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Nomenclature

PAC Pile A Combustible.

AFC Pile A Combustible Alcaline.

PEMFC Pile A Combustible A Membrane Echangeuse De Protons.
PAFC Pile A Combustible A Acide Phosphorique.

SOFC Pile A Combustible A Oxydes Solides.

MCFC Pile A Combustible A Carbonates Fondus.

FC Pile A Combustible.

PCI Pouvoir Calorifique Inférieur

a: nombre de cellules de la pile a combustible ...................... [-]

B : constante d’Activation de tension.............................. [A7]

C : constante d’Activation de tension................ccoevveviennn.nn [V]
E : potentiel thermodynamique...............ooeviiiiiiiiniininnnn, [V]
Eo:Tensiona vide........c.ooiniiiniiiiiii i, [Volt]
F : constante de Faraday.......................coooiii i, [C/kmol]
j: Représente I’¢élément (H20, H2, O2)..........coooiiiiiiiiiin, [-]
H:hauteurdumat..............oooiiiii [M]
I:courant €leCtriqUe. ... ..oovineit it [A]
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Kpy,: constante de valve d’hydrogéne...................... [Kmol/s.atm]
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Ko, : constante de valve d’oxygeéne............................ [Kmol/s.atm]
Kr : constante de modélisation......................ceevennin, [Kmol/s .A]
my, : Débit de ’hydrogeéne................cooiiiiiiiiiiin, [Kmol/s]
My, : Débitde Peau..........ooooiiiiiiiii [kmol/s]
Mi : Masse atomique de I’élément i.....................ooeevnn [gr/mol]
Mg, : Débitde 'oxygene........coooviiiiiiiiiii i [kmol/s]
NO : nombre de cellules en Série............coevviiiiiiiiiiiiiin, [-]
P o PIESSION. ...ttt ettt e [Atm]
Py, i Pression de ’hydrogen.............ooooiii i, [atm]
Pyoz i Pressionde ’cau...........ccooeiiiiiiiiiii i, [atm]
Py, i Pression de PoXygene.........c.ooveiiiiiiiiiiiiiiiiiiaeennn, [atm]
R : constante des gaz parfaits..................ccooiiiiiiin. . [Kmol/K]
Ra : Résistance d’activation...............ooeviiniiiniiiniianiennennn, [VIA]
Rint : Résistance INterne............coovveeieiiiie it eiiiee e, [Q]
T i teMPEratUre. .. ..ot e [K]
U s taux d’utilisation.........o.oooiuiiiiii i e e e, [-]
U: tension d’une cellule de I’électrolyseur.................coooviininnnnn, [V]
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Vact : la surtension d’activation................coveiviiiiiiiiniiiniinnnnnnn. [V]
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Ve :volumedelacathode............cooooiiiiiiiiiiii [m®]
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Vm: volume molaire aux conditions standards...................... [L/mol]
Vrev_pciest La tension thermodynamique réversible..................... [V]
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Nstack : Rendement de stack...........ooooviiiiiiiiiiii [-]
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TyH20: constante de temps pour ’eau..........c..eviuiiiiiininiiniann. [s]
T2 : constante de temps pour ’oXygene.............ccceovviiiininen.. [s]
G : énergie libre de Gibbs.........ccovviiiiiiii [J/mol]
H : énergie libre d’enthalpie...................oooiiii [J/mol]
S :énergie libre d’entropie............oooviiiiiiiii [J/mol]
Winax 2 le travail maxXimum. ... [J]
n: la charge qui circule dans lacellule.................................. [C]
Frlaforce motriCe......ooiniiieii i [N]
E:énergiepotentiel.............cooiiiiiiii [J]
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INTRODUCTION GENERALE

Les questions énergétiques recouvrent a I’heure actuelle deux enjeux. L’un est li¢ au

risque d’épuisement des ressources fossiles et fissiles, ’autre est environnemental.

Les sources utilisées aujourd’hui sont en effet a réserves finies, aussi bien pour les

combustibles fossiles (hydrocarbures, charbon...) que pour les combustibles fissiles (uranium).

L’utilisation de ces sources d’énergie engendre en outre des effets secondaires
indésirables : émission de gaz a effet de serre dans le cas des hydrocarbures, et production de
déchets difficiles a traiter dans le cas du nucléaire.

Face a la diminution des ressources énergétiques, il est devenu indispensable de trouver
des alternatives énergétiques possedant les mémes propriétés que les hydrocarbures en termes

de stockage et de transport.

Dans ce contexte, I’hydrogéne s’aveére €tre un candidat trés sérieux, méme s’il ne
constitue qu’un vecteur énergétique et non une ressource primaire. De plus, 1’hydrogéne peut
apporter une réponse aux enjeux climatiques en permettant de rationaliser 1’utilisation des

énergies renouvelables par nature dispersées et aléatoires.

L’hydrogéne, qui n’existe pas a 1’état naturel, peut en effet étre synthétise a partir des
énergies renouvelables. Outre sa fonction de vecteur énergétique, est alors exploité son
caractére stockable permettant d’une part, de s’affranchir du coté aléatoire de ces modes de

production, et d’autre part, de répondre aux exigences fixées par les consommateurs d énergie.

La pile a combustible s’impose alors naturellement comme le chainon manquant en
transformant 1’énergie chimique en énergie électrique pouvant étre manipulée avec des
rendements éléves. La pile @ combustible met en effet en jeu la réaction d’oxydoréduction entre

I’hydrogene et I’oxygeéne pour donner de 1’eau, de I’¢lectricité et de la chaleur.
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Parmi toutes les familles existantes de piles a combustible, nous intéresserons qu’aux
piles & basses températures & membranes polymeéres échangeuses de protons (PEM), cette

technologie semble effectivement étre la plus mare et la plus proche du stade commercial.

Le présent travail porte sur I’étude et Simulation d’une Pile & Combustible de type PEM
de 50 Watts, dont I’objectif est, d’une part la modélisation dynamique d’une pile a combustible
de type PEM (Proton Exchange Membrane), et d’autre part, I’étude expérimentale de I’effet de
différents paramétres (I’air, le débit de 1’hydrogéne, ainsi la température) sur les

caractéristiques d’une pile a échangeuse de proton, il est structuré de la fagon suivante :

Dans le premier chapitre, nous présentons un état de I’art sur les piles a combustibles, les

différents types existants, ainsi leur classification.

Le deuxiéme chapitre est consacré a la modélisation dynamique d’une pile a combustible

de type PEM.

Le troisiéme chapitre est réservé a une étude expérimentale d’une pile a combustible de

type PEM, de 50 Watts (Banc d’essai Héliocentris).

Enfin nous allons terminer par une conclusion générale.

[xiii]



Chapitre I

GENERALITES SUR LES PILES A
COMBUSTIBLE

Introduction

Les piles a combustibles font valoir des arguments forts qui pourraient permettre a cette
technologie de s'imposer dans les applications de production d'énergie. Dans un marche en
constant changement (ouverture a la concurrence) et face a une demande croissante en
électricité, les piles a combustibles représentent des sources de production d'énergie tres
intéressantes. Tout d'abord les piles a combustibles sont tres efficaces dans la conversion du
combustible en électricité. D'autre part elles ne dégagent que de I'eau et de la chaleur qui peut
étre valorisée pour chauffer les maisons et commerces. De plus, les piles a combustibles sont
silencieuses. Finalement la pile a combustibles se réveéle intéressante pour les besoins
simultanés en électricité et en chaleur. Mais on peut aussi envisager des demandes uniquement
en électricité ou en chaleur ou distinguer selon que les besoins dominants seront en électricité

ou en chaleur. Les deux étant produits par une pile (dans un ratio déependant du type de pile).

Dans ce chapitre, nous allons passer en revu un état de I’art sur les piles a combustibles,
leur classification, mode de fonctionnement, ainsi que leur application, sans oublier les

avantages et les inconvénients de ces derniéres.

[1]



Chapitre I Généralités sur Les Piles a Combustibles

1.1 DESCRIPTION GENERALE D’UNE PILE A COMBUSTIBLE :

Une pile a combustible est un générateur d’énergie électrique. Elle transforme
directement 1’énergie chimique du combustible en énergie électrique. C’est un systéme qui ne
produit pratiquement pas de nuisances sonores, puisqu’il ne comporte pas de composants
mécaniques en mouvement, comme les turbines et les moteurs. De plus, le courant électrique
est produit tant que la pile est alimentée conjointement en combustible (hydrocarbures,
alcools, biomasse, gaz naturel, hydrogéne) et en comburant (oxygene de 1’air). C’est ce qui la
différencie des batteries, accumulateurs et autres piles, ou se trouve stockée sous forme
chimique une quantité limitée d’énergie €lectrique et qui doivent soit étre rechargés lorsque

c’est possible (batterie de véhicule), soit étre remplacés (piles pour poste de radio).[1]
1.1.1 Apercu historique de la pile :
L’histoire des piles a combustible a commencé en 1839, lorsque William Robert

Grove réalisa 1’expérience de 1’¢électrolyse inverse de I’eau, qui a donné naissance a la

batterie a gaz (Figure 1.1), qui est devenue plus tard une pile a combustible

Fiaure I- 1: I'exnérience de Sir William Grove

Durant I’année 1889, des améliorations sont portées sur le systeme existant, par L.
MOND et C. LANGER en lui introduisant un catalyseur en platine, dans ce cas-Ia,

I’électrolyte pouvait étre contenu dans des matrices poreuses en platres ou en amiante. [2]

Aprés 1945, trois groupes de chercheurs (Etats Unis, Allemagne et en URSS)
reprennent les études sur les principaux types de générateur, en apportant les améliorations
technologiques nécessaires a un développement “ industriel ”. Ces travaux ont débouché sur
les concepts actuels. Les premieres applications des piles a combustible sont les programmes
spatiaux (NASA : les années 60, APOLLO : 1968).[3]

[2]
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Dans les années 1960 et 1970, les PAC ont fait I'objet de nombreux travaux qui ont
abouti aux applications spatiales : alimentation en énergie électrique des capsules Gemini
(pile PEM), Apollo (pile alcaline) et de la navette spatiale .Mais c’est surtout depuis le
premier choc pétrolier qu’elle est prise en considération a travers de nombreuses recherches
de développement sur ’automobile électrique [2].

Actuellement, on trouve de nombreux prototypes utilisant des PEMFC dans le
domaine des transports. Daimler-Chrysler en collaboration avec Ballard commence, a partir
de 1994, a fabriquer des prototypes de véhicules a pile a combustible. En parallele, un bus a
pile a combustible (NEBUS) fonctionnant a I'hydrogeéne est lancé en 1997.

D'autres producteurs de véhicules a pile a combustible se font remarquer: Renault
présente le prototype FEVER en 1996 et PSA le modéle HydroGen en 2001. General
Motors propose également en 2001, via Opel, un prototype HydroGen 3. Toyota lance en
2002 les modeles FCHV-3,4 et 5 et Honda sort la FCX-V3. Ford et Ballard construisent une
Ford Focus a pile a combustible en 2000. [4].

I.2.PRESENTATION DE LA PAC

1.2.1. Fonctionnement :

On peut dire que le fonctionnement de toutes les piles a combustible, quelque soit leur
technologie (alcaline, carbonate fondu, polymere, céramique, etc.), repose sur le méme
principe, a savoir qu’elles sont alimentées en Hydrogeéne et en Oxygeéne qui en se combinant

dans le cceur de la pile donne lieu a des dégagements de chaleur, d’eau et d’électricité [5].

1.2.2. Classification de piles a combustible :

Il existe différents types de piles a combustible qui se différencient essentiellement

par la nature de I'électrolyte utilisé et par la température de fonctionnement [6] :

La Pile A Membrane Electrolyte Polymérique (PEMFC),
La Pile A Méthanol Direct (DMFC),

La Pile A Electrolyte Alcalin (AFC),

La Pile A Acide Phosphorique (PAFC),

La Pile A Oxyde Solide (SOFC),

La Pile A Carbonates Fondus (MCFC),

[3]
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LES DIFFERENTS TYPES DE PILES A COMBUSTIBLE

1:0 0 !0 §

Types [PEMFC ] [ DMFC ][ AFC } [ PAFC ] :[ MCFC H SOFC l

' |
| 50-100 °C | 60-80°C 80-100 160-200 \ 650°C 800-1000°C

Température = ============&===@===@== &« === ===
| | BASSE TEMPERATURE i} HAUTE TEMPERATURE

Eleclgrolyte POLYMERE LIQUIDE/FONDUE SOLIDE

Figure I- 2:Classification des piles a combustible

1.2.3. Domaines d’application :

Les piles a combustibles sont utilisées dans une large gamme de domaines qui seront

présentés ci-dessous:

Stationnaire

Figure |- 3:Domaines d’application des piles a combustible

[4]
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1.2.3.1.les applications transports :

Parmi les applications des piles a combustible dans le domaine de 1’automobile, on peut citer
la PEMFC pour la propulsion du véhicule (20 a 50 kW) et les piles alcalines pour

I’alimentation en électricité des appareils de bord (climatisation, appareils électroniques). [7]

1.2.3.2.les applications stationnaires :

L’avantage des piles a combustible dans ce domaine est la production simultanée de
I’électricité et de la chaleur, les types SOFC et MCFC sont mieux adaptées a la cogénération
d’électricité et de chaleur. La pile a combustible commence a intéresser de nombreux
industriels de ce secteur, en particulier en France, Japon, Etats-Unis, etc. L’activité est centrée

sur deux grands domaines d’applications:

= la production collective (200 kW a quelques MW)
= la production domestique ou individuelle (2 a 7 kW). [8]

1.2.3.3. les applications portables :

Pour des applications portables, les piles a combustible sont en concurrence avec les batteries.
On espere gagner en temps d’autonomie et pouvoir recharger plus vite des réserves d’énergie
épuisées. Les piles utilisées dans ce domaine doivent étre extrémement robustes et peu
sensibles aux conditions extérieures, seulement deux types de piles sont susceptibles d'avoir
des applications portables, les PEMFC et DMFC, qui sont caractérisees par leur faible
température de fonctionnement variable entre 60 et 80°C, ce qui diminue les problemes de

gestion thermique et fonctionnent a température ambiante. [9]

1.2.3.4. les applications militaires et spatiales :

Les spécificités des piles peuvent étre utilisées pour ces secteurs de pointe que sont le
militaire et le spatial. La NASA a utilisé des piles a combustible de type AFC pour alimenter
en électricité les circuits de navettes spatiales notamment au cours du programme GEMINI et
des missions APPOLO. Il est maintenant question gu'ils choisissent les PEMFC dans des
applications futures. L'armée allemande a aussi développé un sous marin fonctionnant grace a
des PAC. [10]

[5]
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1.2.3.5. Utilisation la pile a combustible dans différent capteur:

Ils y a plusieurs capteurs qu’utilise la pile a combustible comme une source d’énergie

quelque types :

% Capteurs de terrains :

Plusieurs types de capteurs existent ; ils sont développés notamment dans du PNIR biofilms
(pble national de recherche a implantation régionale).

% Capteurs électrochimiques :

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

diminution du flux de matiere.
% Capteurs optiques :
Ils reposent sur plusieurs principes :
Spectroscopie infrarouge atténuee a réflexion totale.

Analyse de la diffusion multiple de la lumiére par les agrégats qui permet de déterminer

leur dimension fractale.
«»+ Capteurs biologiques :

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

/ou des sondes nucléiques [11].
1.2.4. Avantages et inconvénients des piles a combustible :
Les avantages et inconvenients des piles a combustible dépendent bien entendu du type de

pile considéré et donc de I’application envisagée.

1.2.4.1. Avantages des piles a combustible :

Les avantages les plus importants sont les suivants :

Tres bon rendement énergétique (supérieur a 50 %) : en comparaison avec moteurs a
combustion interne (25-30%).1’énergie non convertie en énergie électrique est émise sous

forme de chaleur et est évacué sous forme d’eau chaude ou de vapeur. Ceci est un point fort

[6]
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dans le cas des applications domestiques, car la pile & combustible est capable de fournir de
I’électricité et également de I’eau chaude qui pourra étre utilisée pour le chauffage domestique

ce qui va augmenter le rendement de la pile & combustible jusqu’a 80-90%.

Protection de I’environnement : 99 % en moins de monoxyde de carbone en

comparaison avec un véhicule a essence. [12]

Efficacité : les piles a combustible sont généralement plus efficaces que les moteurs a
combustion a piston ou turbine fondée. Un autre indice pour cela est que les petits systéemes

peuvent étre tout aussi efficaces que les grands.

Modulabilité : Les piles a combustible ont la caractéristique importante d’étre trés
modulables dans le sens ou elles peuvent €tre facilement de tailles différentes. La taille d’une
pile a combustible peut facilement étre augmentée ou réduite et le rendement électrique est
relativement indépendant de la taille de la pile. [13]

Silence : Les piles a combustible sont tres calmes, méme ceux qui ont d'importantes
transformations au carburant supplémentaire équipement. Ceci est trés important tant dans les
applications portables que dans les productions combinées locales d’énergie et de chaleur. [3].

1.2.4.2.Les inconvénients des piles a combustibles :

Les inconvénients associés aux piles a combustible sont liés a leur manque de
développement : [14], [15]

Codt trop élevé de production et de maintenance: Le codt qui est tres élevé a cause de
I’utilisation des métaux nobles comme le platine au niveau des électrodes et a cause du prix

de fabrication de la membrane et des plaques bipolaires.
Le poids et le volume

La durée de vie : La plupart des piles sont encore des prototypes, on a donc peu de

renseignements sur la durée de vie des piles. Les contraintes différent selon ’application :
Automobile : quelques milliers d'heures.

Stationnaire : au moins 40 000 heures

Le manque d’infrastructures au niveau de I’approvisionnement en carburant
(hydrogene, méthane). Ceci nécessite la mise en place de systéemes de production, de transport
et de distribution. Cependant, la mise en place de tels systemes ne peut se faire avant la

commercialisation de la PAC.

[7]



Chapitre I Généralités sur Les Piles a Combustibles

1.2.5.Description générale des phénoménes physicochimiques d’une pile a combustible :

Les phénomenes physico-chimiques qui se produisent dans le cceur de pile sont
nombreux. Nous avons les phénoménes thermodynamiques, fluidiques, électrochimiques ainsi
que thermiques. L’interaction entre ces différents phénomenes fortement couplés est

importante pour le bon fonctionnement du systéme.

anode membrane cathode

@ Phénoménes fluidiques : flux gazeux
(2) Diffusion des gaz

(3) Phénomenes électrochimiques + diffusion

@ Phénomeénes ohmiques : transport des protons
@ Transport d’eau @
(6) Phénomenes thermiques : flux thermiques ©

Figure I- 4:Description genérale des phénomenes électrochimiques au sein d 'une pile PEM)

1.2.5.1.Phénomene thermodynamique :

Dans la pile a combustible, I’énergie apportée est I’énergie chimique contenue dans les
gaz entrant dans la pile. L’énergie fournie par la pile c'est I’énergie électrique et thermique.

Ces derniéres sont faciles a quantifier.

Contrairement a I’énergie fournie, 1’énergie chimique n’est pas facile a quantifier. Ici,

la définition de 1’énergie libre de Gibbs qui s’applique:
L’énergie libre de Gibbs est reliée a I’enthalpie H par le terme de création d’entropie TS.
Ce dernier traduit la deuxiéme loi de la thermodynamique, selon 1’équation suivant :
G = H-TS (L.1)

le travail fait par un systeme électrique étant égal a la charge qui circule dans la cellule

multipliée par la force motrice, le potentiel, il est alors permis d'écrire la relation suivante :
Wiax = NFE (1.2)
Whax : le travail maximum (J)

n: la charge qui circule dans la cellule (Columb)

[8]
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F : la force motrice (N)
E : énergie potentiel (J)

Ceci permet donc d'exprimer I'énergie de Gibbs comme suit :

AG = —nFEgectrode (1.3)
E siectrode : €St le potentiel standard pour une réaction donnée a une électrode,
n : le nombre d'électrons échangés
F : la constante de Faraday

La quantité Epe ainsi définie est le potentiel standard de la pile dans des conditions
opératoires données. Cette quantite correspond a I'énergie disponible pour faire circuler une

charge entre deux électrodes : [16]

Epile = Ecathode — Eanode (I.4)
E «iectrode - €St le potentiel standard pour une réaction donnée a une cathode (J)

E cathoge: €St le potentiel standard pour une réaction donnée a une anode (J)

1.2.5.2. Phénomenes fluidiques :

Les gaz circulent dans les canaux, qui sont généralement graves dans les plaques
bipolaires, pour atteindre le cceur de la cellule électrochimique. La conception des canaux est
particulierement importante pour assurer une répartition homogéne des gaz sur toute la
surface de I’électrode en minimisant les pertes de charge. Les gaz sont en géneral humidifiés
avant d’étre injectes dans les canaux, mais peuvent étre également humidifiés de facon
interne grace a la présence de I’eau. Ainsi, la pression partielle du gaz est généralement

inférieure a la pression totale des gaz qui est régulée. [17]

1.2.5.3. Phénomeénes électrochimiques :

Les gaz qui traversent la couche de diffusion atteignent une zone appelée active ou de
catalyse. C’est dans cette zone que le mécanisme réactionnel des deux demi-réactions
d’oxydoréduction s’applique réalisant ainsi la transformation de 1’énergie chimique en énergie

électrique.

[9]
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Lors de cette transformation, des pertes dues a la cinétique chimique des réactions
apparaissent. La condition nécessaire au mécanisme réactionnel est la mise en présence au
méme point du gaz réactif, du proton, des électrons et du catalyseur. [14]

1.2.5.4.Phénomeénes thermiques :

Les phénomenes thermiques sont trés importants dans les piles a combustible. En
effet, la température est un paramétre déterminant des réactions chimiques : plus la

température est grande plus la cinétique des réactions est grande.

Pour étre bon conducteur ionique, I'électrolyte doit étre assez chaud. Mais, pour
assurer un fonctionnement correct de la pile PEM, il est nécessaire de travailler en dessous de
100°C pour éviter un assechement de la membrane. Or I’échauffement de la pile est assez
rapide et nécessite souvent un systéme de refroidissement extérieur. La source principale de la
chaleur est la réaction exothermique entre I’hydrogéne et I’oxygéne. La chaleur produite au
niveau des couches actives se décompose en un flux de chaleur traversant les électrodes et un
autre traversant la membrane par les phénoménes de conduction et de transport de matiére.
[18], [19]

1.3. LA PILE A COMBUSTIBLE DE TYPE PEM

Parmi toutes les familles existantes, la pile a combustible de type PEM suscite de
nombreux travaux de recherche et développement a travers le monde. La technologie évolue
vite, d’autant plus qu’elle est poussée par la volonté des constructeurs des piles de proposer le

plus rapidement possible des produits économiquement viables et fiables.

Nous ne nous intéresserons qu’a la pile a combustible de type PEM, parce que cette
technologie semble effectivement étre la plus proche de la commercialisation dans le domaine
du transport. En comparaison avec d’autres types des piles a combustibles, la pile de PEM a

plusieurs caractéristiques attractives comme :

— Densité de puissance plus éleveée ;

— Fort rendement de transformation d’énergie chimique en énergie électrique ;

— Basses températures, rapide et facile a démarrer ;

— Polymeére solide ce qui réduit les soucis liés a la construction, au transport et a la
fiabilité;

— Plus compacte et Iégere : une meilleure densité de puissance volumique ;

— Modulaire donc facile a installer.[20]

[10]
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1.3.1. Principe de fonctionnement de pile a combustible de type PEM:

Une pile a combustible fonctionne sur le principe inverse de I’¢électrolyse de I’eau.
Des réactifs chimiques permettent la production d’énergie électrique.

La pile a combustible d’¢électrolyte 8 membrane polymeére convertit 1’hydrogeéne et oxygéne

en énergie ¢€lectrique. Cette réaction d’oxydoréduction correspond a I’électrolyse de 1’eau

inversée :
Oxydation a I’anode : H, - 2H* + 2e~ (1.5)
Réduction a la cathode : 1/, 0,+ 2H* + 2= > H, 0 (1.6)
Réaction globale : H, +%02 - H,0 + chaleur (1.7)

hydrogéna O CpE e
H' == 2H" + 2e — ZH = 2a” + 152 Oy —> H_-Dl
- H
[-F-1T]
Ancde Cathode

<, o
-

Figure I- 5: principe d’'une pile PEM

L’¢électricité est produite par les deux électrons libérés par la molécule d’hydrogéne.

Les protons d’hydrogéne traversent la membrane séparant 1’anode de la cathode et se
recombinent a la cathode avec les ¢€lectrons et les atomes d’oxygene. Idéalement, les seuls
produits secondaires de la réaction sont de I’eau et de la chaleur. Le schéma de principe d’une
cellule élémentaire de pile a combustible est présenté en figure 1-5. La membrane est le ceeur
de la cellule ¢lémentaire : il s’agit d’un électrolyte en polymere qui est perméable aux protons
d’hydrogéne et imperméable aux gaz. Pour garantir la perméabilité aux protons, la membrane

doit étre en permanence humidifiée. [21], [22]

[11]
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1.3.2. Description de la cellule PEM :

La cellule de base d’une pile a combustible est constituée d’'un empilement de deux
électrodes poreuses séparées par un électrolyte solide. De chaque coté de 1’électrode, on

trouve deux couches de diffusion et deux plaques bipolaires.[23]

stack cathode
M@

«celue .

e

\Ofe
VAN
+

H

électrolyte — |

....

e plaque bipolaire |ﬁ ! @
? anode

Figure I- 6: Les différents éléments de pile PEM.

1.2.3.1 électrolytes (membrane):

L'électrolyte, ou membrane, constitue un des éléments principaux de la pile PEMFC.
Son réle est multiple et les performances de la pile dépendent fortement de ses
caractéristiques mecaniques, électriques et chimiques. Elle assure notamment la séparation

des deux compartiments anodique et cathodique. [24]

membrane

“ electrode

Fiaure I- 7: la membrane de pile a combustible
[12]
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1.2.3.2 Les électrodes :

Les électrodes doivent pouvoir assurer le transfert des protons depuis les sites
catalytiques d'oxydation de I'hydrogene vers les sites de réduction de l'oxygene via la

membrane.

De méme, les électrons produits par I'anode doivent pouvoir étre évacués puis
redistribués a la cathode par le circuit extérieur. Ainsi, les électrodes doivent assurer une
bonne conductivité ionique et électronique. Pour cela, elles sont constituées d'un mélange
intime de carbone (Conducteur électronique), d'électrolyte (conducteur protonique) et de
platine (catalyseur). [19], [25]

L’anode : On réalise ’oxydation de I’hydrogene, selon la réaction précédent (pour une pile

acide)
La cathode : On réalise la réduction de I’oxygéne, selon la réaction précédent

Le catalyseur: pour que les deux demi-réactions soient possibles, il faut un catalyseur (c’est-
a-dire un composé capable d’augmenter la vitesse de réaction, sans étre consommé par lui-
méme). Afin que le catalyseur puisse travailler efficacement, la création de zones actives doit
étre assuree. Ces zones mettent en presence a la fois le gaz réactif, les électrons, les protons et

le catalyseur, cela se réalise au niveau de I’interface électrode-électrolyte [21].

1.2.3.3 .Plaques bipolaires :

Ces plaques sont dites bipolaires car elles assurent simultanément I'alimentation en gaz
(H2 et O2) des deux cellules les encadrant dans le cas d'empilement de cellules. Ainsi, une
plaque apporte I'oxygene du coté cathodique et I'nydrogene du coté anodique de la cellule
suivante et I'évacuation de I'eau produite par la réaction. Ces plaques sont composées de
graphite a haute densité. Elles, sont disponibles commercialement mais a des prix trés élevés.
[24]. [26]

[13]
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Figure I- 8: Plaque bipolaire.

1.2.3.4. Couches de diffusion(Backing) :

Entourant les électrodes, les couches de diffusion, d’une épaisseur comprise entre 300
um et un millimetre ont un triple role. Elles doivent tout d’abord permettre la distribution et la
diffusion des réactifs depuis les plaques bipolaires jusqu’aux électrodes, ainsi que permettre le
transfert des €lectrons de I’anode ou de la cathode vers les plaques bipolaires. Elles assurent
enfin un role essentiel dans la gestion de ’eau en permettant a la fois qu’elle soit évacuée et
qu’elle humidifie la membrane. Elles doivent donc étre a la fois conductrices de courant et de
structure poreuse. La porosité peut varier entre 40 et 80% selon leur nature et leur application.
La nature poreuse de ces supports permet aux réactifs de diffuser, ce qui leur permet d’entrer

plus efficacement en contact avec la surface entiére de I’électrode puis de la membrane.[27].

Plaque bipolaire AM Plaque bipolaire

il

Couche de diffusion Couche de diffusion

Figure 1- 9:le ceeur de pile a combustible

[14]
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1.2.3.5. Assemblage Membrane — Electrodes :

Les ¢électrodes sont a base d’un matériau carboné sur lequel sont déposés des grains de
platine jouant le role de catalyseur. Leur épaisseur est de I’ordre de quelques dizaines de
micromeétres. Le processus de réalisation conduit a les déposer sur la membrane ou elles
s’imbriquent fortement. Une fois ce processus réalisé, I’ensemble constitue ce que ’on
appelle 1’Assemblage Membrane—Electrodes (en Anglais MEA, Membrane Electrode
Assembly).

Les travaux actuels portent sur :

v' la réduction de la quantité de platine qui est un matériau onéreux ;

v' la réduction de I’épaisseur de la membrane qui en s’opposant a la circulation des ions
intervient pour une part non négligeable dans la résistance interne du systéme ;

v la recherche de matériaux de membrane pouvant fonctionner a des températures

supérieures aux 40 — 90 degrés actuels.[28]

1.3.3. Description du Stack de type PEM :

Un stack de pile a combustible de type PEM produit pratiquement autant d’énergie
thermique que d’énergie électrique. Cette énergie thermique peut étre employée de différentes

manieres.

Beaucoup de cellules sont reliées électriquement en serie pour former le stack. Chaque
cellule se compose d'un assemblage membrane-électrode qui constitue l'anode, la cathode et
I'électrolyte serré entre deux plaques en graphite. Les plaques dirigent le carburant et l'air des

deux cotés opposés de ’assemblage.

Un systeme de refroidissement est utilisé pour régler la température de

fonctionnement de la pile a combustible. [22]
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Figure I- 10: Schéma d’une pile a combustible de type PEM

I.4. SYSTEME PILE A COMBUSTIBLE PEM

Un stack de pile a combustible nécessite pour son fonctionnement I’ajout de plusieurs
appareils auxiliaires destinés a 1’alimentation et au conditionnement des gaz, a la gestion de
I’humidification de la membrane et au contrdle de la température de fonctionnement du

systéme.

1.4.1. Les auxiliaires :

Les systemes auxiliaires (refroidissement, contréle et régulation des flux de gaz et de
la pression) assurent le bon fonctionnement de la pile a combustible. En effet, les variations
de pression, d’humidité des gaz entrants, ou simplement de leur débit ont une influence

majeure sur les performances de la pile.

Un systéme de recirculation de I’hydrogéne non consommé du coté anodique peut étre
intéressant, pour des raisons de codt et de stockage de I’hydrogéne (un des problémes de la
pile a combustible).Des humidificateurs sont souvent nécessaires pour humidifier les gaz en

entrée, et diminuer en conséquence la résistance ohmique de la membrane. [28],[14]

[16]
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1.4.2.Alimentation de pile a combustible de type PEM :

1.4.2.1.Circuit d’alimentation en hydrogéne :

Pour une pile fonctionnant a 1’hydrogéne direct, un circuit simple assure
I’approvisionnement en hydrogene. L’hydrogene est généralement stocké sous forme gazeuse

dans des réservoirs a haute pression (300 a 700 bars).

Une régulation mécanique de pression par détendeur est utilisée dans ce cas pour
amener I’hydrogéne a une pression convenable (1 a 3 bars). L’hydrogéne non consommé peut
étre ensuite recyclé moyennant ’utilisation d’une pompe de recirculation ou d’un dispositif
passif (Venturi) afin d’éviter un gaspillage du combustible. L’anode peut également
fonctionner en régime fermé et dans ce cas une purge occasionnelle controlée par une valve
doit étre effectuée pour éviter I’accumulation de 1’azote diffusé a travers la membrane
¢électrolytique. Dans ce cas le résidu d’hydrogéne peut étre consomme dans un petit bruleur

catalytique.

Eventuellement, I’hydrogéne entrant dans le réacteur peut étre humidifié avec de 1’eau
ionisée au moyen d’un systéme d’humidification a la membrane.[28],[29]

1.4.2.2.Circuit d’alimentation en air :

L’oxygene alimentant la pile & combustible est généralement prélevé dans Dair
ambiant afin d’éviter le stockage de l’oxygene. Cependant, I’air ne contient que 21%
d’oxygene. Afin d’augmenter la concentration d’oxygene, il est parfois nécessaire (pour les
puissances élevées) de comprimer I’air. Dans certains cas, 1’énergie disponible dans les gaz de
sortie (air appauvri en oxygene) de la pile peut étre récupérée par une turbine. Pour les petites

puissances, une soufflante peut suffire.

L’utilisation d’un compresseur n’est pas sans conséequences sur le rendement global du
systéeme. Celui-ci est alimenté par la pile a combustible et lui préleve une puissance non
négligeable qui peut représenter jusqu’a 25% de la puissance électrique délivrée par la pile.
Le compresseur est donc un auxiliaire trés important dans la pile et de nombreux verrous
technologiques sont & lever dans ce domaine : il doit permettre l’alimentation en air,
I’évacuation de I’eau produite sans assécher la membrane de la pile et assurer une bonne

dynamique du systeme (c.-a-d., répondre en temps réel aux sollicitations du systéeme).[29]

[17]
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I.5. CARACTERISTIQUES DE POLARISATION D’UNE PILE A COMBUSTIBLE PEMFC

On peut distinguer sur la courbe caractéristique de la pile PEMFC, trois domaines

différents, qu’on appelle également courbe de polarisation :

e

Tension théorique (E)

Régionde la

S
= ] polarisation de
Regmln dle la G E Région de 1 concentration
polarisation 5 b polarisation (Veone )
d’activation \_ ’ . , o
. ' olmuque( Iof;,;_;)
V) ;o
\ ’
k.
I':\
' '
> |

Densité de courant (mA/cnr)

Figure I- 11:.caractéristique tension-courant d’une pile a combustible PEM

v’ Polarisation d’activation due au transfert de charges a I’interface électrode/électrolyte,
dues la lenteur de la réaction chimique a la surface de 1’électrode.

v’ Polarisation de résistance qui est la résultante de la résistance électrique des différents
¢léments de la pile et surtout de 1’électrolyte ;

v Polarisation de diffusion qui dépend de la concentration de I’électrolyte autour des

électrodes. [30]

1.6. DEGRADATION DE LA PILE PEM

Il'y a différentes maniéres de classer les défauts qui peuvent survenir au niveau du
Stack. Comme la pile fait intervenir plusieurs phénomenes multi-physiques, on peut se baser
sur la nature physique des phénomenes a I’origine de défauts : origines mécanique,

thermique, ou électrochimique.

[18]
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Ce schéma montre les différentes dégradations de la pile PEM:

Dégradations de la pile

PEM
||
e —— L Dégradations
Vieillissement ™ cOntamlmI 5:%;&5?;% ligesala
naturel par les réactifs gestion au systéme ) gestion de
de PEM ez
Alimentation Noyage
en gaz
Humidité Asséchement
relative
temperature
de pile
pression de
gaz

Figure I- 12: Schéma des deférentes dégradations de la pile PEM

1.6.1.Les défauts de la pile PEM

| .6.1.1.Dégradations liées a la gestion de I’eau :

Certaines conditions opératoires appliquées a la pile a combustible peuvent donner lieu a

deux types de défauts antagonistes : les noyages et les assechements.

[19]



Chapitre I Généralités sur Les Piles a Combustibles

e Noyage :

Un noyage peut provoquer une accumulation d’eau liquide au sein d’'une PEMFC. Différents

moyens de corrections sont possibles :

v’ augmentation des débits des gaz,
v diminution du courant demandé a la pile quand I’application le permet,
v diminution de I’hygrométrie des gaz en entrée de pile.

e Asséchement :

Un assechement se produit lorsque I’hydratation des membranes devient insuffisante pour

assurer une bonne conductivité ionique.
Afin de réhydrater la membrane, les actions possibles sont :

v diminution des débits des gaz,
v/ augmentation du courant demandé a la pile si I’application le permet.
| .6.1.2.Dégradations liees a une mauvaise gestion des débits, des pressions, des

températures et de I'hnumidite relative des gaz :

Les défauts qui apparaissent au niveau du stack ont souvent un lien direct avec
la gestion des systemes placés autour de la pile et qui ont pour réle de fournir des

conditions opératoires nécessaires au bon fonctionnement de la pile.
— Alimentationen gaz :

Les debits des gaz reactifs doivent étre réajustés pour fournir la quantité de réactifs anode
/cathode nécessaires pour debiter le courant demandé par la charge. Dans le cas ou ces
quantités ne sont pas suffisantes, la pile se retrouve dans un état d’appauvrissement en

réactifs qu’on appelle aussi sous steechiométrie.
— Pression des gaz :

Les membranes sont des dispositifs fragiles (épaisseur de 1’ordre 25 — 100 um), un fort

gradient de pression entre ’anode et la cathode peut endommager la membrane.

— Température de la pile:

La température est une condition opératoire déterminante pour les performances de la

pile. La température constitue un parametre trés critique a surveiller : une température

[20]
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trop élevée peut provoquer un assechement et /ou dégradation de la membrane, tandis

qu’une température basse favorise la formation d’eau liquide a I’intérieur de la pile.
— Humidite relative :

Une baisse de la valeur de ’humidité relative des réactifs en amont de la pile multiplie la
valeur de la résistance de la membrane par un facteur de plusieurs centaines,
occasionnant ainsi une forte diminution des performances de la pile.[31]

| .6.1.3.Contamination par les réactifs :

Les membranes et les couches actives peuvent étre affectées par des
contaminants tels que le monoxyde et le dioxyde de carbone, le soufre, et le NH3. Cela
conduit a la diminution des surfaces actives dans les assemblages membrane — électrodes.

| .6.1.4.Vieillissement naturel :

Une pile a combustible fonctionnant avec des conditions opératoires nominales
et stables sera affectée par un processus de vieillissement naturel des composants qui la
constituent a savoir les membranes, les éelectrodes, les couches de diffusion, les plaques
bipolaires et les joints d’étanchéité .Cela aura pour effet une diminution des performances de
la pile : diminution des propriétés liées aux transports des réactifs, diminution des propriétés
électriques des matériaux, diminution de D’activité catalytique ainsi que I’apparition des

phénomeénes d’inétanchéité entre les différents compartiments du stack[32],[33].

I.7. RENDEMENT DE PILE A COMBUSTIBLE

L’un des principaux avantages d’une pile a combustible est son rendement énergétique
global. Celui-ci est théoriquement trés supérieur a celui d’un moteur thermique

classique.[14],[34]

1.7.1.Rendement matiéere - Quantités de combustibles :

Pour les deux configurations décrites ci-dessus, on définit un rendement matiére 77mat
égale au rapport entre la quantité d'hydrogéne consommée par la pile et la quantité produite

par le reformeur suivant :
_ npile R _ R ‘rex \ /nfR
NMmat = M, / My, = My, — My3)/Mpg, (1.8)

[21]
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Ce rendement concerne l'utilisation des réactifs au niveau des électrodes. En effet,
dans une pile, chaque ensemble "membrane-électrodes” doit étre alimenté de maniere
identique, ce qui suppose un méme débit et des pressions partielles identiques. Ces ensembles
étant en série, tout défaut pour l'un d'eux se répercute sur tous les autres. On définit un

coefficient d’utilisation des gaz que 1’on estime typiquement a 95% :

Nmatiere = 95% (1.9)

1.7.2.Rendement thermodynamique :

On peut définir un rendement thermodynamique théorique maximal (dans les
conditions standards) : il s’agit de comparer 1’énergie €électrique créée avec 1’énergie

calorifique de la réaction électrochimique:

AG’(T) 110
Nthermo = AH® (T) ( . )
Pour la réaction de formation de I’eau, lorsque celle-ci est produite a 1’état liquide a 25°C et
sous une pression de 1bar, ces grandeurs valent :
- variation d’enthalpie libre standard : AG® = —237 kJ/mol

- variation d’enthalpie standard :  AH° = —265.8 kJ/mol.

Le rendement thermodynamique vaut alors :
n thermo = 83% (I .11)

1.7.2.Rendement voltaique

Ce rendement se calculé par le rapport entre la tension de sortie de la pile et la tension

Eoa la température concernée :

Vopile
Nvoitaique = 17.02[3 (1.12)

EO0 =1, 23V

[22]
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1.7.3.Rendement global :

11 s’agit de prendre en compte tous les rendements précedents:

nglobal = Nthermo X Nmatiere X Nvoitaique (|-13)

En pratique, la tension d’utilisation d’une cellule de PEM se situe autour de 0,7V.

Nous pouvons alors calculer un rendement global approximatif :

Nglobal =0,43 (1.7)

CONCLUSION
Au début de ce premier chapitre, nous avons présenté le probleme énergétique dans le

monde, 1’énergie d’hydrogéne est une énergie renouvelable pour le futur, la pile & combustible

permet de transformer efficacement de 1’énergie chimique en énergie électrique.

Dans ce contexte nous nous sommes intéressés dans ce travail qu’aux piles a
membranes polymeres échangeuses de protons PEM (Proton Exchange Membrane) aux
causes de leurs avantages. Ensuite, la description du principe de fonctionnement d’une de type
PEM et la structure compléte de leur cellule .Enfin, on définit le rendement de la pile et ses

différents caracteristiques.
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Chapitre I1

MODELISATION & SIMULATION D’UNE PILE A
COMBUSTIBLE DE TYPE PEM

INTRODUCTION

Pour subvenir aux besoins en énergie qui occupe une position stratégique dans toutes
les activités humaines, et tenir compte de 1’augmentation de la demande énergétique, le
développement des nouvelles sources d’énergie qui pourraient étre une solution énergetique

du futur est devenu une nécessité.

Les systémes qui interviennent dans la production et la transformation de ’hydrogene
qui est un vecteur énergétique de futur, on trouve les piles a combustible, leur modélisation
prend une part tres importante dans leur développement, car cela facilite la compréhension
des phénoménes mis en jeu en leur sein. 1l existe ainsi un grand nombre de modéles de piles a
combustible, qui ont généralement chacun leurs propres spécificités et utilites, suivant les
phénomenes étudiés. Les modeles mathématiques offrent un outil notable et indispensable

pour approuver la conception et la performance des piles a combustible.

C’est dans ce contexte que ce chapitre a été mené, il est consacré a la modélisation dynamique

de la pile a combustible de type PEM d’autre part, et la présentation d’un exemple
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de simulation permettant la détermination de la courbe de polarisation et celle de la puissance
d’une pile a combustible PEM, ainsi la variation des pertes d’activation en fonction de la
densité de courant et la température, la chose qui permettra de bien comprendre les

phénomenes essentiels qui se déroulent dans une pile a combustible.

I1.1. MODELE PHYSIQUE DE LA PILE A COMBUSTIBLE
La figure (I1.1), représente un mod¢le physique d’une pile a combustible (PAC).

Composant

Entrée Sortie

Débit d’air PILE _’{ }
A

Débit d’Hydrogéne [N COMBUSTIBLE Puissance électrique
\ / Pé]=UI=f(I)

Figure I1- 1:Modele physique de la pile & combustible

La PAC correspond a une source d’énergie, en fonction du besoin de la charge un
point de fonctionnement (Tension / Courant) va s’¢tablir. La quantité d’hydrogene

consommee est proportionnelle a la quantité d’¢électricité absorbée par la charge.

11.2. MODELISATION

La modélisation des piles a combustible prend une part tres importante dans leur
développement, car elle facilite la compréhension des phénomenes mis en jeu en leur sein. Il
existe ainsi un grand nombre de modeles de piles a combustible, qui ont généralement chacun

leurs propres spécificités et utilités, suivant les phénomenes éetudiés.
I1.2.1.Le débit d’hydrogéne et d’oxygéne a D’entrée [35]: Les débits d’entrée de
I’hydrogeéne (Hy), de ’oxygéne (O2) et ’eau (H20) sont donnés par 1’équation suivante :
.Y

Min=7 Fu (I1.1)
I : Courant électrique (A).
J: Représente I’¢lément (H20, H2, O2).
U : taux d’utilisation.

[25]
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F : constante de faraday.

NO : nombre de cellules en série.

11.2.2. La résistance interne : Elle est donnée comme suit,
Ripe = 0.01605 — 3.5« 107°.T + 8« 107°.1 (11.2)

11.2.3.Les pertes ohmiques : Les pertes ohmiques sont dues a la résistance qui oppose les
¢lectrodes et les plaques bipolaires a la circulation des électrons et I’¢électrolyte au passage des

protons [36]. Elles sont données par 1’équation suivante :

Nohmic =!.Rint (11.3)

I1.2.4. La surtension d’Activation : Les pertes d’activation sont dues au démarrage des
réactions chimiques a 1’anode et a la cathode. Une partie de 1’énergie disponible est utilisée

pour briser et reformer les liaisons chimiques aux électrodes. [37]

Nace = B *1og(C * 1) (11.4)

B : constante d’activation de tension (A™)
C : facteur d’echelle. m/s

I : Courant électrique (A).

11.2.5. Résistance d’activation Ra :

R, = —Tact (11.5)

11.2.6.La constante de modélisation Kr : C’est une constante supposée utilisée durant les

calculs pour simplifier I’écriture des équations, elle est données par :[35]

No

Kr =
"T4F

(I1.6)

11.2.7. La pression de I’hydrogéne [38] : La quantité d’hydrogéne et de 1’oxygeéne
consommeée dans la pile a combustible dépend des débits d’entrée et de sortie, de courant, et
volume des électrodes, si les débits d’entrée et de sortie sont connus, la pression a ’anode

peut étre déterminée par :

La loi des gaz parfait : PV = nRT (11.7)

[26]
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Donc on obtient :
(11.8)

Vo dPyy . .
RT dt My2in — My2 out — 2.Kr.1

RT . .
(mHz in_mHZOut_Z'KT'I) (II 9)

APy,

dt Van
myz out = Kz Pro (H- 10)

On remplace (11.8) dans (11.7) [37] on obtient :

dpr RT , . RT
1 e _ 9Py Van
Py, = = (Myy in — 2.Kr.1) %t RTK, (11.12)
Van
TH2 = Ty (11.13)
Aprés simplifications, on aura :
dp 1
Ty2 dI:z +PH2 ~ X (mH2 in ZKT‘I) (ll 14)
En appliquant la transformation de LAPLACE on aura :
1
(11.15)

i, /.
Py, = TH:SZ+1 (yz in — 2.K7.1)

11.2.8. Pression d’oxygéne Po, : On procéde de la méme maniere que précédemment pour

calculer la pression de 1’oxygene, cette pression est donnée par :

ap RT , . .
TOZZVC(mOZin_mOZOut_KT-I) (I1.16)
Ce qui donne :
1
(11.17)

K
Pr, = —22—(r1py i — Kr. 1
02 Toz-5+1( 02in )

11.2.9. Pression de I’eau : Le calcul de la pression de I’eau se fait de la méme manicére que

I’oxygéne et I’hydrogéne, la pression de 1’eau est donnée par 1’équation suivante :

(I1.18)

Va AP0 . .
T dr~ MH20in — MH20 out T 2.Kr.1

[27]
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Apres développement et simplification, on trouve :

1

Pyyo = —H20_ (2. Kr.]) (11.19)

THZO-S+1

| : courant électrique (A).
Kr : la constante de modélisation.

11.2.10. Potentiel thermodynamique [38] : La tension réversible dépend en pratique des

pressions et de la température de fonctionnement. Il s’agit de la loi de Nernst :

7
E = [Ey + 22 % log (M>] (I1.20)

Pyzo |7

E,: est la tension (le « potentiel ») standard, calculé¢ a partir de 1’enthalpie libre standard
définie pour 25°C et a 1 bar et sont respectivement les pressions relatives (bars) des gaz
oxygene et hydrogéne PH,, PO,

F : est la constante de Faraday (96485 C/mol).

R : constante des gaz parfaits. (8,314J/K/mol).

P : Pression en atmosphérique.

T : température de fonctionnement du composant (K)

11.2.11. Tension d’une cellule de la PAC : La tension de sortie de la cellule est déterminée
par la combinaison de 1’effet thermodynamique, transport de masse, la cinétique et la

résistance ohmique [39, 40], elle est donnée comme suit :

V =FE — Nact — Nonmic (I1.21)

V : Tension d’une cellule, Volt
Nact: Polarisation d’activation de I’anode et de la cathode, Volt
Nohm : Polarisation ohmique de I’anode et de la cathode, Volt

11.2.12. Tension totale de la cellule PAC : La pile a combustible est composée de plusieurs

cellules placées en série formant un assemblage [41, 42]

Vstack = No * Veenr (I1.22)

[28]
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No : nombre de cellules en série dans ’assemblage
Ve : Tension d’une cellule.

11.2.13. Puissance d’une pile 2 combustible : La puissance de la pile a combustible est le
produit de la tension et le courant de cette derniere, [52, 53] elle est donnée par 1’équation

suivante :
P =Vsack-1 (11.23)

Vstack - Tension de I’assemblage,

| : Courant de pile(A).

I1.3. MODELE DYNAMIQUE DE LA PEM
La pile a combustible objet de notre étude fonctionne a des températures variables, son
schéma est représenté par un bloc Simulink en figure (11.2).

I_stack

(1)
- Fen
p_stack
F r
Fen Fen Fen
pH2
pH2o (T )e¢—
p02 (4 ) _
5 »
Y L 4 Y L
Fcn >
v_stack
| ol

Figure 11- 2: Modeéle dynamique d’une PAC.
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I1.4. BLOC D'UNE PEMFC

Les données et les caractéristiques d’une pile a combustible considérées dans notre simulation

sont illustrées en tableau I :

Constante de Faraday F =964872C.
Constante des Gaz parfaits. R=8.314 (J/mol k).
Température. Tc=80 °C.
Pression de I’hydrogéne. P_H2 =3 (Atm).
Pression de I’ Air. P_air =3 (Atm).
Surface de Cellule A_cell=100.
N_cells=90.
Nombre de cellules —Cets
. . r =0.19 (Ohm-cm?)
Resistance interne
.. Alpha = 0.5;
Coefficient de transfert
' ' Alphal = 0.085
Facteur d’Amplification. io = 10°°2 (Alemr2)
Facteur d’échange densité de courant. il = 1.4 (Alcm2)
Densité de courant limite. GF_liq = -228170 (/mol).
Fonction de Gibbs état liquide. k=11
Constante transport de masse.

Tableau 1-: Caractéristiques technique de la PAC simulée [12]

11.4.1.MISE EN PAGE SUR MATLAB SIMULINK :

Les modéles mathématiques offrent un outil notable et indispensable pour approuver
la conception et la performance des piles a combustible. L4organigramme de Figure I1- 3
montre les étapes que nous allons suivre pour la modélisation d’une pile a combustible (PAC)
de type PEM.
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Modélisation & Simulation D’'une Pile A Combustible

DONNEES CONSTANTE (R, Foo, AN
DONNEES VARIABLES (Te, Gf, r, I}

NS
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Debits dentrée w . o, o,
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Py :Peezzionde
1 hypdiroesns
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1'omygéne

Fact : la surtension
d” activation

Fofom © 1la surtension chomdguoe
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Figure 11- 4: Organigramme De Modélisation De Matlab Simulink

Cet organigramme est un outil pour représenter des systéemes complexes pour
découvrir le rdle de chacun des élements et le fonctionnement d'un ensemble. Il renseigne le
programme Matlab des courbes de polarisation qui résume les relations existantes entre le

débit de I’hydrogene et la puissance de sortie de la pile en fonction des différents parameétres.

11.4.2.Les résultats obtenus :

a. Lacourbe de polarisation :

Le potentiel réel d’une pile a combustible décroit par rapport au potentiel de Nernst, a
cause des pertes de potentiel dues aux phénomeénes de polarisation ou surtension qui sont de
trois types : la polarisation d’activation, la polarisation ohmique et la polarisation de

concentration.
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Courbe de polansation de la PEMFC
T T T T T T

11

Tension de Sortie {Volts)

0.1

0 0.2 12 1.2 1.4

04 6 0.8
Densité :?e Courant (Afcm™)

Figure I1- 5: Courbe de polarisation de PEMFC

La figure 11.4 représente la variation de la tension de sortie en fonction de la densité de
courant (courbe de polarisation).

On remarque d’apres cette courbe que les caractéristiques de la pile sont non linéaires ; a

chaque fois que le courant augmente la tension diminue.
On distingue trois zones de fonctionnement sur la courbe de polarisation :

02 0.4 (A/cm?) environ:

La premiere chute de potentiel aux faibles densités de courant est due aux cinétiques de
transfert de charges a l'interface électrochimique car une part d'énergie est nécessaire a

I'amorcage des réactions d'oxydoréductions aux électrodes.

0.4 2 1(A/cm?) environ :

La partie linéaire traduit un comportement résistif aux densités de courant moyennes. Les
principales sources de cette résistance sont attribuées au transport des protons dans la
membrane, ainsi les autres éléments de l'assemblage de la cellule, diffuseurs et plaques
bipolaires présentent des conductivités électroniques élevées, car ils sont généralement

élaborés a partir de carbone et les chutes de potentiel sont relativement faibles.

Le transfert des protons dans la membrane dépend de la conductivité protonique.
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124 1.4 (A/lcm®) environ :

Aux fortes densités de courant, on peut observer une chute rapide du potentiel se traduisant
par un courant limite. Les phénomenes responsables de cette chute de potentiel sont en
général liés aux problemes de diffusion des gaz jusqu'aux sites catalytiques. Il peut s'agir

d'une alimentation insuffisante en gaz aux fortes densités de courant ou d'une géne créée par
la condensation de I'eau aux électrodes.

Cette courbe de polarisation permet de constater que la diminution des surtensions a la

cathode et de la résistance de la membrane sont des points fondamentaux en vue d’une

amélioration des performances.

b. Lacourbe de puissance :

Pour qu’une réaction ¢lectrochimique puisse se produire, les réactifs doivent dépasser une
barriere d’activation. La polarisation d’activation correspond aux pertes liées a I’activation

catalytique. Elle est en fonction de la nature et de la surface du catalyseur.

On remarque que la puissance d’une pile a combustible augmente progressivement pour

passer par un maximum a un certain temps puis elle diminue de nouveau.

Puissance de la PEMFC
7000 T T T T T

6000

Puissance (Watts)
NooWw iy &
e S S =1
e o S =1
e o =] =]

1000 |--- ¥

0 02 0.4 0.6 0.8 5.1 1.2 1.4
Densité de Courant (Afcm™)

Figure I1- 6:1a courbe de puissance de la PEMFC

Il est indispensable de tracer la courbe de la densité de puissance en fonction de densité de

courant pour connaitre les capacités de pile et ses conditions de fonctionnement optimal.
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La courbe obtenue est parabolique, elle croit d’une maniére linieaire, puis atteint un

maximum et diminue rapidement, nous pouvons expliquer ce comportement par les relations :
P=U.I

Dans le troncon le plus long ou les polarisations ohmiques prédominent; nous avons :
— . : _ -2
U=R.I : P=R.I
C’est I’equation d’une parabole

c. La courbe de Pertes d’activation en fonction de densité de courant :

La figure (11.6) montre que les pertes d’activation sont en variation exponenticlle avec

I’augmentation de la densité de courant

0 235P|=.-r|:|=.-s Activation en fonction de la Densité de Courant

0.23
=0.225
0.22

(Volts

0.215

on

0.21
0.205
0.2

Pertes Activat

0.195
0.19

10 20 30 , 40 50
Densité de Courant Alcm©)

0.185 5
0

Figure 11- 7:la courbe de pertes activation en fonction de la densité de
courant

Dans la figure 11.6, on représente I’effet de la variation de densité de courant sur les
pertes d’activation, dans la cellule PEMFC a anode supportée. On remarque que les pertes

varient proportionnellement avec la densité de courant.
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d. Lacourbe de température :

La figure (11.7) montre que les pertes d’activation sont en variation linéaire avec
I’augmentation de la température, ce qui signifié que ’augmentation de la température influe

sur le taux de pertes d’activation.

42

X 109E3tte§ Activation en fonction de la Temperature

F“:‘t::-n(‘mr'c?“l:‘ts}
=] [=-]

w
B

Pe&tes Activati
M

23 1 1 i 1 i 1 1 i 1 i
270 280 290 300 310 320 330 340 350 360 370
Temperature (K)

Figure 11- 8: Pertes d’activation en fonction de la température.

Les pertes d’activation sont d’autres sources d’énergie thermique qui provoquent une

élévation de température et prennent naissance dans les électrodes.

La température de fonctionnement provoque une augmentation des pertes d’activation
et accélere la cinétique des réactions. Il faut noter que ’augmentation de la température doit

étre limitée car elle entraine la déshydratation de la membrane.
CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons établi un modele dynamique d’une pile a combustible de
type PEM, en passant en revue les différentes équations mathématiques permettant une bonne

compréhension des phénoménes qui se déroulent dans la pile a combustible.

Nous avons ensuite présenté un exemple de simulation de caractéristiques de la pile a

combustible.
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ETUDE EXPERIMENTALE des CARACTERISTIQUES
D’une PILE A COMBUSTIBLE PEM DE 50-W

INTRODUCTION

Les piles a combustible sont des dispositifs électrochimiques qui produisent de
I'électricité a un rendement élevé et sans combustion. Elles apparaissent comme un producteur
efficace de puissance dans beaucoup d'applications, y compris les véhicules electriques, les

centrales électriques a petite échelle et probablement méme dans les appareils électroniques.

La pile a combustible échangeuse de proton (PEMFC) fonctionnant a basse
température, dans laquelle une membrane de polymere conducteur de protons est utilisée
comme électrolyte. Les pertes de tension d'une pile électrochimique résultent des cinétiques

des réactions, de la surtension ohmique, et des limitations de transfert de masse.

La pile & combustible utilisant le dihydrogeéne et le dioxygene. Il s’agit d’'une combustion
électrochimique et contrdlée de dihydrogene et de dioxygéne, avec production simultanée

d’¢électricité, d’eau et de chaleur, selon la réaction chimique de fonctionnement de la pile

(Eq.111.1)

La mise en ceuvre de cette réaction d’¢lectrode . I’anode et la cathode séparées par un

électrolyte.

A la cathode, le comburant mis en jeu est le dioxygeéne, selon la demi-équation électronique

suivante (Eq.111.2)

Oz + H(‘zq) +4e”=2H,0 () (111.2)
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A T’anode, le combustible utilisé est le dihydrogéne, selon la demi-équation suivante (eg.11.3)

— oyt -
Hyg = 2HGq + 2 € (1IL. 3)
Cathode Anode
ROLCVSE électrons électrons poreuse
SRR o i @
a1.0) W] O S
Air ——P»] 120. A A H. J<@—— Combustible
(120, +2 &ectrons) / =
o e, = L 2 électrons
=T >c o= oy

Catalyseur Chaleur Electrolyte

Figure Ill- 1: Schéma d’une pile a combustible.

Le but de cette étude expérimentale est de déterminer la courbe caractéristique d’une
pile a combustible a échangeur de protons de 50 W et 1’é¢tude de I’influence de différents
parametres (température de fonctionnement, I’alimentation en air, débit de I’hydrogéne...) sur

les performances de cette pile a combustible.

III.1.PRESENTATION DU SYSTEME
Le banc d’essai Instructor avec un générateur d’hydrogéne, permet la production

d’hydrogene, son stockage et sa conversion, il est représenté schématiquement en Figure I11.2.

Eau Distillee Air
Energie 1
Electrigue ._.

» » §>§>

H:0

Electrolys ‘);2))

b

a8 20)8§

Figure I11- 2:Schéma synoptique du banc d’essai Instructor.
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I11.2.COMPOSITION DU SYSTEME

Il est composé principalement de quatre modules (figure 111.3) :

— Pile a combustible.

—  Générateur d’hydrogene.
—  Systéme de stockage.

— Charge (consommation).

Figure I11- 3: composants du systéme Instructor.

1.Réservoir a hydrogéne
2.pile a combustible

3.feu de circulation (charge)
4.la charge électrique
5.générateur d’hydrogeéne
6.convertisseur DC/DC
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Etude Expérimentale D’'une PEM De 50-W

Les caracteristiques de chaque module sont données dans le tableau (111.1)

Pile & combustible

Puissance nominale 40 W (8A, 5V)
Tension a circuit ouvert 9V

Courant maximal 10A

Pression nominale de I’hydrogeéne 0.6 £0.1 bar
Générateur d’Hydrogeéne

Débit d’hydrogéne 0 a500 cm3/mn
Pression 1.4 —11 bar.
Consommation électrique 300 VA

Stockage

Spécification de I’hydrogéne

Pura 5.0 ou plus.

Capacité de stockage

150 si la charge est a 10
bars

8bar g & 20°C (50°C

Décharge max)
Charge 10 bars a 20°C
Température admise. 15a30°C

Tableau 2-: caractéristiques des modules de la pile a combustible.

II1.3 ETUDE DES CARACTERISTIQUES DE LA PILE A COMBUSTIBLE
Dans ce qui suit, nous allons étudier les différentes caractéristiques de la pile a combustible a

savoir :

= Caractéristique courant-tension et courbe de puissance.

= Influence de la température et ’apport en air sur la puissance.
= Caractéristique hydrogene-courant.

= Rendement de la pile a combustible.

= Courbe tension-courant
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Courbe tension -courant

Chapitre III

10

[40]

Stack Current (A)
Figure I11- 5: variation de la puissance en fonction de courant.
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La figure (111.5), représente la courbe de puissance de la pile & combustible, pour un
courant maximal de 10A, la pile & combustible produit environ50W (puissance maximale).Si
on fait une extrapolation des caractéristiques des courants plus importants (au-dela de 10 A),
nous remarquons que la puissance maximale de la pile & combustible se situe en dehors de la

plage examinée. La chose qui ne peut étre pas déterminée expérimentalement par ce matériel.

o [Effet de température

La variation de la tension et la puissance de la pile a combustible pour deux différentes

températures 28 °C, 44 °C respectivement est illustrée en Figure 111.6.

10
8 ' ! : T ép]perilturei.!ﬂc'ﬂi !
H H — T em perature 44°C! :

g . cnT----- ----- To---- - Tom-mmmm -
P - R A et e R e S
=T .
[=-] 1
= S T e e e S SR T s
. :
- R el R R
- .
= s s
o] :

- T T e e S A

0 i i f i

0 2 4 & g 10

Stack Current (A)

Figure I11- 6: Effet de la température sur la tension de la PEM.

Sur la Figure (I111.6), les caractéristiques de la pile a combustible pour deux
températures différentes sont représentées. La réaction chimique qui se produit dans la pile a
combustible est soumise a un procédé catalytique, qui est toujours accéléré par des
températures élevées, par lequel aussi la réaction totale peut survenir plus rapidement. La
convergence des deux courbes caractéristiques pour des charges élevées peut étre expliquée

par la conduction ionique de la membrane et la conduction d'électrons des plaques bipolaires.

Dans la gamme linéaire (résistance ohmique) les caractéristiques sont approximativement

paralléles, mais une convergence progressive se produit a une tension supérieure a 7 A.
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La résistance ohmique augmente par 1’augmentation de la température qui a son tour
provoque le phénomeéne d’asseéchement de la membrane, la chose qui diminue la conductivité

ionique.

Une autre raison de la convergence est la résistance croissante des plaques bipolaires avec

élévation de la tempeérature.
o Effets de I'alimentation en air

La figure (111.7) illustre le comportement de la pile & combustible pour une concentration
appropriée et celle réduite en air. Dans ce cas-la, on distingue trois zones différentes :

9
8 Air automatic
8 - Air 6%
?— \\
S
p | _-“-‘-h-_-q_‘_'
25 \
EN R, = =
- . = = =
& 31 LS < =
= 1 N N
2
1 -
D T T T T T T T T T T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6 T 8 9 10

Current (A)

Figure l1- 7: Effet de I’alimentation en Air.

Zone | : Courant variable de 0a2 A :

La variation de tension en fonction de courant est exponentielle, en raison des effets
catalytiques dans les électrodes. Dans ce cas-1a, les courbes sont a peu prés superposées pour

le contr6le automatique de ventilateur ou le cas de la réduction de I'offre de I'air (6%).

La fonction principale de la pile a combustible dépend des puissances électrique et thermique
obtenues a partir de la réaction exothermique de I'nydrogene et de I'oxygéne, si I'un de ces

réactifs est insuffisant, la réaction est partielle ou totalement annulée.
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Zone Il : Courant variablede2a 7 A :

Dans cette zone la variation de tension en fonction de courant est linéaire pour le cas d’une
alimentation en air réduite (6%), la concentration en oxygene diminue dans la cathode en
fonction de la charge. Si le courant de charge est constant, une diminution aura lieu dans la
tension de la pile & combustible, en fonction de la résistance électrique de cette derniere.

Dans cet intervalle, avec la diminution de la quantité d’air fournie, une augmentation de la
température aura lieu, ce qui provoque le phénoméne de séchage de la membrane, ce qui

conduit a une conductivité ionique plus faible et une chute de tension.

Zone 111 : Courant > a7 A:

Une quantité d’oxygene importante est nécessaire a travers la couche de diffusion de gaz a
cause de courant de charge élevé. La limitation de la quantité d’air dans la cathode (faible
concentration en oxygene), implique une faible diffusion dans cette zone, la pile a
combustible se déconnecte automatiquement grace a un dispositif automatique lorsque la

tension diminue au-dela de 5 V.
e Courbe Débit H2-courant

La figure (I11.8), montre que le débit de I’hydrogeéne est proportionnellement variable avec le
courant, nous remarquons qu’une quantit¢ de I’hydrogéne se produit malgré le
fonctionnement sans charge, ce qui est d0 a la différence de pression entre les cotes

d’hydrogene et de ’oxygene.

L e e e e T
600
500
A00
300

200

Hydrogen flow ml/mn

100

0 ' i i i i i i i
Current (A)

Figure I11- 8: Variation du débit en fonction du courant.
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e Rendement de la pile a combustible

Cette partie est réservée a la détermination du rendement de la pile & combustible par deux

méthodes :

Calculer l'efficacité en utilisant ’enthalpie libre de réaction, et le pouvoir calorifique inférieur

PCI de I’hydrogene.
Calcul de rendement en tenant compte de rendement de tension et de courant.

1% Méthode :

Cette méthode consiste a déterminer le rendement de la pile a combustible en basant sur la
puissance produite Po et celle fournie Pj,.

La puissance de sortie Pout est le produit de la tension et le courant de la pile a combustible,

elle est donnée par :

Pout = Vstack * Istack (I11.4)

La puissance d’entrée Pin est le produit du pouvoir calorifique inférieur et le débit molaire de

I’hydrogeéne, elle est donnée comme suit :
P;, = PCI * Vy, (111.5)

Le rendement de la pile a combustible représente le rapport entre la puissance produite et celle

fournie, elle est donnée par :

n _ Pout _ Vstack * Istack
stack Pi PC] * VHZ

(111.6)

Avec : PCI=10.8 MJ/m®,
2° Méthode :

Consiste a calculer le rendement de la pile a combustible, qui est le produit de rendement de

tension (1y ) et le rendement de courant ( 1);.)

Le rendement de courant peut étre calculé comme suit :

I
n = stack (111-7)

Itn
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Le courant théorique est donné par :

Vyy *F %z

I, =
th U va

Avec :

Vm : volume molaire aux conditions standards, égal a 22.4 I/mol.

a: nombre de cellules de la pile a combustible (dans notre cas a=10).

F : constante de Faraday, 96480 C/mol.
z = 2 pour I’hydrogeéne.
Le rendement de tension est déterminé par :

Vstack

VrevpCI *a

Ny =

(111.8)

(111.9)

Avec Vi pci €St La tension thermodynamique réversible liée a la valeur de pouvoir

calorifique inferieur de I’hydrogéne, environ 1.254 V.

Le rendement de la pile a combustible peut étre calculé par :

Nstack = NMv * N

(111.10)

Les résultats de calcul du rendement de la pile a combustible par les deux méthodes sont

illustrés en tableau suivant :
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Mesures 1%"* Méthode 2° Méthode

I'stack Q

(A Vsiack (V) [mI/mn | Pyt (W) [Pin (W) | Nstack Nv 0 Nstack
0 9,2 5 0,00 54,00 0,000 0,734 0,00 0,000
0,21 8,46 12 1,78 129,60 |0,823 0,675 1,22 0,822
0,49 8,11 31 3,97 334,80 (0,712 0,647 1,10 0,712
1,01 7,8 64 7,88 691,20 (0,684 0,622 1,10 0,684
1,49 7,6 99 11,32 1069,20 | 0,635 0,606 1,05 0,635
2,01 7,41 134 14,89 1447,20 10,618 0,591 1,04 0,617
2,48 7,21 166 17,88 1792,80 |0,598 0,575 1,04 0,598
3 7,04 200 21,12 2160,00 {0,587 0,561 1,04 0,587
4,02 6,7 269 26,93 2905,20 {0,556 0,534 1,04 0,556
4,98 6,41 335 31,92 3618,00 {0,529 0,511 1,04 0,529
6,02 6,12 405 36,84 4374,00 | 0,505 0,488 1,04 0,505
7,02 5,85 473 41,07 5108,40 {0,482 0,467 1,03 0,482
8,02 5,65 542 45,31 5853,60 |0,464 0,451 1,03 0,464
9,02 5,45 610 49,16 6588,00 |0,448 0,435 1,03 0,448
10,03 |5,24 680 52,56 7344,00 10,429 0,418 1,03 0,429

Tableau 3: Calcul de rendement du la pile a combustible.
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On remarque que les résultats obtenus sont identiques pour les deux différentes méthodes.
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Current (A)
Figure I11- 9: Puissance et rendement de la pile a combustible.

La figure (111.9), montre que le rendement optimal de la pile a combustible est atteint
pour les faibles courants. Cependant, la puissance optimale est enregistrée pour des courants

élevés.

Dans la conception des piles a combustible, il est nécessaire de choisir entre un rendement

maximum ou la puissance maximale.
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Chapitre III Etude Expérimentale D'une PEM De 50-W
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Figure I11- 10: Les différents rendements de la pile a combustible.

Le rendement de courant est en croissance continue, jusqu’a la valeur limite de 1, par

contre I’efficacité de tension décroit, puis se stabilise avec I’augmentation du courant.

Comme [I’efficacité de la pile représente le produit du rendement de tension et du
courant, donc pour des courants importants, cette efficacité est déterminée par I'efficacité de
tension. Cependant, pour des courants faibles, cette efficacité est déterminée par le rendement

de courant.

I11.4.COMPARAISON ENTRE L’ETUDE DE SIMULATON ET L’ETUDE EXPERIMENTALE
D’UNE PILE A COMBUSTIBLE DE TYPE PEM

On ne peut pas valider les résultats des deux études de comparaison car on n’a pas
utilisr les mémes conditions et aussi le type de pile PEM aussi différe, mais on peut comparer

juste I’allure des courbes comme la courbe de polarisation selon la figure I11-11
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Chapitre III Etude Expérimentale D'une PEM De 50-W

Courbe de polarisation de la PEMFC
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Figure I11- 11:comparaison entre les courbes

On constate que les courbes obtenues par simulation sont semblables a la courbe de la pile
unitaire obtenue expérimentalement de la littérature, et permettent le découpage des courbes
de performance en trois zones.

Les résultats sont présentes sous forme de courbes et sous formes de tableaux numeériques. On
peut rencontrer différents types de variations parmi lesquelles la variation linéaire et la

variation exponentielle. Cette variation peut étre une croissance ou une décroissance.

On remarque que les courbes theoriques sont plus précises que les courbes obtenues
expérimentalement, on constate que les caractéristiques du matériel ont des pertes de
polarisation qui sont dues a I’influence des facteurs environnementaux (air, température...) ce

qui traduit D’écart entre les courbes théoriques et expérimentales.

CONCLUSION
Dans ce chapitre, nous avons fait appel au banc d’essai Instructor, pour une étude
expérimentale de I’influence de certains parameétres (le débit de I’hydrogéne, la température,

’air...) sur I’efficacité d une pile a combustible de type PEM de 50 W.
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CONCLUSION GENERALE

Méme si la technologie des piles a combustible est apparue au dix-huitieme siecle,
mais ses intéréts technico-économiques ce sont révélés qu’au début des années soixante-diX.
Sachant que pouvoir connaitre les caractéristiques de fonctionnement dynamique ainsi que
I’influence des conditions opératoires, constituent une base de données, qui est un champ de
recherche pour un scientifique. Donc le travail expérimental est la clef qui nous permettra de
résoudre tous les problemes, ou du moins faire une approche de résolution en se basant sur la

théorie établie auparavant.

Dans cette étude, nous avons effectué plusieurs manipulations afin de mieux
comprendre le fonctionnement des piles PEMFC. En manipulant ces piles, nous avons
remarqué que cette technologie est trés simple, mais elle est, en méme temps, délicate a
’utilisation parce que plusieurs phénomenes contribuent au bon fonctionnement de cette
derniére. Notre choix de commencer notre étude par une pile unitaire avant d’entamer
I’assemblage nous a été essentiellement bénéfique, ceci nous a permis de mieux comprendre
les processus électrochimiques et dynamiques a l’intérieur d’une seule pile et donc de

conclure que :

L’architecture de la pile, ’humidification de la membrane ainsi que les conditions
opératoires jouent un réle préponderant qui influence les performances de cette derniére .nous
avons constaté que I’humidification adéquate de la membrane ainsi qu’une température,
pression et concentration des gaz réactifs appropriés sont les conditions qui adhérent au bon
fonctionnement de la pile et que tous ces parametres doivent étre optimaux pour obtenir des
bonnes performances. L’augmentation de la température est indispensable pour augmenter les
performances, mais en méme temps elle desseéche la membrane et si nous 1’humidifions trop
elle s’inonde et réduit les performances. Alors que si nous augmentons la pression , nous
obtenons de meilleur transfert de matiere qui se traduit par une réduction des polarisations
d’activation et de concentration , cela surtout a des fortes densités de courant, mais si elle
dépasse un certain seuil elle peut perforer la membrane, c’est pour cela qu’il est indisponible
de trouver le meilleur compromis entre ses facteurs pour augmenter la conductivité de la

membrane et avoir un bon aménagement des fluides et de la chaleur & I’intérieur de la pile .

Avec ces manipulations, nous avons constitué une base de données expérimentale

pour la modélisation.
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Annexes

Programme 1:
% EXAMPLE 3-2: Using the Activation Overpotential Equation

% UnitSystem SI

0000000000000000000000000000000000

R = 8.314; % Ideal gas constant (J/molK)

F = 96487; % Faraday’s constant

Alpha = 0.5; % Transfer coeffi cient
io = 107-6.912; $ Exchange current density

99000000000000000000000900000000900000

% Part a: Constant Current Density of 0.7 A with a temperature

range from

i =0.7; % Current
T = 273:373; % Temperature

$b=R*T/Alpha*F;

b = R.*T./(2.*Alpha.*F);

o\°

Activation Losses

B = R.*T./(2.*Alpha.*F);

V_act = b.*loglO(i./io); % Tafel equation
figurel = figure('Color',[1 1 11);

hdlp = plot(T,V _act);

title('Pertes Activation en fonction de

Temperature', 'FontSize',12, '"FontWeight', 'Bold"')

xlabel ('Temperature (K)','FontSize',12, 'FontWeight', 'Bold"');

ylabel ('Pertes Activation (Volts)', 'FontSize',12, 'FontWeight', 'Bold'");
set (hdlp, 'LinewWidth',1.5);

grid on;

[)

% Part b: Constant temperature of 300 K with a current density
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range from

% 0-1 A
i2 = 1:1:50; % range of current

T2 = 313; % Temperature
% Activation Losses

b2 = R.*T2./(2.*Alpha.*F);

V_act2 = b2.*logl0(i2./io); % Tafel equation
figure2 = figure('Color',[1 1 11);

hdlp = plot(i2,V act2);

title('Pertes Activation en fonction de la Densité de

Courant', 'FontSize',12, 'FontWeight', 'Bold")

xlabel ('Densité de Courant A/cm”2)','FontSize',12, 'FontWeight', 'Bold"');
ylabel ('Pertes Activation (Volts)', 'FontSize',12,'FontWeight','Bold'");
set (hdlp, 'LineWidth',1.5);

grid on;

Programme 2:

R

8.314; % Ideal gas constant (J/molK)

F

96487;% constante de Faraday

Tc = 80; % Temperature in degrees C

P H2 = 3; % Hydrogen pressure in atm

P air = 3; % Air pressure in atm

A cell=100; % Area of cell

N cells=10; % Number of Cells

r = 0.19; % Internal Resistance (Ohm-cm”"2)

[

Alpha = 0.5; % Transfer coeffi cient

Alphal = 0.085; % Amplifi cation constant

io = 107-6.912; % Exchange Current Density (A/cm”2)

il = 1.4; % Limiting current density (A/cm?2)

Gf lig = -228170; % Gibbs function in liquid form (J/mol)

[

k = 1.1; % Constant k used in mass transport
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% Convert degrees C to K
Tk = Tc + 273.15;

% Create loop for current
loop = 1;

i=0;

for N = 0:150

i=1+ 0.01;

o

Calculation of Partial Pressures

o

Calculation of saturation pressure of water
x=-2.1794+0.02953.*Tc-9.1837.*(10.7=-5) . *(Tc.”2)+1.4454.*(10.7=7) .*(Tc."3);
P H20=(10."x)

% Calculation of partial pressure of hydrogen

pp H2 = 0.5.*((P_H2)./(exp(1.653.%1./(Tk."1.334)))-P_H20)
% Calculation of partial pressure of oxygen

pp 02 = (P air./exp(4.192.%1i/(Tk.”~1.334)))-P _H20

o)

% Activation Losses

b = R.*Tk./(2.*Alpha.*F);

V_act = -b.*logl0(i./io); % Tafel equation
% Ohmic Losses

V_ohmic = -(i.*r);

% Mass Transport Losses

term = (1-(1i./il));

if term > O

V_conc = Alphal.*(i.”k).*log(l-(i./il));
else

V _conc = 0;

end

% Calculation of Nernst voltage

E nernst=-Gf liq./(2.*F)-
((R.*Tk) .*log (P_H20./(pp H2.* (pp 02.7°0.5)))) ./ (2.*F)
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[

% Calculation of output voltage

V_out = E nernst + V _ohmic + V_act + V_conc;
if term < 0

V_conc = 0;

break

end

if V. out < 0

V_out = 0;

break

end

figure (1)

title('Courbe de polarisation de la PEMFC')
xlabel ('Densité de Courant (A/cm”2)"');
ylabel ('Tension de Sortie (Volts)');
plot (i,V _out,'*")

grid on

hold on

disp (V_out)

% Calculation of power

P out = N cells.*V out.*i.*A cell;
figure (2)

title("Puissance de la PEMFC")

xlabel('Densité de Courant (A/cm”2)";
ylabel('Puissance (Watts)");

plot(i,P_out,™");

grid on

hold on

disp(P_out);

end
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Résumé

La pile a combustible (PAC) est connue depuis longtemps comme un convertisseur
d’hydrogeéne en énergie (électrique + thermique) possédant de trés bons rendements, les
recherches sur cette technologie se développent partout dans le monde de maniére
considérable. Les raisons sont bien connues: la réponse aux contraintes environnementales,
aux problémes posés par la production centralisée d’électricité, la nécessité d’avoir des
alternatives énergétiques et certaines exigences technologiques spécifiques telles que les
différent applications. Il est certain que nous assisterons dans les prochaines décennies a
I’émergence de la filiere hydrogéne dans notre vie quotidienne comme vecteur énergétique.
Le choix de la technologie des piles a combustible & membrane échangeuse de protons
(PEMFC) est implicite vu les performances intéressantes (faible poids, robuste, électrolyte
solide, démarrage rapide, etc.). Il est donc important de pousser encore plus loin les efforts de
recherche/développement autour de cette technologie pour pouvoir la maitriser et étendre son
application. Ce mémoire présente les résultats de la modélisation de 1’électrochimique et la
production électrique des piles a combustible PEMFC alimentée directement en gaz pur
(hydrogene et oxygene) et la validation expérimentale grace a une base de donnees établie au
niveau du “’Laboratoire d’Hydrogéne en Réseau — CDER®’, dans le but d’exploiter et

d’améliorer les modeles électrochimiques existants.

Mots clés: Pile a combustible - PEMFC - électricité - modélisation de I’électrochimique-

expérimentale
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Abstract:

The fuel cell (PAC) has long been known as an energy hydrogen converter (electric +
thermal) with very good yields, research on this technology develop over the world
considerably. The reasons are well known: the answer to environmental constraints, the
problems caused by centralized electricity production, the need for energy alternatives and
specific technological requirements such as different applications. It is certain that we will see
in the coming decades with the emergence of hydrogen technology in our daily life as an
energy carrier. The choice of technology for fuel cell proton exchange membrane (PEMFC) is
implied saw interesting performances (low weight, robust, solid electrolyte, quick start, etc.).
It is therefore important to push even further the research efforts / development around this
technology to be able to control and extend its application. This paper presents the results of
modeling electrochemical and electrical production of PEM fuel cells powered directly by
pure gas (hydrogen and oxygen) and experimental validation with a level established database
" Laboratory of hydrogen Network - CDER " in order to operate and improve existing

electrochemical models

Keywords: feul cell - PEMFC -electricity- modeling electrochemical -experimental
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