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RESUME

Résumé

La pile a combustible est un systeme électrochimique qui convertit I’énergie chimique
d’une réaction d’oxydoréduction en énergie électrique avec production simultanée d’eau et de
chaleur. Dans ce travail on s’intéresse a la modélisation bidimensionnelle du transfert

thermique dans le cceur d’une pile a oxyde solide (SOFC).

La discrétisation de I’équation d’énergie par la méthode numérique des différences finies
nous a permis de prédire la distribution de température dans I’épaisseur de la cellule d’une
pile a combustible. Nous avons localisé donc les zones chaudes de la cellule pour différentes

conditions de fonctionnement de la pile.
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INTRODUCTION GENERALE

Introduction générale

Le développement des nouvelles énergies est un défi majeur du 21éme siécle pour, d’une
part, faire face au réchauffement climatique et d’autre part, avoir des alternatives aux énergies
fossiles. La croissante consommation mondiale en énergie primaire ainsi que la raréfaction
prévue a moyen terme des combustibles fossiles et leur impact non négligeable sur
I’environnement, font de I’hydrogene I’un des vecteurs énergétique idéal pour remplacer a

long terme les énergies fossiles.

La production mondiale d’énergie repose aujourd’hui essentiellement sur les
combustibles fossiles comme le pétrole, le charbon et le gaz naturel. L’augmentation de la
population mondiale goutée au développement économique laisse prévoir le doublement des
besoins énergétiques au niveau mondia. Tandis que les réserves s’épuisent, nous devons
trouver une alternative aux combustibles fossiles, ce qui a poussé les scientifiques a chercher
de nouvelles sources de production d’énergie électrique qu’on appelle aujourd’hui les

énergies renouvelables.

Les énergies renouvelables sont de nos jours aux cceurs de I’actualité et considérées
comme une solution pour favoriser I’indépendance énergétique et diminuer les émissions de
gaz a effet de serre. Une nouvelle source possible et renouvelable qui apparait comme une
technologie prometteuse : est la pile a combustible. Elle est efficace en terme de rendement et

elle produit de I’énergie sans rejet polluant ni nuisance sonore.

La pile a combustible est un systeme éectrochimique qui convertit I’énergie chimique
d’une réaction d’oxydoréduction en énergie électrique avec production simultanée d’eau et de
chaleur, donc la pile a combustible est un convertisseur d’énergie performant en terme de
rendement, qui transforme [I’énergie chimique contenue dans I’hydrogéne en énergie

électrique d’une part et en chaleur d’autre part.

En fait, il existe plusieurs types de piles a combustible, dans notre mémoire on s’intéresse
a étudier la pile a oxyde solide (SOFC).Les piles a oxyde solide sont tres attractives pour des
raisons essentiellement liees a leur rendement énergétique élevé et a leur possibilité

d’industrialisation.

L’objectif de ce mémoire est d’étudier le comportement thermique d’une cellule d’une
pile a combustible, en présentant la distribution bidimensionnelle de température dans
I’épaisseur de cette cellule et de bien localiser les zones chaudes pour différentes

14
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INTRODUCTION GENERALE

configurations et & des différentes conditions de fonctionnement (densité de courant, et
température des gaz)

Ce mémoire est organisé de la maniére suivante :

Apres une introduction générale, le premier chapitre est consacré a la présentation des
généralités sur la pile a combustible plus précisément la pile de type SOFC.

Le deuxiéme chapitre est consacré a la modédisation numérique bidimensionnelle du

transfert technique dans le cceur d’une pile a combustible SOFC.

Dans le troisiéme chapitre, nous exposons les résultats de la simulation dans le but
d’illustrer la distribution de température dans le cceur de la pile.

Une conclusion générale est présentée en fin de mémoire.

15
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CHAPITRE | Généralités sur les piles a combustible

|.1.Introduction

La production d’énergie est devenue un enjeu économique considérable dans notre
société actuelle, en considérant la diminution des réserves pétrolieres et la pollution de la
planéte. Une des solutions a ce probleme est orientée vers des technologies capables de
produire des puissances éectriques élevées, tout en respectant les normes internationales en
matiere de protection de I’environnement et d’émissions de gaz a effet de serre. A ce titre,
plusieurs systémes éectrochimiques tels que les piles a combustible apparai ssent comme des
solutions aternatives intéressantes. En effet, elles permettent la production  d’énergie
électrigue gréce a un processus éectrochimique dans lequel I’hydrogeéne et
I’oxygéne réagissent pour former de I’eau.

Suivant le type de systeme utilisé, cette réaction peut se réaliser dans une gamme de
température assez large

(60- 1000 °C). Parmi les différents types de piles a combustible, les piles a oxyde solide
(SOFC) semblent pouvoir occuper une place de plus en plus grande gracea leur rendement
élevé (55% en production d’électricité et 70 % en cogénération électricité + chaleur).
Cependant, les températures élevées de fonctionnement actuelles (800 °C-1000 °C)
constituent I’un des problemes majeurs quant a la durabilité chimique et mécanique des
éléments congtituant la pile. Parmi les nombreux problemes liés a ces technologies nouvelles,
sepose donc le problemede la diminutionde la températurede fonctionnement avec
en amont la question importante de I’optimisation des performances des matériaux mis en
jeux dans ces systemes. En effet, une diminution de latempérature detravail affecte les
performances électriques de la pile en entrainant une chute de la conductivité ionique au
sein de I’électrolyte et en augmentant les surtensions aux électrodes. Il convient donc de
trouver de nouveaux matériaux capables de fonctionner a plus basse température que les
matériaux actuellement développés avec de meilleures performances. Pour les matériaux
d’électrolyte, les recherches se poursuivent suivant deux voies : |’ une porte sur la

diminution de

| *épaisseur de I’ électrolyte en utilisant des techniques de dépdts de couche mince et

I” autre consiste a rechercher de nouveaux matériaux meilleurs conducteurs ioniques que

I’ oxyde de zirconium substitué a 8% en mole d’ oxyde d’ yttrium (YSZ), qui est I’

électrol yte actuellement dével oppé.

17
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CHAPITRE | Généralités sur les piles a combustible

Pour les matériaux de cathode, il semble nécessaire pour la bonne tenue des systémes,
d’adapter le matériau de référence (le manganite de lanthane dopé au strontium LSM) aux
nouvelles configurations d’électrolytes avec notamment des couches minces inter faciales.
Les recherches actuelles s’orientent vers le remplacement de ce matériau conducteur
électronique par des conducteurs mixtes (ionique et électronique) permettant ainsi d’améliorer
la cinétique de réduction de I’oxygene en délocalisant cette réaction sur tout le volume de
I’électrode.

[.2. Principe de fonctionnement des piles SOFC

Le principe de fonctionnement d’une SOFC est basé sur deux réactionsd’oxydo
réduction entre un comburant et un combustible avec production d’électricité, de chaleur et
d’eau. [1]

Oxydation
H,+0" —H,0+2e

Réduction
140, +2e ——0"

Electrolyte

Figurel.l:Schéma de fonctionnement d’une pile SOFC

L’oxygene gazeux de I’air est réduit en ions O2 - ala cathode gréce aux électrons provenant

de I’anode par la réaction suivante :

1/, 0, + 26— 0% (L1)
Les ions O2 - migrent a travers I’électrolyte, qui est un conducteur ionique, puis

réagissent avec I’hydrogéne gazeux se trouvant a I’anode pour former de I’eau et des électrons
par laréaction suivante :

Hy + 0>~ = H,0 + 2e(1.2)

Laréaction éectrochimique globale se résume a:

18
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CHAPITRE | Généralités sur les piles a combustible

[.3. Les composants d’une SOFC
[.3.1. L’électrolyte

Les éectrolytes pour les piles SOFC sont des conducteurs majoritairement ionigques aux
ions oxygéene. Pour le moment, les SOFC sont des piles dont le fonctionnement nécessite des
températures élevées, de I’ordre de 1000°C afin de débiter suffisamment. L’objectif principal
pour une commercialisation future est la réduction de cette température, ce qui peut se faire
par larecherche de nouveaux matériaux plus conducteurs ou encore par de nouveaux procédés
de mise en forme des électrolytes pour obtenir des épaisseurs moindres et donc moins de

résistance.[2]

|.4.Propriétés des éectrolytes:

|.4.1. Stabilité

Les dlectrolytes utilisés dans les piles a combustible et notamment pour les SOFC doivent

répondre a un cahier des charges tres strict lié aux conditions d’utilisations.

En effet, un électrolyte de pile a combustible doit pouvoir rester stable sur un large
domaine de pression partielle d’oxygeéne, réducteur du cété anodique (pO2= 10-21 atm),

oxydant du c6té cathodique (pO2 = 0,2 a1 atm).

Le domaine de conduction ionique des éectrolytes concernés doit donc étre trés large, et
de plus, il faut une grande stabilité chimique des électrolytes pour résister aux atmosphéres

trés agressives.

1.4.2. Conductivité

Les électrolytes doivent présenter une conductivité ionique la plus grande qui soit afin de
réduire la résistance de ceux-ci, et une conductivité électronique quasi nulle afin d’éviter les
courts- circuits entre les électrodes. Enfin, cette conductivité ionique doit avoir une valeur
stable sur une longue période d’utilisation. La Figure 1-4 présente les matériaux d’électrolytes

les plus connus actuellement et leur résistivité et résistance en fonction de latempérature.

1.4.3. Compatibilité

L électrolyte doit étre chimiquement compatible avec les autres composés de la cellule,
non seulement a la température de fonctionnement, mais aussi aux températures plus hautes
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de fabrication de la structure. Pendant de nombreuses années, I’électrolyte a servi de support

au dépdt des dectrodes.

Dans ce cas, les autres matériaux de la pile doivent étre sélectionnés en fonction de leur
réactivité chimique avec I’électrolyte pour éviter toutes dégradations des propriétés de chacun

des ééments.
|.4.4. Coefficient dedilatation

Il doit bien entendu y avoir un accord entre le coefficient de dilatation de I’électrolyte et
celui des autres composés de la cellule, et ce de la température ambiante jusqu’a la
température de fonctionnement, pour éviter les délaminations et fissures. Le coefficient de
dilatation de [I’électrolyte doit aussi rester identique malgré les changements de pression
partielle d’oxygene. Dans le cas des électrolytes en tant que support, les éectrodes et autres
composants de la pile devront avoir un coefficient de dilatation aussi proche que possible de

celui de I’électrolyte. Dans le cas de dépdts sur un support, il faut un coefficient de dilatation

de ce dernier aussi proche que possible de I’ensemble des composants de la pile.

|.5. Matériaux utilisés

[.5.1. Electrolytesabasede zircone

C’est avec les électrolytes a base d’oxyde de zirconium que I’histoire des piles SOFC
débute vraiment. Le plus connu, la zircone dopée a I’yttrium (YSZ) avec 8 a 10% molaire de
Y, 05 présente une conductivité purement ionique pour des températures supérieures a 800°C.
Elie est tres stable chimiquement et résiste tres bien aux atmosphéres oxydantes et réductrices
d’utilisation. Le seul probléme de cette zircone est sa faible conductivité ionique aux
températures d’utilisation visées (600-700°C) ce qui rend son utilisation délicate avec des

épai sseurs importantes (> 100 pm).
[.5.2. Electrolytesabasedecérine

Les éectrolytes a base de cérine sont meilleurs conducteurs que ceux a base de zircone,
notamment la cérine dopée au samarium, a I’yttrium ou la plus connue au gadolinium (CGO).
Cependant, ces éectrolytes développent une conduction éectronique sous atmosphére
réductrice, liée a la formation de ceriumtri valentCe®*, réduisant ains la tension en circuit

ouvert de la pile. Il apparait tout de méme que ie domaine éectrolytique de la cérine
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gadoliniée s’accroit avec la diminution de la température de fonctionnement rendant
I’utilisation de CGO propice pour des températures de fonctionnement de I’ordre de 500-
600°C. Mais, malgré I’accroissement du domaine électrolytique pour les basses températures,
lalimite de ce domaine aux faibles PO, est encore loin de celle exigée par le systéme et donc
une conduction électronique apparait tout de méme. Une solution a été envisageée consistant a
recouvrir la surface de CGO exposée a I’atmosphere réductrice par une couche mince de
I’ordre du micrométre de YSZ beaucoup plus stable.

La tenue mécanique des couches micrométriques de YSZ est facilité par des coefficients de
dilatation proche entre CGO et YSZ (aYSZ ~ 10,5107 °K ™1, «CGO~ 13107°K~1).[3]

1.5.3. Electrolytes abase de bismuth

La conductivité des oxydes a base de bismuth comme BICUVOX est |a plus importante
de tous les matériaux d’électrolytes mais ils sont aussi beaucoup moins stables sous
atmosphere réductrice. Les oxydes de bismuth sont trés facilement réduits sous de faibles

pressions partielles d’oxygéne (formation de Bi pour PO, = 10%atm). [4]

Pour cette raison, leur utilisation est soumise a la condition d’étre protégée en atmospheére

réductrice souvent par une couche micrométrique d’YSZ.[5]
[.5.4. Electrolytesa base de gallate de lanthane

Les premiers travaux sur les pérovskites a base de gallate de lanthane furent menés par

Ishiharaau milieu des années 90.

De formuleLa oSty 1 Gagg Mg, 03, 1lS présentent une conductivité ionique de I’ordre de
1,7 10710 1em™a 800°C. Mais, ces marériaux trés prometteurs sont aussi trés chers du fait

du gallium, et ne présentent pas une résistance mécanique tres importante.

Les recherches actuelles sur ces matériaux portent surtout sur I’amélioration de la résistance

mécanique.[6]
|.6.La cathode

La cathode est le siége de la réaction de réduction de I’oxygéne cette réaction est
difficile a activer et conduit a des surtensions élevées par ses propriétés catalytiques, la
cathode doit favoriser cette réaction le réle de la cathode est donc de permettre la
1transformation de I’oxygéne moléculaire en ionsoxyde a sa surface Pour présenter le
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maximum de surface de réaction vis avis de I’oxygéne et aider a sa diffusion, elle doit étre la

plus poreuse possible. En outre, pour aider a la réduction de I’oxygene, le matériau doit étre

conducteur électronique. De plus, idéalement, il doit étre aussi conducteur par ions oxyde pou

raider au transfert des ions oxydes vers I’électrolyte.

Les propriétés électrochimiques de la cathode sont donc essentiellement associées a sa micro

structure et a ses propriétés de conduction mixte.

De ce fait, au méme titre que I’électrolyte, un matériau de cathode se doit de respecter

plusieurs criteres :

e il doit présenter une porosité ouverte d’au moins 30% afin de faciliter I’arrivée de

I’oxygene gazeux jusqu’aux points triples, zone ou se produit la réaction de réduction
de I’oxygéne (point de contact entre la phase gazeuse(O2), le conducteur éectronique

(e-) et le conducteur ionique (02 -)

Gaz
%Oz +2€ 0" [@2-

Cathode

7
Electrolyte
Wz

Fom—rry

FIGURE I.2 : Réduction de I’oxygene au point triple gaz — conducteur éectronique —

conducteur électronique

e présenter de bonnes propriétés catalytiques vis a vis de la réaction de réduction de
I’oxygene,

e montrer une conductivité mixte élevée, supérieure 210 S.cm™?

e posséder de bonnes propriétés éectrochimiques, étre stable chimiquement sous air et

étre compatible avec les matériaux d’électrolyte et d’interconnection,
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e posséder un coefficient de dilatation thermique en bonne adéguation avec les autres
éléments de la pile, que ce soit a température ambiante ou a température de
fonctionnement.

Afin d’obtenir une meilleure réactivité au sein de la cathode et favoriser la diffusion
des ions 02 vers I’électrolyte, il est avantageux d’augmenter laconcentration en
points tripies. Pour cela, une solution consiste en I’utilisation dematériaux qui présente
une conductivité mixte (électronique et ionique).

L es especes 02 formées par la réduction de I’oxygéne peuvent ainsi diffuser a travers
le matériau de cathode jusqu’a I’électrolyte. La réaction de réduction ne se limite plus
au seul point de contact électrode/éectrolyte/air, mais peut se dérouler aussi ala

surface des grains de la cathode] 7]

Gaz Surface de contact |

- %01+2E'—>0‘2'

////'/J/"////h,_ ,:///

FIGUREI.3: Réduction de I’oxygéne via un conducteur mixte, montrant

I’accroissement de la surface réactionnelle

|.7. Les matériaux utilisés

[.7.1. Cathode a base de pérovskitesdetypelLaMOs

Pour les températures de fonctionnement de I’ordre de 1000°C, les oxydes a base de
LaMO3 (M = Co, Mn, Fe) présentent les meilleures caractéristiques. Mais pour améliorer
encore leurs propriétés surtout en conduction, un dopage généraement au strontium est
effectué sur les sites de lanthane. La plus couramment employée est |la manganite de lanthane

dopée au strontium, communément notée LSM.
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1.7.2. Lescobaltitesdelanthane:

Des matériaux a conductivité mixte comme (La,Sr)CoOs (LSC) ou (LaSr)(Co,Fe)Os
(LSCF)ont éte développés pour des applications a plus basse température d’utilisation. Les
réactions d’électrode peuvent apparaitre a la surface de ces matériaux. De plus, ces matériaux
ont des coefficients d’échange surfacique avec I’oxygeéne tres grands ce qui réduit beaucoup la
surtension. Cependant, ces matériaux de cathode, cobaltites comme manganites de lanthane,
réagissen avec lazircone yttriée pour donner des phases non conductrices comme LaZr20Oy
et SrZrOs.[8]

D’autre part, avec des coefficients de dilatation de I’ordre de 20x10°Kpour LSC et de
15x10°KYpour LSCF, I’accord dilatométrique avec la zircone est plutét défavorable (aysz=
10,5x10° K'1). De bonnes performances de cellule ont pu étre obtenues avec ces matériaux

sur de la cérine notamment gréace al’accord dilatométrique (Qeerinex13x10°K™2).[9]

[.7.3. Oxyded’indium

De nombreux matériaux ont été proposés comme cathode de pile a combustible, mais les
inconvénients de la plupart d’entre eux étaient toujours un désaccord dilatométrique, une

réactivité chimique avec la zircone ou une conductivité trop faible.

L’oxyde d’indium In2 05, fat I'un de ces matériaux. Il présente une trés bonne
conductivité en atmosphére oxydante, peut étre appliqué en couche mince par CVD sur
I’électrolyte et satisfaisait trés bien les conditions d’utilisation d’une pile sur 5.000h sans se
dégrader. Mais son codt, le plus élevé de tous les composants de la pile et sa faible stabilité
thermo dynamique le rendent moins intéressant que les manganites de lanthane. Toutefois,
des cathodes basées sur les mélanges 1n203-PrO2-Hf Oz, 1n203-PrO2-ZrO, ou 1n,03-ZrO, ont
été proposees. Dans la méme famille, des cathodes comme Y MnOsz, CaMnOs etY FeOsont été
étudiées.[10]

|.8.L’anode

L’anode est le siége de la réaction d’oxydation de I’hydrogene. Cette réaction se
produit également aux points triples, lieu de rencontre entre le gaz(H2), les ions oxyde (0~?)

de I’electrolyte comme pour la cathode) et les électrons (de I’anode).
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Les produits de cette réaction sont de I’eau et des électrons. La fabrication d’un matériau
d’anode doit permettre de favoriser la présence de ces points triples. Tout comme les autres

matériaux de la pile, une anode se doit aussi de respecter plusieurs critéres :

e présenter une conductivité éectronique élevée, 102100 S.cm !

e présenter une bonne activité catalytique vis-avis de la réaction d’oxydation de H2,

e étre stable chimiquement jusqu’a des basses pressions partielles d’oxygene : 10-21
atm,

e étre poreuse afin d’amener le combustible (H2) et permettre d’évacuer facilement
I’eau sous forme vapeur,

e avoir un coefficient de dilatation thermique en bonne adéquation avec les autres

éémentsdelapile.

A I’heure actuelle, les matériaux les plus utilisés pour la fabrication des piles sont
un manganite de lanthane substitué par du strontium (LSM) ala cathode, la zircone stabilisee
a I’yttrium pour I’électrolyte et un cermet YSZ/Ni en anode.

Ces piles fonctionnent a des températures supérieures a 800°C.[11]
[.9.Les matériaux utilisés

1.9.1. Cermet Ni-YSZ

L’anode basee sur le cermet de nickel-zircone est la plus répandue et connue des anodes pour

application pile & combustible haute température (1000°C).
Le nickel aune trés bonne activité catalytique vis-a-vis de I’hydrogéne.

Des études de polarisation ont montré que le nickel présentait la plus faible surtension parmi tous
les matériaux de catalyse a 1000°C. [12] Cependant, malgré ses treés bonnes propriétés catalytiques
pour I’oxydation de I’hydrogene, le nickel a aussi tendance a trés bien fritter aux températures de
fonctionnement des piles SOFC, ce qui a pour effet d’échanger la morphologie de I’anode et

donc ses performances.
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Point de
. . . 1453
fusion°C(pointdefusionduN
)
Densitém_”:___: 6.87
(30vol%aeNt)
s R 9
Conductiviteal000°C,Q , m ~500
(30vol%Ni,30vol %porosité)
. . . . Gll'
Coefficient de dilatation, 10 = ~125
(30vol%Ni,30vol %porosite)
Résistanced25°C,MPa
ésistanc ~100
(30vol%Ni,30vol %porosité)

Tableau |-1: les propriétés physiques générales du cermet Ni-Y SZ

Les mélanges de nickel et de zircone qui ont conduit aux cermets actuels ont été réalisés dans
le but, d’une part de stabiliser I’anode en évitant le frittage du nickel, et d’autre part d’augmenter

les zones de point triple.

Une étude a montré en ce sens la relation compliquée entre les parametres de préparation

et la surtension du cermet Ni-YSZ, concluant sur la nécessité pour obtenir au final de bonnes

performances d’avoir:

e Des contacts nickel-nickel, YSZ-Y SZ et nickel-Y SZ tresintimes.
e Un pourcentage volumique De nickd Supérieur Ou égala30%pour une bonne

percolation de la phase nickel.

1.9.2. Cermet Co-YSZ.

Le cobalt est un autre oxyde approprié pour les piles SOFC tant qu’il résiste a

I’atmosphére réductrice et reste non oxydeé.

Par rapport au nickel, le cobalt présente une trées grande tolérance a des
atmospheres chargées en sulfures, mais son colt trop important le rend encore peu
usité vis-a-vis du nickel. Le potentiel d’oxydation du cobalt étant plus grand que celui
du nickel, il est nécessaire lors du fonctionnement d’une pile d’avoir un exces de

combustible de maniére & conserver une atmosphére réductrice.
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1.93. Cermet Ru-YSZ.

Avec un point diffusion plus éevé que celui du nickel, le ruthénium (Tf=2310°C)
évite une dégradation de I’anode a cause de la fusion du métal. Les cermets Ru-Y SZ
ont donc montré une densification minimaux températures de fonctionnement des piles
a combustible, une tres faible résistance interfaciale comparée aux métaux tels que P,
Pd, Rh ou Ni, et enfin une trés grande activité catalytique pour le reformage interne
avec un dépdt de carbone négligeable lors du reformage.

Cependant, son colt trés éevé rend son utilisation intensive peu probable.

[.10. Applications des pilesa combustibles

On distingue habituellement les applications des piles a combustible entre

applications portables, stationnaires et embarquées.[13]

[.10.1.Applications portables

Cdles-ci incluent le téléphone mobile d’une puissance moyenne de I’ordre de 400 mW
et I’ordinateur portable d’une puissance moyenne de 10 W. Ces applications connaissent
une tres forte croissance et les recherches les plus importantes sont axées sur I’utilisation
d’une pile a combustible chargeant une petite batterie qui assure mieux I’apport d’énergie
lors des pics d’émission. L’autonomie n’est alors limitée que par la taille du réservoir
d’hydrogene ou de méthanol. L’utilisateur recharge son portable comme on recharge un
briquet ou un stylo a encre, en quelques secondes et chagque recharge donne 3 a5 fois plus
d’autonomie qu’une batterie actuelle, pour le méme encombrement.

La technologie qui est utilisée est la pile PEM du fait de sa basse température
de fonctionnement et de sa technologie tout solide alimentée soit directement en
hydrogéne, soit avec du méthanol. En terme de codt, la référence est celle de la meilleure
batterie actuelle soit environ 0,80 €/Wh.

27

—
| —



CHAPITRE | Généralités sur les piles a combustible

[.10.2.Applications stationnair es

Compte tenu des tendances vers la décentralisation de la production d’énergie
électrique, ce secteur intéresse de nombreux industriels. L’activité est centrée sur deux
grands domaines d’applications : la production collective (les puissances sont dans la
gamme de 200 kW a quelques MW) et la production domestique (les puissances sont dans
lagammede 2 a7 kW).

De nombreux projets et démonstrations existent d§a dans le premier domaine. lls
sont généralement basés autour de la technologie PEMFC méme si d’autres technologies
(MCFC, SOFC) font également I’objet de tests mais ne sont pas encore au stade d’une
commercialisation.

Dans le deuxiéme domaine, plusieurs projets sont également en cours de
réaisation. Des tests sont actuellement réalisés avec plusieurs prototypes en situation
réelle. Ces appareils basés sur une technologie de type PEMFC fournissent éectricité et
chaleur (chauffage et eau chaude). IIs sont alimentés par des combustibles classiques : un
reformeur transforme le combustible hydrocarbure (généralement du gaz naturel) en
hydrogéne. Ce sera probablement le premier marché de masse a étre occupé par la

technologie pile acombustible.

1.10.3.Applications embar quées

Le transport est le domaine d’application a I’origine du développement de la pile
a combustible vers le début des années 90. Compte tenu de la contrainte de
colt, particulierement forte dans ce secteur, et de la concurrence de la technologie
traditionnelle (moteur thermique), il faut distinguer deux sous-familles assez différentes
suivant qu’il s’agisse d’équiper un véhicule léger ou un véhicule lourd. 1l est demandé au
véhicule léger quelque 3000 h de fonctionnement pour une dizaine d’années de durée de
vie alors qu’un veéhicule lourd (transport de passagers ou marchandises) exige une durée

de fonctionnement bien plus importante.

1.10.4.Véhiculeslégers

Tous les constructeurs américains, japonais ou européens ont déja sorti des prototypes
et prévoient des préséries dont I’échéance a tendance a reculer d’une année tous les ans.
Les constructeurs vendront probablement a perte pour ouvrir le marché et acquérir

de I’expérience. La technologie ne devrait devenir financierement rentable qu’a partir de
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2025. A I’horizon de 2030, ce sera le marché mondial qui sera visé avec une production
annuelle qui pourrait atteindre 10 a 20 % du marché. La technologie utilisée dans
ces applications sera essentiellement de type PEMFC, méme si quelques expériences
utilisent I’AFC ou la PAFC. Le colt objectif de cette filiere est d’environ 130 €/kW

pour I’ensemble de la chaine de traction dont un tiers pour la pile seule.

1.10.5.Véhiculeslourds

Plusieurs prototypes de bus ont été construits a partir de 1993. La compagnhie
canadienne Ballard Power Systémes a fait office de pionnier avec 6 autobus (pile PEM),
qui ont aujourd’hui acheve leurs tests en service régulier a Vancouver et a Chicago. La
compagnie allemande Daimler-Chrydler, sur labase de laméme technologie que Ballard a
annoncé le lancement d’une présérie de 30 bus, en vue d’une mise en service dans
plusieurs villes européennes. Compte tenu de la durée de vie attendue pour ce type de
véhicule, les systemes développés se rapprochent des systémes stationnaires. A coté de
ces applications routieres, certains constructeurs pensent a un tramway propre et sans
caténaire, utilisant une pile a combustible. 1l faut enfin noter un intérét croissant de
constructeurs de navires pour la pile SOFC, au niveau du MW ou plus, essentiellement

comme source d’appoint ou de secours.[14]

[.11. Avantages et inconvénients des piles a combustible

Les piles a combustible sont souvent présentées comme la solution du futur dans
le domaine de production d’énergie électrique. Cet attrait est justifié par leurs

nombreux avantages:

De hauts rendements énergétigues méme a charge partiele: Le rendement
électriqgue dépend du type de pile, il varie entre 40 % et 70 %. Une spécificité Des piles
est que le rendement électrique ne diminue pas et méme augmente a charge par Ce
rendement ne diminue donc pas dans le cas de petites installations, a la différence
des installations conventionnelles ou les petites unités de quelques kW ont de
faibles rendements leur rendement chute a tres faible charge en raison de la

consommeation des accessoires.
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- Emissions limitées: On cite les piles & combustible comme a tout dans la lutte contre
la pollution, en particulier la Limitation des gaz a effet de serre. Les émissions produites
par un systéme pile dépendent étroitement du carburant utilisé et de son origine. Les
émissions a considérer sont

v' Lesgaz a effet de serre, en particulier le COz¢t le CH4

v' Les NOx (oxydes d’azote),

v Les particules carbonées,
v Lespoussiéres.

- Modularité : Les piles sont constituées de cellules éémentaires mises en paraléle ou
en série pour obtenir la puissance voulue. 1l est donc possible, en adaptant le nombre de
cellules ainsi que la surface de chacune, d’obtenir toutes les puissances possibles entre 1
kW et plusieurs MW Pour les piles de trés petite puissance, on a recours a
des technologies de miniaturisation.

- Diverses températures de fonctionnement : Pour les piles a basse températures
de fonctionnement, c’est un avantage sur deux points : le Rendement électrique est
meilleur & basse température et cette derniére est plus adaptée aux applications mobiles
ou portables qui n’ont pas besoin de la chaleur produite par la pile. En revanche, pour les
piles a températures de fonctionnement plus élevées, on peut utiliser la chaleur pour

des applications domestiques ou industrielles voire un couplage avec une turbine.

Cependant il y aaussi des inconvénients, des nombreux points faibles qui sont arégler.

- Le codt : C’est le plus gros probléeme actuellement : dans les applications automobiles, le
prix des piles Est 100 fois supérieur a celui assurant la compétitivité. Cela est di a
plusieurs choses, notamment a I’utilisation de platine (matériau rare et relativement cher)
et aussi a I’utilisation de membranes aux prix colteux.

- Durée de vie : La durée de vie estimée est de 40000 heures pour les PAFC, de 20000
heures pour les MCFC et d’environ 8000 heures pour les AFC. Pour les PEM et les
SOFC, on adonc peu de Renseignements sur leur durée de vie, elles sont encore au stade
de prototypes. Les contraintes différent selon I’application :

v" Automobile : quelques milliers d’heures ;

v' Stationnaire : au moins 40000 heures.
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Dans cette optique, il faut prendre en compte les frais de maintenance (inconnus
pour le moment) et la possibilité de changer une ou plusieurs pieces dansle systeme.
Seuls des prototypes qui seront testés dans les années a venir permettront d’apporter

une réponse.

- Gestion thermique du module : Le module pile a combustible doit encore étre intégré
au reste du systéme. Dans le cas des Applications automobiles, il faut évacuer la
chaleur générée par la pile. Cela impose donc de la coupler a un systeme de
refroidissement efficace. Pour les applications stationnaires, il s’agit de valoriser au
maximum la chaleur sans pour autant devoir mettre de nombreux échangeurs de
chaleur.

- Qud carburant ? : Pour le moment, rien n’est joué sur le carburant des piles. Méme si
a terme, c’est I’hydrogene qui s’imposera, la question est de savoir quand et sous
quelle forme ; et quel carburant servira d’intermédiaire dans les applications. Le fait
d’utiliser de I’hydrogéne suppose que I’on ait réglé le probléme du stockage a bord :
gazeux sous pression, liquide a de tres basses températures, etc. L’autre probléme
vient des idées préconcgues face a I’hydrogene : risque d’explosion, inflammabilité.
En fait, I’hydrogéne n’est pas plus dangereux qu’un autre carburant, du moment que

les précautions sont prises.[15]

[.12. Performances d’une pile a combustible

[.12.1.Latension théorique (idéal)

Dans un cas idéal, correspondant a I’équilibre thermodynamique, la pile a combustible
présente une tension maximale, appelée tension réversible Ewm. L'énergie maximale qui peut
étre fournie par une pile a combustible a température et pression constantes est I'énergie libre
de Gibbs (enthalpie libre de réaction). Dans le cas théorique d’une réaction réversible, la
relation entre ces deux formes d’énergie s’écrit :

A
En=—-—2 (4

Ewm: est latension théorique d’une cellule a I’équilibre (circuit ouvert).
Ag: variation d’énergie libre de Gibbs.

n: est le nombre d’électrons échangés dans la réaction éectrochimique élémentaire (ici n = 2)
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F : est laconstante de Faraday, correspondant ale charge d'une mole d'électrons:

F= N.e= 6,02310%3. 1,062 10~19=96485[C] (I.5)

Ou: Nest le nombre d'Avogadro.
e : est lacharge élémentaire d'un électron

[.12.2.Latension théorique standard

La tension théorique d'une pile a combustible en circuit ouvert, dans les conditions
standard de température et de pression(T =25°C, P = 1bar) donnée par larelation suivante:

o _ _Ag _  -2371.10° _
Ewm=—15= 296485 1,23V (1.6)

(L'eau formée se trouve sous forme liquide)
Si I'eau formée se trouve sous forme de vapeur, la tension {ournie est de:

Ag' _  -22857.10%

nF 2,96485 1,18V(.7)

Ladifférence est due au changement d'énergie libre de Gibbs lors de |a vaporisation de I'eau.
[.12.3.Equation de Nernst

L’équation de Nernst fournit une relation entre le potentiel standard idéal (Ew) et le

potentiel idéal a I’équilibre (E£) pour d’autres conditions de températures et de pression.

1
RT 5
Eth = E?h + ;Eln [PHZ(POZ)Z](I.S)

[.12.4.Latension réele

La tension réelle d’une pile a combustible décroit par rapport a la tension théorique, a
cause des pertes de potentiel dues aux phénomenes de polarisation, ou surtension, qui sont de
trois types: la surtension d’activation, la surtension ohmiqgue et la surtension de concentration.
Donc la pile & combustible produit une tension réelle (E) inférieure a la tension théorique,

I’expression de la tension réelle d’une cellule s’exprime comme suit:

E = Eth — Neone — Mohm — nact(l 9)
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Oou:
E : tension réelle delapile
Nconc: Pertes de concentration

Nohm : Pertes onmique

Nace « Pertesd’activation

[.13. Lespertesdetension
Les différentes pertes de potentiel dans une cellule en fonctionnement sont :

1.13.1.Pertes d’activation

Les pertes ou surtensions d’activation se déroulent dans les zones actives, c'est-a-dire
dans les zones de réactions. Elles sont dues au démarrage des réactions chimiques a I’anode et
ala cathode, ce sont les phénomenes les plus importants pour les faibles densités de courant.
Une partie de I’énergie disponible est utilisée pour briser et reformer les liaisons chimiques

aux électrodes. Elles sont décrites par I’équation générale suivante :

> Pertesd’activation a I’anode

RT i
Mact = 510 (j)(l 10)

Avec
R: Constante des gaz parfait
Tp: Température de fonctionnement de la pile

a: coefficient de transfert de charge, il dépend de la réaction impliquée et du matériau de

I’électrode, sa valeur est comprise entre 0,1 et 3
i : Densité de courant de la pile a combustible

igq : densité de courant d’échange de I’anade

_]’anRT —Egn
Ya =5 XP(RT

> Pertes d’activation a la cathode
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Son expression est donnée par I’équation suivant :

_ RTp i
M e = 3w I (E)(l. 11)

Ou
igc.densité de courant d’échange de la cathode
a, . coefficient de transfert électronique de la cathode

:]’catRTex (—Emt)
P\"RT

i(lr: 2F

[.13.2.Pertes ohmiques

Les pertes ohmique sont dues a la résistance rencontrée lors du transport desions atravers
de I’électrolyte. Les autres éléments de I’assemblage d’une cellule, les diffuseurs et plaque
bipolaire, présentent des conductivités éectriques éeveées, les chutes de potentiel sont

rel ativement faibles.

e .
Hohm = * i(1.12)
e : épaisseur de I’élément considéré.
0 : conductivité ionique de I’élément.

Le tableau suivant montre les différents parametres de calcul des pertes d’activation et des

pertes ohmiques:

interconnecteur anode électrolyte cathode
a / 0.5 / 0.5
E / 137 x 103 / 137 x 103
Y / 6.54 x 10* / 2.35x 101
o(1/Q.cm) — e — T = 34’;104 W_
exp(— {100/1*) exp(— 11 50,T) exp(~10300/7) exp(—1200/T)

TABLEAU 1.2: les différents parametres de calcul des pertes d’activation et des pertes

ohmiques Pertesde concentration
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Les pertes de concentration surviennent lorsgue le transport des especes impliguées
dans les réactions é ectrochimiques voyagent vers et depuis les électrodes limite la production
d’électricité, de nombreux facteurs peuvent contribuer a la polarisation de concentration
parmi lesquelles la faible diffusion du gaz atravers les électrodes poreuse , la dissolution des
réactifs ou produits dans I’électrolyte, la diffusion des réactifs ou des produits du site de la
réaction vers I’électrolyte ou I’inverse . Ces pertes se produisent principalement a une grande
densité de courant a cause de la diffusion limitée des especes chimiques aux éectrodes. A
I’anode, ces pertes sont causees par la limitation de la décharge des espéces oxydées a
I’électrode ou par la limitation de I’approvisionnement a I’anode d’espéces réduites. L’inverse
de ces phénomenes a la cathode peut de la méme facon produire une baisse du potentiel

cathodique. Ces pertes sont exprimées per 1a relation Suivante :

RT i
Nconc = ”H,'F_P In (1 . i)(ll\?’)

AvVec:

i; : densité de courant limite
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CHAPITRE I Modéle mathématique

Ce chapitre présente une modélisation bidimensionnelle du transfert thermique dans

une tranche de cellule d’une pile a combustible de type SOFC.

[1.1. Modéle physique

Lafigure (11.1) présente le modéle bidimensionnel physique a éudier. Les couches de
diffusion, les couches actives et I’électrolyte sont des milieux poreux. La distribution de
I’hydrogene et de I’air se fait a travers les canaux de distribution, ces gaz sont tenus a des
températures constantes. A cause de la symétrie nous avons pris une tranche de cellule limitée
par les deux axes présentés en rouge.

Couche active coté Couche active cété cathode
anode Electrolyte

Zone
modélisée

Plaque Diffuseur Diffuseur Plaque
bipolaire Anodique Cathodique bipolaire
y

5

[1.2. Equation d’énergie

Figurell.l: Présentation du domaine d’étude
L’équation utilisée pour la description du phénoméne de transfert de chaleur dans un

milieu poreux est donnée par 1’expression suivant :

pC, 2+ pC,VVT = P(KVT) + Q,(11.1)
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Avec:

p:la masse volumique (kg=m?)

Cp: la capacité calorifique du fluide @~Mol.K)

V: la vitesse de Darcy (m%)

K:la conductivité thermique (\W™M.K)

T:la température du fluide (supposéa I'équilibre thermique avec la solide) (K)

Q,: 1a source de chaleur volumique (\Wm?)

Le terme de gauche de cette équation représente les échanges convectifs et le terme de droite
représente le transfert par conduction dans le milieu.

[1.3. Les hypothéses simplificatrices

La création des modéles mathématique de la pile a combustible dépend d’une série
d’hypotheéses. Ces dernieres sont faites de telles fagons a simplifier la résolution numérique et
non par pour I’exactitude de I’étude du modéle. Les hypothéses simplificatrices retenues dans

notre éude sont |es suivantes :

v' Modéle bidimensionnel et régime permanent.

v Leflux convectif est négligeable dans I’électrolyte est dans les électrodes[17] : on
prend en considération que le transfert par conduction et de ce fait les électrodes et

I’électrolyte sont considérés comme des milieux solides.
v Leséectrodes et I’électrolyte sont supposés isotropes et homogeéne.

v’ L’épaisseur des couches actives est négligeable : cette épaisseur est relativement faible
de I’ordre de 5um|18], les couches actives sont assimilées donc a des interfaces et de

ce fait les sources de chaleur dans ces interfaces sont des sources surfaciques.

Tenant compte de ces hypotheses simplificatrices, I’équation devient :

a*t | a*r
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[1.4. Méthode numérique

Nous avons choisi la méthode des volumes finies comme méthode de calcul et un
maillage cartésien dont lapax Axest variable. Dans ces méthodes on transforme 1’équation de

lachaleur et les conditions aux limites en un systéme d’équations.

[1.4.1. Maillage du domaine d’étude

Nous avons choisi un maillage régulier dans la direction y et un maillage irrégulier dans
ladirection X, une schématisation de ce maillage est représentée par lafigure (11.2).

Cathode i L

Plagque
Bipolaire

i=1 n7 np nde ndm ndc nz2 ' n

Figurell.2: Présentation du maillage du domaine d’étude

[1.4.2. Discrétisation de I’équation d’énergie
[1.4.2.1. Danslevolume:

Pour la discrétisation de I’équation d’énergie, nous avons utilisé le schéma de différences
centréesd’ordre 1 :

azT _ Ti—q;—2Tj+T

9T _ i+1,j,
. o ()

ﬂ_zz _Tij-1-2Tj+Ti 41,
ay? (y)? '

11.4)
En remplagant ces deux expressions dans 1’¢quation (11.2), on obtient :

Ax2 Ax? Qy
(—2 -2 5’5) Tij+Tiqj+Tiq;+ Ve (Tijo1 + Tija) = —;sz(l 1.5)
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Aprés réarrangement cette derniére équation peut étre écrite sous cette forme :

sz sz Q
(2 + zA—yz) Tiy=Tiay+ Ty + 5z (Tijo1+ Tijir) + -k—"sz(l .6)

En posant :
__ Ax? 1
A=y & A%

L’équation (111.6) peut étre écrite sous la forme simp!ifide :
= Al Tisa s+ Tiaas ¥ AT ioq + T 5 _Q_"A?- 1.7
T;.; - T;—l.; T£+1.; (Tt.;—l T;.;+1) + k X ( C )

11.4.2.2. A I’interface de deux milieux:

Dans le cas genéral d’une interface entre deux milieux indicés 1 et 2. Le schéma de la figure
[11.3 montre le cas étudié.

Figurell.3:Représentation du volume de contrdle une interface entre deux milieux

Les deux milieux présentent une conductivité thermique différente (ki pour le milieu 1 et k2

pour le milieu 2). De plus, on distinguera les pas d’espace suivant x des deux milieux Ax1 et
AXxz pour une discrétisation indépendante dans I’épaisseur des deux milieux. Le pas d’espace
dans la hauteur Ay est en revanche constant dans tous les milieux pour des raisons de

concordance des points aux interfaces.

Enfin, nous considérons ségalement une source de chaleur surfacique Qa,c répartieal "interface
entre les deux milieux. Cette source correspond dans notre cas aux sources de chaleur

surfacique sa associées aux électrodes (aux interfaces membrane/diffuseur).
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A I’aide des expressions discrétisées de la dérive premiére a I’ordre 1, on peut écrire les flux

comme suit:
Nt Pst @+ @y + @i = 0(11.8)
Avec
Pint = Qa,AY
on = (1 252 ¢ e 202) T T

@5 = (Kl i 8 “’) Ty _A‘;T”(I 1.8.1)

Tiv1;— Ty
PEg = K?.AJ’T
Ti 1T
Py = KIAyT

En remplacant les expressions des flux de chaleur dans I’équation (11.8), on

obtient:
K3 Axq A.r1 K, AxiAx z) Kz Axy (Ax%

W7 S T s N == =+ + a4 [ —2
( & zl(lﬁxg Ay? 21(1 AZ Tij+ 2Ty, 21{ Axz Axy 1141 Ay2+
Kz Ax1A

e xz) (Tu—l + T:ﬁ-l) =2 “Axl(" 9)

K1y

On peut veérifier que I’expression précédente (11.5) se deduit de ce cas si les deux
milieux sont identiques: K1 = Kz et Axy = Axy. Les sources de chaleur Qint €t Qac Ne
représente pas les mémes quantités : la premiere correspond a une source volumique répartie

dans I’épaisseur du milieu et la seconde a une source surfacique repartie a I’interface.
[1.4.3. Conditions aux limites

Les conditions aux limites sont de type :
- Newman sur toutes les frontieres extérieures (condition de symétrie) : g—: =0et g =0

- Dirichlet (température constante dans les canaux de distribution des gaz) : T=Th2 ou T=Tair

Discrétisation des conditions aux limites

On utilise toujours les différences centrées pour discrétiser les conditions aux limites :
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. oT Tiz—Tio
° =1: — =0- —= y i =T;
J 1 dy i=1 0 24y 0 i,2 Ti,ﬁ
. aT Tim+1—Tim—1
. :m:—| =0 mtiml _ g ,T =T _
J dy i 2Ay im+1 im-1
aT Ty —T,
e i=leti=n: e | 1=0 —>—2%Ax—m=0—>T2,j=To,j
i=

[11.5. Systéeme d’équations obtenu

> Danslesinterconnecteurs

Dans les interconnecteurs la source de chal eur pouvant existée est la source due aux pertes

ohmique. Cette source est exprimée comme suit :

Ticlkml

Qahm em

L’équation (I1.7) s”écrit donc :

T;j=A4A) (Ti—l,j +Tiy + = (T” 1+ Tijer) + Qahm )(" 10)

Avec:

1 ’ ’ ’
A, =——, 1<i<nyoung <i<n,1<j<n
P (2+2 5 P ¢

> Aux interfacesinter connecteur -diffuseur

A I’interface d’un interconnecteur et un diffuseur il n’y a aucune source de chaleur, on peut

écrire I’équation (11.13) sous cette forme :

e A l’interface interconnecteur - diffuseur du c6té anode :

k ka

i=n, , 1<j<mn

e A l’interface interconnecteur- diffuseur du coté cathode :

k k
U = b1 ((A:d) T:—l; +( ;) 1+11)(” 12)
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AVeC:

1

kq kp
= B
(Axd Axp)

blz

> Danslesdiffuseurs

Dans les diffuseurs la source de chaleur existante est celle due aux surtensions ohmiques,

1’équation (I1.7) permet d’écrire :

JAY ) Ax 2
Ti,)" = Ad (QOhmk—j —+ Ti—l,j =+ Ti+1,j' + Z):t_z (Tl'..j'—l + Tl,j+1))(ll'13)

Avec :

1

Ay = n,<i<ngoun, <i<ng , 1<j<nm

Ax2
(2+2F)
» Aux interfacesdiffuseurs- I’électrolyte

Aux interfaces diffuseurs- éectrolyte, les sources de chaleur pouvant existées sont ceux

dues aux surtensions d’activation et aux réactions chimiques.
La source de chaleur due aux surtensions d’activation est donnée par la relation suivante :
ac __ac -
Qact"nact !
La source de chaleur due alaréaction chimique est donnée par larelation suivante :

_—TAStord
reac™ 2F

AS,o¢ est la variation d’entropie totale lors de la réaction chimique, elle donnée par la

refation suivante :

DSt (T) = A + Baln

298, 15)

T? — 298,152
+ Ab(T — 298,15) + Ac 5

ASioe = —44,42 ] 'moly, K

Aa = ay,o — ay, — 172 ay,
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Ab = bﬁzg - sz —17/2 b02

Ac = ¢cy,9 — €y, — 172 ¢y,

Les coefficients a, b, ¢ sont donnés dans letableau 11.1 :

Gaz a b c
H> 25.8911 -0.8373 2.0138
O 29.0856 12.9874 -3.8644

H-O 30.3794 9.6212 1.1848

Tableau I1.1: Coefficients des chaleur s specifiques des gaz
Dans ce cas, I’équation (11.7) s’écrit sous cette forme.

e A linterface diffuseur- électrelyte coté anode .

T;j = b, (Qgct + Qchim + (ff;) Tiq;+ (ﬁ) Ti+1,j)("-14)

i=ng, 1<j<n

e AVlinterface diffuseur-électrolyte coté cathode:

T;j=b; (Qfm + (l"d‘) Tiqj+ (ilm) Ti+1uj)("-15)

Ax,i

i=n,, 1<j<n

b 1
e (_"ﬂ 4 ka.
Ly Axd.'

» Dans I’électrolyte

La chaleur degagée est due a I’effet Joule, c’est une source de chaleur volumique, et

I’équation (. 7)s’écrit :
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AI mz
T;j=Ay, (Qohm ™ +Ti1j+Tipq; + 3 (Ti,j—l + Ti,j.,.l))(".lﬁ)
ky

AVec:

A, =—— , Mg, <i<n, ,1<j<mn

I1.6. Résolution du systeme d’équations

Le systeme d’équations obtenu (les équations (11.10) a (11.16)) peut étre résolu par la

méthode de gauss Seidel. C’est une méthode itérative qui consiste a estimer une solution Tf_j-

dans I’itération k, pour calculer T & partir dc :
Q
T = A('J’"i‘?, f++11, (':'“";_11 TEL) + 2 A )(u 17)

La condition de convergence est :

Le choix de dépend de la précision qu’on cherche. Si la condition n’est pas correcte, on pose

Tu = T"*l et on recalcule a la méme formule jusqu’a vérifier la condition de convergence.
11.7. Procédurede calcul

En utilisant les équations présentées ci-dessus, nous avons utilisé un programme en langage
fortran, permettant de calculer la distribution de température dans I’épaisseur de la cellule, ce

programme suit la procédure de calcul suivante :

Etape 1 : Introduire les données et les constantes de calcul ;

Etape 2 : Introduire les dimensions des composants de la cellule et définir le maillage ;
Etape 3 : Introduire lavaleur de la densité de courant ;

Etape 4 : Introduire les conditions aux limites Tz, Tyir

Etape 5 : Proposition d’un champ de température initial €T, i3 4
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Etape 6 : Calcule des sources de chaleur en Fonction de latemperatureT; et i ;
Etape 7 : Calcule de la distribution de la température dans chaque composant,Tff}* ke

Etape 8 : Véifier lacondition de convergence ;

Etape 9: Si la condition n’est pas verifiee, mettre Tfj- = Ti’f‘j”’l, retourner a I’étape 6 et

continuer le calculs;

Etape 10: Si la condition de convergence est vérifiée, arréter les calculs et afficher les

résultats ;
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CHAPITRE 111

Résultats et discussion

Ce chapitre est consacré a la présentation des résultats obtenus aprés résolution de

I’équation de la chaleur par la méthode des différences finies présentée dans le chapitre II.

Nous avons utilisé un programme en langage Fortran pour le calcul de la température dans

I’épaisseur de la cellule d’une pile a combustible SOFC, ensuite a I’aide du logiciel Origine

Pro 2021, nous avons présenté ces résultats sous forme de graphes.

Nous dlons étudier le comportement thermique de la cellule pour différentes

épaisseurs danslacellule.

interconnecteur anode électrolyte cathode
Conductivité thermique (W/m 6 5.85 2.17 4
K)
Matériau LaCrO3 Ni-YSZ YSZ La1-xSrxMnO3

Tableau I11.1 : conductivité thermique des composants de la cellule

[11.1. Influence de la densité de courant sur la distribution de température

Pour montrer I’influence de la densité de courant sur la distribution de température,

nous avons choisi une cellule dont les composants (électrodes et électrolyte) ont la méme

€pai sseur :

composant

interconnecteur

anode

électrolyte

cathode

Epaisseur (mm)

3

0.5

0.5

0.5

Tableau 111.2 : épaisseur des composants d’une cellule a méme épai sseur

T(K)

l -
936,89

- 933,47

- 930,06

- 926,65

- 923,23

- 919,82

916,40
912,99
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Figurelll.1 :distribution de température dans une cellule SOFC ai = 20000A/m?
T(K)

- 924,92

- 922,94
I~ 920,95
- 918,96

- 916,97
914,99
913,00

Figurelll.2 :distribution de température dans une cellule SOFC ai = 12000A/m?

X(mm)

T(K)
l 923,40
922,10

~ 920,80

- 919,50
- 918,20
- 916,90

~ 915,60
914,30
913,00

FigureIl1.3 :distribution de température dans une cellule SOFC ai = 8000A/m?

X(mm)

Les trois figures 111.1, I11.2 et 111.3 représentent la distribution de température dans
I’épaisseur d’une cellule de pile a combustible de type SOFC, pour trois différentes densités

de courant. La température des gaz d’alimentation Thz = Tar = 913 K.

On remargque sur les trois figures que la température maximale est localisee a
I’interface anode-électrolyte et plus précisement aux extrémités de cette interface. Cette
derniére est le site de la réaction électrochimique, qui est la responsable du dégagement de

chaleur le plus important par rapport aux autres sources de chaleur. On remarque auss que
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I’interface interconnecteur-anode est plus chaude par rapport a [I’interface cathode-
interconnecteur.

Il faut noter que I’augmentation de la densité de courant conduit a une augmentation de

I’écart de la température dans la cellule :

v’ Lorsquei = 8000 A/m?: AT =10.4K
v’ Lorsquei = 12000 A/m?: AT = 159K
v’ Lorsgquei = 20000 A/m?: AT = 27.3K

[11.2. Distribution de températur e dans une cellule a anode supporté

Pour améliorer la tenue mécanique, un des composants du cceur de la pile peut étre un
support structural (la couche la plus épaisse de la cellule). Dans ce qui suit, nous alons
étudier la distribution de température ainsi que I’élévation de cette derniere dans des cellules a

différentes épai sseurs des composants.

Le tableau I11.3 montre I’épaisseur de chaque composant qu’on a choisie d’une cellule

aanode supporté, ladensité de courant est prise égale 20000 A/m?.

composant i nterconnecteur anode électrolyte cathode

Epai sseur (mm) 3 1 0.04 0.05

Tableau |11.3: épaisseur des composants d’une cellule a anode supporte

T(K)
[ 1140,35
‘ 1138,18
- 1136,01
- 1133,84

- 1131,67

- 1129,50

- 1127,33

1125,16

f

0 1 2 3 4 5 6 7
X(mm)

1122,99

Figurelll.4 :distribution de température dans une cellule a anode supporté
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Th2 =Tar=1123 K

4,0

3,5

3,0

2,5

2,0

1,5

T(K)

l 941,40
937,85

- 934,30

- 930,75

927,20

- 923,64

I~ 920,09

1,0

0,5

916,54
912,99

Figurelll.5 :distribution de température dans une cellule a anode supporté
Th2 =Tar=913K

L

0 1 2 3 4 5 6 7
X(mm)

0,0

Lorsque la cellule est a anode supporté, cas des figures I11.4 et II1.5, I’interface
cathode-interconnecteur devient plus chaude que I’interface anode-interconnecteur. La

température maximale est toujours localisée aux extrémités de I’interface anode-éectrolyte.

De ces deux figures, on remarque que I’élévation de la température dans la cellule dépend
aussi de la temperature des gaz d’alimentation :
vV S T2 =Tar= 913K : AT =284K
v S TH2=Tar=1123K : AT =17.35K
T(K)
1123,00

- 1060,50

- 1029,25

| | 998,00

- 966,74

- 935,49
904,24
872,99

Figurelll.6 :distribution de température dans une cellule a anode supporté

0 1 2 3 4 5 6 7
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Th2 =1123 K , T4 =873 K
Sur lafigure I11.6, latempérature de gaz cette fois est différente (Th2>Tair), la densité de

courant i = 20000 A/m? la cellule est & anode supporté.

On remarque que la température dans I’interconnecteur anodique est supérieure a celle
de I’interconnecteur cathodique, il y a une diffusion de chaleur du canal de distribution de Ho,
qui peut étre considérer comme source chaude, vers toute I’épaisseur de la cellule. La
température minimale est située dans canal de distribution de I’air, ce canal est consideré
comme source froide de la cellule. Les pertes de tension dans ce cas n’ont aucune influence

sur ladistribution de température.

[11.3. Distribution de température dans une cellule a cathode supporté

La dimension des composants de la cellule a cathode supporté est donnée par le

tableau suivant :

composant I nterconnecteur anode électrolyte cathode

Epai sseur (mm) 3 1 0.04 0.05

Tableau I11.4 : épaisseur des composants d’une cellule a cathode supporte

T(K)

[ 927,00
925,25

- 923,50

- 921,75

- 920,00

- 918,24

- 916,49
914,74
912,99

Figurelll.7 :distribution de température dans une cellule a cathode supporté
Th2 = Tar= 913K

X(mm)
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T(K)

[ 1034,85
1033,37

- 1031,89

- 1030,40

- 1028,92

- 1027,44

- 1025,96
1024,47
1022,99

Figurelll.8 :distribution de température dans une cellule a cathode supporté
Thz = Tar = 1023 K

X(mm)

T(K)

[ 1128,70
1127,99

- 1127,27

- 1126,56

- 1125,85

- 1125,13

- 1124,42

1123,70
1122,99

Figurelll.9 :distribution de température dans une cellule a cathode supporté
Thz = Tar = 1123 K

Les figures 111.7, 111.8 et 111.9 représentent la distribution de température dans une
cellule & cathode supporté, la densité de courant i = 20000 A/m? & différentes températures

des gaz d’alimentation.
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Sur les trois figures, on observe une locaisation de la température maximale aux
extrémités haute et basse de I’anode, I’interconnecteur anodique et plus chaud que

I”interconnecteur cathodique.

En comparant les trois figures, on observe que lorsque la température des gaz est

suffisamment grande, il n’y a pas une élévation importante de la température.

v S TH2=Tar= 913K : AT =14 K
v S TH2=Tar=1023K: AT =11K
vV S Th2=Tar=1123K : AT =5.7K
[11.4. Distribution de température dans une cellule a électrolyte supportée
Les épaisseurs des composants d’une cellule a électrolyte supporté sont présentées dans le

tableau suivant :

Composant i nterconnecteur anode électrolyte cathode

Epaisseur (mm) 3 0.05 1 0.05

Tableau I11.5 : épaisseur des composants d’une cellule a électrolyte supporte

T(K)
[ 957,40
951,85

- 946,30

- 940,75

- 935,20

Y(mm)

- 929,64

I~ 924,09

918,54
912,99

.

Figurelll.10 :distribution de température dans une cellule a électrol yte supporté
Th2 = Tar= 913K
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T(K)

[ 1056,90
1052,66

- 1048,42

I 1044,18

- 1039,95

- 1035,71

- 1031,47
1027,23
1022,99
X(mm)

Figurelll.11 :distribution de température dans une cellule a électrol yte supporté
Thz = Tar = 1023 K

C
l 1151
1148
- 1144
- 1141

- 1137

- 1134

- 1130

1127
1123

Figurelll.12 :distribution de température dans une cellule a électrol yte supporté
Thz = Tar = 1123 K

En observant la figure 111.10, qui représente la distribution de température dans la
cellule pour des tempeératures des gaz de 913 K, on remarque que I’électrolyte est la zone la
plus chaude de toute la cellule car les pertes de tension ohmiques sont plus importantes dans
I’épaisseur de I’électrolyte en plus de la réaction chimique qui a lieu & I’interface anode-
électrolyte.
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Les figures I11.11 et 111.12 ont les mémes allures sauf que I’augmentation de température est
plus importante lorsgque la température des gaz est plus faible :

vV SiTh2=Ta=913K: AT =444 K

v S TH2=Tar=1023K : AT =339K

vV SiTH2=Tar=1123K : AT=28K

La comparaison de I’élévation de température AT de la cellule, dans les quatre cas (cellule a
anode supporté, a cathode supporté, a éectrolyte supporté et cellule avec composants a égale
épaisseur), pour la méme densité de courant i = 20000 A/m? et pour la méme température des

gaz Thz = Tar= 913 K est présentée dans | e tableau suivant :

Typedecellule | Anode supporté | Cathode supporté | Electrolyte supporté | Egale épaisseur

AT (K) 28.4 14 44 27.3

Tableau I11.6 : comparaison de AT pour lestypes de cellule ai = 20000 A/m?

On remarque que I’élévation de température est importante dans une cellule a éectrolyte

supporté, tandis qu’elle est relativement faible pour une cellule a cathode supporté.
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CONCLUSION GENERALE

Conclusion générale

Pour bien comprendre le comportement thermique d’une cellule d’une pile a
combustible de type SOFC, nous avons fait une étude bidimensionnelle du transfert thermique

dans I’épaisseur de cette cellule.
L es résultats obtenus ont montré que :

- Latempérature maximale est toujours localiseée dans I’interface anode-électrolyte ;

- Lorsque la température des gaz d’alimentation augmente, I’élévation de température
AT dans la cellule diminue ;

- L’écart de température AT est important dans une cellule a électrolyte supporté, et
faible dans une cellule a cathode supporté ;

- La densité de courant a une importante influence sur I’augmentation de température

danslacdlule.
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