N° d’ordre : 14/2015-D/PH

REPUBLIQUE ALGERIENNE DEMOCRATIQUE ET POPULAIRE
MINISTERE DE L’ENSEIGNEMENT SUPERIEUR ET DE LA RECHERCHE
SCIENTIFIQUE

UNIVERSITE DES SCIENCES ET DE TECHNOLOGIE HOUARI

BOUMEDIENE
FACULTE DE PHYSIQUE

Crmtuded 94 455 [90 ol
Loa gt el S5 M (5 pogud 2l
H B

THESE
Présentée pour obtenir le grade de docteur
En Physique
Spécialité : Energétique et Mécanique des Fluides

rar - Bachir DADDA

Sujet

Etude des transferts de chaleur et de masse
dans une membrane de pile a combustible
pour des applications basse et moyenne
température

Soutenue publiquement le 11/02/2015, devant le jury composé de :

Mme Amina MATAOUI Professeur USTHB Présidente

M Said ABBOUDI Professeur UTBM Directeur de These

M Abderrahmane GHEZAL Professeur USTHB Co-Directeur de Thése
M Amor BOUHDJAR Dir de Recherche CDER Examinateur

M Pierre SPITERI Professeur ENSEEIHT  Examinateur

M Noureddine ZERAIBI Professeur UMBB Examinateur



Dédicaces

A mes parents
A ma femme et mes enfants
A mes sceurs et freres
A mes amis
A tous ceux qui m’aiment



Remerciements

Je tiens a remercier particulierement Monsieur le Professeur S. ABBOUDI de
IU'Université de Technologie de Belfort Montbéliard, pour [lencadrement
remarquable qu’il a dispensé durant toute la durée de ma thése. Son implication a

permis de donner a ces travaux cette finalité.

J'aimerai exprimer aussi a Monsieur le Professeur A. GHEZAL de I'Université
des Sciences et de la Technologie Houari Boumediene ma profonde gratitude de
m’avoir codirigé dans mes recherches, pour ses encouragements constants et U'aide

précieuse qu’il m’a apportée tout au long de ce travail de recherche.

Je remercie profondément Madame le Professeur A. MATAOUI pour

['honneur qu'elle m'a fait en acceptant de présider le jury de these.

Mes remerciements les plus sincéres s’adressent également a Messieurs les
professeurs P. SPETERI de I’Ecole nationale supérieure ENSEEIHT de Toulouse, N.
ZERAIBI de luniversit¢é M'hamed Bougara de Boumerdes et Monsieur A.
BOUHDJAR Directeur de recherche au CDER qui ont bien voulu accepter

d’examiner ce travail.

11 est difficile de mener a bien un travail aussi dense qu’une thése sans un
ensemble de personnes n'apparaissant généralement pas dans les documents
officiels. J'adresse un merci tout particulier a mes collegues de 'URAER —Ghardaia-

et mes amis de T'USTHB qui n’ont cessé de m’encourager et de me conseiller.



Résumeé :
L’objectif de ce travail est d’établir un modeéle t@matique et d’élaborer un code de calcul
numérique simulant le phénoméne de transport an gdeine membrane d’une pile a
combustible a membrane échangeuse de protons (PEME®Etudier ses performances sous
l'influence de différents parametres.

Le modele établi dans ce travail est une extersiodeux dimensions d’'un modéle transitoire
unidimensionnel présenté par Brandon Eaton [52siconstitué d’'un systeme d’équations
couplées régissant les phénomenes de transpomspeses et de transfert de chaleur. La
résolution de ce systéme a été réalisée numériquigmae trois methodes de discrétisation a
savoir: les différences finies, les volumes finides éléments finis. Elles sont considérées
comme les plus utilisées dans le traitement delslgmtes de transfert de chaleur et de masse
en mécanique des fluides.

La résolution du systéme obtenu a permis d’étudvariations de la température et de la
concentration en eau au sein de la membrane enidondes différents parametres
responsables du phénoméne de transport et leuendé sur les performances d’une pile a
combustible a travers les variations du potentiel.

L’'analyse des résultats obtenus nous a révélé eymeobele développé et le code de calcul
élaboré sont des outils tres puissants pour lesdsitetudes et en bon accord avec les résultats
de la littérature.

A travers ces résultats, nous avons analysé I'éefuelques parameétres, tels que les forces
convectives et électriques et également quelguemghes de conditions aux limites, sur le
comportement de la concentration en eau, de ladenpe et du potentiel au sein de la
membrane échangeuse de protons. En outre, cestatésumlous ont permis de voir
limportance de ces parameétres dans la détermmaties performances d'une pile a

combustible a membrane échangeuse de protons.



Abstract :

The aim of this work is to establish a mathematizaldel and elaborate a CFD code to
simulate the transport phenomenon within a membaodraeproton exchange membrane fuel
cell (PEMFC) and then to study its performanceseutide influence of several parameters.
The established model is an extension to two dileat of a one dimensional transient
model proposed by Brandon Eaton [52]. It is comfdosé a set of coupled equations
governing the transport phenomena of species aat e resolution of the problem has
been performed numerically using three numericahous, such as; finite differences, finite
volumes and finite elements, considered as the os®d in heat and mass transfer and fluid
dynamic problems.

The resolution of the governing equations allowsdaiinvestigate the temperature and the
water concentration variations within the membramtrms of the parameters responsible of
the transport phenomenon, as well as their inflaemcthe performance of a fuel cell through
the potential variations.

The analysis of the obtained results revealedttietieveloped model and CFD code present
a powerful tool for the future investigations andad agreement with the literature has been
noticed.

Through these results, the effect of some parasieseich as the convective and electrical
forces as well as some cases of boundary condjtionsthe behavior of the water
concentration, of the temperature and the potewithin the membrane, have been analysed.
In addition, these results have revealed the inapog of these parameters in the performance

improvement of a proton exchange membrane.
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Nomenclature

Indices:
H,O: Composition chimique de I'eau

H™:  Proton

m: Membrane
Exposants:
m: Membrane
g Gaz

Parametres et variables

U™:  Vitesse du mélange [l

p: Pression [Pa]
K: Perméabilité absolue du milieu poreux [T s
K: Perméabilité relative

U Viscosité dynamique [Kg ths’]
M:  Masse molaire [kg md]

C:  Concentration [mol i

D: Coefficient de diffusion [m?§
narg: Coefficient de trainée

Au,o01s0,- TENEUr €N eau de la membrane fmemolsos™]
,OQ“W : Densité de la membrane séche [Kg m

F: Constante de Faraday [C mpl

Densité de courant protonique [A%n
Coefficient d’extension de la membrane
Conductivité thermique [W thK™]

Conductivité électriqufs m’]

A Q > T

Constante de gaz universelle [J thigl"]

Cp.  Chaleur spécifique & pression constante [IK{]

Longueur de la membrane [m]
h: Epaisseur de la membrane [m]
qr: Flux de chaleur [W 1]

gc.  Flux d’eau [mol nf]
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I-1 Historique de la pile a combustible

Le principe de la pile a combustible a été décdumerl838 par I'avocat et chercheur amateur
en électrochimie Sir Schonbein. En réalisant ueetélyse, il avait observé que lorsqu’il
coupait l'alimentation, les produits donnaient lipendant quelques secondes a un courant
électrigue de sens inverse a celui appliqué paalisa¥ I'expérience. En 1839, Sir William
Grove, juriste réputé au Royaume de Sa Majestéalisé la célebre expérience de la pile a
combustible avec une cellule hydrogéne-oxygéne,éllsstrodes en platine poreuses et de
l'acide sulfurigue comme électrolyte. Aprés celargonne n’'a essayé d’améliorer le
processus. Ce n'est qu’en 1889 que Mond et Langieintrodulit les catalyseurs en platine et
ont amélioré donc I'électrolyte. En 1921, Baur brigué une cellule fonctionnant a 1000°C.
Depuis, I'électrolyte a été amélioré progressiveimamec l'introduction de nouveaux
matériaux tels que les carbonates fondus, les exgoledes et I'acide phosphorique qui seront
ensuite les bases de plusieurs piles encore dl@aétuan 1922, Rideal et Evan ont été les
premiers a donner le nom “fuel cell* aux piles anbuistible. En 1953, Francis T. Bacon a fait
renaitre la pile a combustible en réalisant une hildrogéne-oxygéne avec un électrolyte
alcalin et des électrodes poreuses de Nikel etyd@xde Nikel. Cette pile fonctionnait entre
80 et 200 °C pour une pression de 50 bars et repiee premier prototype de PAC a 1 kW.
En 1959, Bacon a réalisé un prototype de 5 kW euiia de modéle pour les futures piles a
combustible utilisées comme générateurs lors dsesiomis spatiales de la NASA (Gemini en
1963 équipée de piles a membrane échangeuse daapREMFC et Apollo en 1968 nantie
de piles a combustible alcaline AFC ).

Relativement a la méme période, les premiers preéstautomobiles avec PAC ont vu le jour
aux Etats-Unis tels que:

- Un tracteur électrique propulsé par une PAC ge #FC de 15 kW.

- Une voiture de marque Austin A40, a propulsiacéique associée, alimentée par une PAC
de type AFC de 6 kW et I'hydrogéne sous pressianme combustible avec une autonomie
de 300 km.

11



CHAPITRE | Introduction générale

Figure I-1 : La pile a combustible embarquée dans la missiatisdp GEMINI de la NASA
fabriquée par General Electric.

En 1973, suite au premier choc pétrolier, la pitmabustible est devenue un véritable enjeu
et les recherches se sont accélérées. Depuis,tdts-Unis, 'Europe et le Japon ont pris
conscience de la nécessité d'étre énergétiquemegpéndant. Des améliorations ont été
alors apportées avec l'apparition de la membrariienfaen tant qu'électrolyte. En raison des
colts excessifs des catalyseurs et des membré¥an, des recherches sur les PAC a été
freiné durant les années 1980.

Néanmoins, un développement technique et commeéngedrtant a été poursuivi, notamment
avec les piles a combustible a acide phosphorigd&C). Un avenir brillant a été prédit pour
cette technologie dans les applications statioesaet dans les moyens de transport urbains.
Des travaux ambitieux d’améliorations des statipnsduisant jusqu’a 100 MW ont été
proposés et publiés. D'autant plus que des proshgtdes dizaines de milliers d’unités
opérationnelles en fin de la décennie ont été ageéss, mais seulement quelques centaines
ont vraiment vu le jour. Sans oublier qu'aux anr&&sla marine des Etats-Unis d’Amérique
a utilisé la pile a combustible dans les sous-rsarin

Aux cours des années 1990, une attention partieubeété portée sur les PEMFC et les
SOFC, particulierement pour les petites applicatistationnaires. Ceci a été vu comme un
facteur trés favorable pour la commercialisatiom,raison du codt relativement bas et le
grand nombre des marchés potentiels (eg. énergiesat®murs pour les sites de

télécommunication et les micro-CHP résidentiels). Alemagne et au Japon, des budgets

12
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gouvernementaux ont été consacrés au développatasrttechnologies des PEMFC et des
SOFC pour les applications des micro-CHP résidiéedic_es politiques des gouvernements a
promouvoir le transport propre ont bien favorisédiveloppement des PEMFC pour les
applications automobiles. En 1990, la “ CaliforAia Resource Board (CARB)“ a introduit,
pour la premiére fois au monde, le réglement ssiMéhicules a Zéro Emission (ZEV). Ce
reglement prévoyait que d’ici 1998, 2 % des vél@sydroduits par les gros constructeurs pour
le marché Californien devraient entrer dans lagmié ZEV, 5 % en 2001 et 10 % en 2003.
Les constructeurs ne se conformant pas a cettgabioln s’exposaient a une amende pouvant
atteindre 5000 USD pour chaque infraction. Les gmsstructeurs tels que Daimler-Chrysler,
General Motors, et Toyota ont tous répondu a ckemégnt en investissant dans la recherche
sur les PEMFC. Des avancées importantes dans hadkegie DMFC ont été réalisées en
méme temps que les technologies PEMFC. La techioM@FC, qui a été en premier lieu
développée en 1950, a fait elle aussi des progmsnerciaux considérables, en particulier
pour les grandes applications stationnaires dastpuédles ces piles ont été vendues par des
compagnies telles que Fuel Cell Energy et MTU.

La derniere décennie a été caractérisée par lexquations croissantes de la part des
gouvernements, des industriels et des consommatenvsrs la sécurité énergétique,
I'efficacité énergétique et les émissions du diaxykk carbone. Ce qui a tourné I'attention
vers les piles a combustible comme I'un des difft&rgootentiels technologiques capables de
délivrer de I'énergie efficace a faible quantité dlexyde de carbone tout en réduisant la
dépendance aux énergies fossiles. Des financement&rnementaux et privés destinés a la
recherche dans les PAC ont considérablement augnuzmis cette derniere décennie. Des
dizaines de bus ont été déployés au milieu desean2000 comme partie du projet
HyFleet :CUTE en Europe, Chine et Australie.

En 2007 les PAC commencent a étre commercialisées différentes applications. Elles ont
été vendues aux utilisateurs avec des garantisgreices aprés-vente conformément aux
normes des marchés de leur vente. Des milliergalgpgs auxiliaires de puissance (APU) de
piles & combustible PEMFC et DMFC ont été commésésa pour des applications de loisir,
tels que les bateaux, les camping-cars et autanticte systemes de piles a combustible qui
ont été vendus comme batteries pour jouets et gelucatifs. Le secteur militaire a aussi
connu la mise en service des centaines d’'unitgslee DMFC et PEMFC portables au profit

13
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des soldats d'infanterie, afin d’alimenter leurpaeils de communication et de surveillance
pour réduire la charge des batteries lourdes.

En 2008 Honda a commencé la location de son vé&hieOKX Clarity a pile a combustible.
Durant les cinq derniéres années, la vente des pileombustible a connu une croissance
accélérée, puisque différentes applications somerlees commercialisables. Les PAC
portables ont eu le taux de croissance le plusleagepuis 2009 puisque un hombre croissant
de kits pédagogiques a PAC fut vendu. Le secteunlple a également été poussé par les
livraisons des produits APU pour le marché desripisotamment en camping et batelage. La
livraison dans le secteur portable a vu aussi uigenantation par le lancement des chargeurs
de batterie PAC « Toshiba Dynario » en 2009. L'aidopdes PAC stationnaires a augmenté
rapidement aprés le lancement du projet JaponassHarm et I'adoption des PAC pour
onduleurs en Amérique du nord.

La récession économique mondiale en 2008 a eu alesguences négatives sur certaines
compagnies des PAC. La disponibilité limitée deslits et la restriction dans les subventions
des gouvernements, ainsi que le manque de retdapdur les organismes qui étaient encore
concentrés sur la recherche et le développemehpaussé de nombreux constructeurs a se
retirer du marché. Néanmoins, elle a donné a ddautompagnies l'occasion de s’orienter
plus vers la commercialisation et d'exploiter lessgibilités de génération de revenus qui
pourraient soutenir davantage la recherche et dgpement dans leurs compétences de base.
Depuis la crise, de nombreux gouvernements voy&siPAC comme un secteur prometteur
pour la croissance de I'économie du futur et onegti davantage de ressources dans leur
développement, et les compagnies des PAC n’ontiapdé a capitaliser dessus.

L’industrie des PAC a levé le défi face a la cneendiale et a complété la transition de
I'étape recherche et développement vers la comaiesaiion. Méme si plusieurs compagnies
de PAC sont encore loin d’en profiter, les oppatésipour la croissance dans le futur sont
trés prometteuses. Le succés connu ces dernianéssadans certains domaines d’application
signifie qu'il ya eu un mouvement de consolidaties technologies particulieres dans un
design de référence standard pour un type padicdé PAC. Cela a conduit a des PAC plus
performantes et qui sont présentées comme desosiénergétiques évolutives capables de

servir différents secteurs du marché mondial.
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I-2 Les avantages et inconvénients des piles a combustible

Les piles a combustible ont suscité un grand engeune car elles présentent de nombreux
avantages comparées aux sources d’énergie conweelles a linstar des moteurs a
combustion interne ou les batteries. Parmi cestagas, on trouve :

— Un rendement énergétique éleve :

Les piles a combustible ont un rendement énergésgpérieur a celui des moteurs diesel ou
agaz.

— Peu de pollution :

Les PACs peuvent réduire la pollution causée pabtabustion des hydrocarbures. Pour les
piles alimentées par I’hnydrogene pur, le seul pitoglui sort c’est de I'eau. Néanmoins, il ne
faut pas oublier que I'hnydrogéne est généralemssdyit en utilisant des produits polluants
(tels que le pétrole, le gaz naturel, le charbatc), sauf que ces quantités ne sont pas assez
importantes.

— Différentes températures de fonctionnement :

Le fait d’avoir différentes températures de fonatiement présente un avantage pour les piles
car ca leur permet d’'assurer différents domainapmication. Les PAC fonctionnant a haute
température conviennent plus aux applications dgémération comme par exemple la
combinaison de la chaleur et de I'électricité ptag utilisations résidentielles. Quant aux
PAC fonctionnant a basse température (DMFC, PEMEI&s ont une faible transmission de
chaleur ce qui les rend plus adaptées aux applicatilitaires, portables, et de transport.

— Pas de nuisance sonore :

Les PACs fonctionnent sans bruit, comparées aueun®ta combustion interne ou aux
turbines a gaz. Elles sont donc convenables didation dans I'habitat ainsi que les hopitaux.
- Pas de vibration (pas de piéces tournantes) :

La maintenance de la PAC est plus simple et seedigévie est plus longue du fait qu’il n’y a
pratiquement pas de vibration de pieces.

-Plus d’autonomie :

La durée de fonctionnement est beaucoup plus lgnmuisque il suffit juste de doubler la
guantité du carburant pour que le temps de marditedeublé et non nécessairement

d’ajouter d’autres piles.
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Bien qu’elle présente de nombreux avantages, éagpdombustible n’est pas encore sortie au
marché grand public. Il reste en effet plusieursmfgomportants a améliorer pour que cette
technologie puisse véritablement parvenir a magurit

- Le codt de fabrication trés élevé:

Les piles a combustible sont trés cheres, puistieg entiennent des composants trés chers
tels que, le catalyseur, la membrane, le reformeurpnvertisseur AC/DC. Le prix des piles
pour les applications automobiles est environ 168 fupérieur a celui des moteurs a
combustion interne et il est de 20 a 50 % plugéctians les applications stationnaires.

— Le poids et le volume importants:

Les systemes de piles a combustible sont en gépkralgrands en volume comparés aux
batteries ou aux moteurs. Cet inconvénient se mesteif surtout dans les applications
automobiles ou I'on doit mettre le stockage du ceabt et éventuellement le reformeur si
I’hydrogene est directement utilisé comme carburdgtnmoins les tailles des unités sont en
diminution grace aux recherches avanceées.

— Le carburant a utiliser:

L’alimentation des piles a combustible reste encare probleme majeur puisque la
production, le transport, la distribution et le citage de I'hydrogene sont difficiles. Le
reformage des hydrocarbures pour produire de lbgene est techniquement un défi et n’est

pas vraiment propre.

[-3 Principe et mode de fonctionnement

Les piles a combustible produisent de I'électrigitéis forme de courant continu par un
processus électrochimique. Elles fonctionnent $eusode inverse de I'électrolyse de I'eau.
Contrairement a I'électrolyse qui décompose I'eathgdrogene et en oxygene sous l'action
d’'un courant électrique, la pile a combustible fesombine tout en créant un courant
électrique.
Si dans une pile conventionnelle, I'oxydant etéléucteur sont progressivement consommés,
une pile a combustible doit étre alimentée contleoeent de ces deux composants qui sont
généralement introduits sous forme gazeuse (pdifpisie) pour maintenir la stabilité de son
fonctionnement. La pile a combustible ne rejette de I'eau lorsqu’elle est alimentée par
I’hydrogéne pur, et de ce fait, elle représentgémérateur complétement propre.
Au sein de la pile a combustible se produisentréastions d’oxydoréduction:
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Si I'on considére une pile hydrogéne-oxygéne, oit go’'au niveau de l'anode (qui est
I'électrode négative), I'hydrogéne subit une oxiraanodique au niveau du catalyseur et se
transforme en ions H+ en libérant des électrons:
Hp—> H+2¢
La conduction des électrons via un circuit exterrgjant 'anode a la cathode, est
accompagnée d’une conduction ionique. Ces ionsajtiles H+ vont migrer de I'anode vers
la cathode grace a un électrolyte. Ce qui donngramsfert simultané des ions H+ et des
électrons qui vont permettre la production d’'unreot €lectrique et de I'eau. La réduction de
I'oxygéne seproduit a la cathode au niveau du catalyseur dalo@action:
120, + 2H + 26— HO
La réaction globale s’écrit donc:
H,+ 1/2 Q@ — KO0 + énergie électrique
Une pile a combustible produit une tension éleatrid'environ 0.7 a 0.8 Volt, selon la charge
(densité de courant) et produit de la chaleur.e8@pérature de fonctionnement varie de 60

a 200 °C selon les modeéles.

I-4 Les différents types de PAC

Il existe différents types de piles a combustihiég peut classer par exemple en fonction de
la nature de I'électrolyte qu’elles utilisent. @ettlassification détermine principalement le
type des réactions chimiques se produisant dangiléa le type du catalyseur requis,
lintervalle de température d’opération de la pde autres facteurs. Ces caractéristiques
affectent les applications pour lesquelles cessglent le plus appropriées. Il y a différent
types de piles a combustible actuellement en dppelment avec, pour chacun, des
avantages, des inconvénients et aussi des posedigiplication.

-Applications stationnaires:

Actuellement, les réalisations atteignent des pnisss de 1 MW. La production décentralisée
d’électricité, pour des applications domestiquesrmustrielles 1égéres fait aussi I'objet des
applications stationnaires. Ces installations sgrdans les sites isolés.

-Application dans le domaine du transport:

Ce domaine d’application est assuré par des pussavariant de 40 jusqu’a 150 kW. Le
marché de I'automobile et du transport commun agjeiment ouvert a ce type de piles a
combustible.
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-Applications portables:

Comme pour l'automobile, les piles a combustiblatssujettes a pénétrer le marché des
applications portables. Pour produire des puissanegiant de 0.1 a 40 W, il suffit de
miniaturiser ces piles pour les introduire ensdaes les appareils électroniques tels que les
ordinateurs et téléphones portables.

-Applications militaires et spatiales:

Les secteurs de pointe, tels que le militaire etplatial, ont été les premiers a faire recours
aux PAC. Dans son programme GEMINI et ses misskiPBOLO, la NASA a alimenté les
circuits électrigues des navettes spatiales papilies a combustible. Quant aux Allemands,
ils ont fait fonctionner un sous-marin de 'armée@des PAC. Cependant, ces applications

restent encore rares.

I-4-a Pile a combustible a membrane échangeuse deqme{PEMFC)

Les piles a membrane électrolyte polymére (appetdessi a membrane échangeuse de
protons), délivrent une densité d’énergie impodaet offrent I'avantage de poids et de
volume faibles, comparées aux autres piles a catibbrisLes PEMFC utilisent un polymere
solide comme électrolyte et des électrodes poreesesarbone contenant un catalyseur en
platine. Pour fonctionner, elles ont besoin seutdrde I'hydrogéne, de I'oxygeéne et de I'eau
et d’aucuns fluides corrosifs comme d’autres pdesombustible. Elles sont alimentées par
I’hydrogene pur fourni a partir d'un tank ou bienmreformeur a bord.

Les PEMFC fonctionnent a des températures relatwmtinasses, autour de 80°C. Ce qui leur
permet un démarrage rapide minimisant 'usure désep et assurant ainsi une meilleure
durabilité. Elles requiérent cependant, un cataiyse® métal noble (a savoir le platine) pour
séparer les électrons et les protons de I'hydragkaeplatine catalyseur est extrémement
sensible au CO, ce qui nécessite d’ajouter uneéagtour réduire le CO dans le carburant si
'hydrogéne a été extrait de I'alcool ou des hydrbares, ce qui fait des frais en plus. Des
recherches sont menées sur des catalyseurs platimérium qui résistent plus au monoxyde
de carbone.

Les PEMFC sont utilisées principalement pour lepliegtions de transport et quelques
applications stationnaires. A cause de leur temmstcde mise en marche, leur faible

sensibilité a [l'orientation et leur rapport puissaupoids adéquat, les PEMFC sont
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particulierement plus appropriées aux véhicules paissagers a l'instar des voitures et des
bus.

Le plus grand obstacle a l'utilisation de ces pillesis les véhicules c’est le stockage de
'hydrogene. La plupart des véhicules roulant ades piles a combustible alimentées par
I’hydrogéne pur doivent stocker I'hydrogene sousmi® de gaz comprimé dans des tanks
pressurisés. La faible densité d’énergie de I'hgdne rend difficile le stockage en quantité

suffisante d’hydrogene a bord pour permettre aucuéh de parcourir la méme distance que
les véhicules a gasoil sans avoir besoin de refaiqgein. Les carburants liquides a forte

densité, tels que le méthanol, I'éthanol, le gamned le GPL et le gasoil peuvent étre utilisés
comme carburant, a condition que le véhicule saihind’'un systeme de reformage du

méthanol a I'hydrogéne. Cela rend le systeme plher et nécessite davantage de
maintenance. Le reformeur dégage du dioxyde deonarljgaz a effet de serre), mais pas

autant que les générateurs de courant alimentds garole.

I-4-b Pile a combustible a Méthanol Direct (DMFC)

La plupart des piles a combustible sont alimenéées de I'hydrogene, contrairement
aux piles DMFC qui sont alimentées par le méthano] qui est mélangé avec de la vapeur et
directement introduit & 'anode de la pile. Les DBAFn’ont pas beaucoup de problemes de
stockage car le méthanol possede une densité diénsupérieure a celle de I'hydrogéne,
mais pas autant que le gazole. Le méthanol estfagfie a transporter et a délivrer au public
en utilisant les infrastructures existantes, pamature liquide. La technologie des piles

DMFC est relativement récente comparée a cell@ilies alimentées par I'lhydrogene pur.

I-4-c Pile a combustible Alcaline (AFC)

La pile a combustible Alcaline a été I'une des pexes technologies de pile a
combustible développées, et le premier type utifis& Etats-Unis dans les programmes
spatiaux pour la production de I'énergie électrigtigle I'eau a bord des navettes spatiales.
Ces piles a combustible utilisent une solution ladeaaqueuse (hydroxyde de potassium)
comme électrolyte et peut utiliser une multitudentitaux non précieux comme catalyseur a
'anode et a la cathode. Les piles AFC a haute ésatpre fonctionnent entre 100 et 250°C.
Néanmoins, les nouvelles AFCs fonctionnent a dempéeatures plus basses,
approximativement entre 23 et 70°C. La haute peréoice des AFC est due au taux auquel
les réactions chimiques se produisent dans la Billes ont prouvé leur efficacité avec un
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taux de prés de 60% de rendement dans les applisasipatiales. La premiere pile a été
fabriquée en 1965 et elle avait une puissanceli§.5

L’inconvénient de ce type de piles réside dans semsibilité au dioxyde de carbone (CO2).
Une toute petite quantité dans I'air peut affe@eionctionnement de ces piles, exigeant ainsi
une purification aussi bien de I'hydrogéne que’deyljéne. Cette purification représente un
codt tres élevé.

Les systemes de piles AFC ont prouvé une stalslitBsante pour plus de 8000 heures de
fonctionnement. Pour étre économiquement viables dam large intervalle d’applications
utilitaires, ces piles doivent dépasser les 40080rds. Ce qui n'est pas encore atteint, faute
de durabilité des matériaux.

I-4-d Pile a combustible a Acide Phosphorique (PAFFC
Les piles a combustible a acide phosphorique etiticomme électrolyte, I'acide

phosphorique liquide (H3PO4). L'acide est immoBildans une matrice de particules de
carbure de silicium liées par du téflon (PTFE). Eksctrodes sont constituées de papier
carbone enduit de platine finement dispersé. Lagpitombustible a acide phosphorique est la
premiére génération des piles modernes. Elle esiel'des piles les plus matures et la
premiere a étre commercialisée. Ce type de pilsibustible est généralement utilisé pour
les applications stationnaires, mais quelques PAdeDs utilisées pour alimenter les grands
véhicules comme les bus. Les PAFC sont plus taiésaaux impuretés des carburants fossiles
reformés a I'hydrogéne que les PEMFC. Elles onremdement de 85% quand elles sont
utilisées pour la cogénération de I'électricitéetla chaleur mais moins efficaces lorsqu’elles
ne produisent que de I'électricité (37%-42%). Pas mémes poids et volume, les piles
PAFC sont moins puissantes comparées aux autes gitombustible. Elles sont lourdes,

volumineuses et chéres.

I-4-e Pile a combustible a carbonate fondu (MCFC)

Les piles a combustible & carbonate fondue (MdRlarbonate Fuel Cell) font partie
des piles a électrolyte liquide. Elles sont actreint développées pour les centrales
électrigues fonctionnant au gaz naturel et au dmrles applications dans l'industrie et a
'armée. Les MCFC sont des piles a haute tempérajur utilisent un électrolyte composé
d’'un mélange de sel de carbonate fondu suspends utz matrice en céramique poreuse

d’oxyde d’aluminium lithium (LiIAIO2) chimiquementnerte. Grace a ses températures de
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fonctionnement élevées, environ 650°C, le Ni porsufit comme catalyseur, ce qui ne
nécessite pas de métaux nobles. Les MCFCs, peattemdre des rendements de prés de
65% lorsqu’elles sont couplées avec des turbinedpreque les pertes de chaleur sont
récupérées et exploitées, le rendement s’éleve %. &ontrairement aux PAFCs et les
PEMFCs, les MCFCs n’ont pas besoin de reformewreg&tpour convertir les carburants, aux
pouvoirs énergétiques élevés, en hydrogéne a ciasseautes températures nécessaires a leur
fonctionnent. Ces carburants sont transformeés drolggne a l'intérieur de la pile grace a un
processus interne de reformage qui est relativemeihs cher. Les MCFC ne sont pas
sensibles au monoxyde et au dioxyde de carbores pkuvent méme les utiliser comme
carburant. A cause de leur résistance aux impuyrégsscientifiques disent qu’elles sont
méme capables d’assurer le reformage interne dib@haen supposant qu’elles peuvent étre
résistantes aux impuretés telles que le sulfutesgparticules dégageées par la transformation
du charbon, considéré comme un carburant plus sifjresrs I'hnydrogene.

L’inconvénient majeur et actuel de la technologi€MRC est la durabilité. Les températures
élevées auxquelles elles fonctionnent et I'élegteotorrosif utilisé accélere la corrosion et la
dégradation de ses composants et par conséquentuete de vie diminue. Les recherches
se concentrent actuellement sur I'exploration degenaux qui résistent a la corrosion ainsi
gue les designs qui assurent une augmentation darée de vie sans affaiblissement des

performances.

I-4-f Pile a combustible a Oxyde Solide (SOFC)

Les piles a combustible a oxyde solide utilisenhow électrolyte, de la céramique
dure non-poreuse. Elles ont un rendement électrigumur de 50 a 60%. Dans les
applications destinées a capturer et utiliser aezlr dégagée par le systeme, le rendement
peut atteindre 80 a 85%. Les piles SOFC fonctionaettes températures tres élevées (1000
°C). A cause de cette température de fonctionnetmenglevée les SOFC n’ont pas besoin de
catalyseurs en métaux précieux, ce qui réeduit dedt. Comme elles peuvent aussi effectuer
le reformage a lintérieur, ce qui leur permet diser difféerentes variétés de carburants en
ajoutant un reformeur au systéme et par conségédaire le colt. Les SOFCs sont aussi les
piles qui résistent le plus au sulfure. Elles petitelérer beaucoup plus de sulfure par rapport

aux autres types de piles a combustible. En oeliess ne sont pas sensibles au monoxyde de
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carbone (CO), qui peut lui aussi étre utilisé conoadburant. Ce qui leur permet d'utiliser
des gaz a base de charbon.

Les SOFC présentent aussi des inconvénients. gfllgsconnues par leur temps de démarrage
assez long a cause de leur température de fonetiemt tres élevées. En outre elles
nécessitent une bonne isolation thermique pounireta chaleur produite. Pour cela, elles
conviennent plus aux applications stationnairesugxi’'applications portables et de transport.
Ces températures de fonctionnement tres éleveesssitant des matériaux durables et
résistants. L'un des défis de cette technologideedéveloppement de matériaux a faible colt
avec une bonne durabilité et résistivité a ces é&atpres de fonctionnement.

Actuellement, les recherches essayent de dévelagseOFCs moins chéres a températures

plus basses (800°C ou moins) qui auront moins delgmes de durabilité.

I-5 Les composants de la PEMFC

Une pile a combustible est un assemblage de celklamentaires, en nombre suffisant
pour assurer la production électrochimique d’éleitér dans les conditions de tension et de
courant voulues (figure I-2). C’est un génératauirapnvertit directement et continuellement
I'énergie d’'un combustible en électricité par réactélectrochimique. Le systeme le plus
simple permet, a partir de I'hydrogene et de I';xyg de fournir de I'eau et de I'électricité.
Une cellule de PAC de type PEM est constituée de ééectrodes, une anode et une cathode.
Ces électrodes sont séparées par un électrolytem@t@riau qui bloque le passage des
électrons). L’anode est chargée en hydrogene paowed’'un réservoir et la cathode en
oxygene provenant de l'air. Dans l'anode, les madks de I'’hydrogéne se dissocient en
électrons et ions. Tandis que ces derniers diftuskams I'électrolyte, les électrons sont
contraints de circuler dans un circuit externe réansi un courant électrique continu. Dans
la cathode, les électrons, les ions et I'oxygenaes®mbinent pour former de l'eau. La
réaction produit également de la chaleur qui pdtg @cupérée. La PAC continue a
fonctionner tant qu'elle est approvisionnée en titates cellules individuelles sont
électriguement interconnectées entre elles papltdggies bipolaires pour former le module

d’une pile a combustible.
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Figure 1-2: Structure d’'un empilement de cellule PEMFC.

I-5-a Les plaques bipolaires

Les plagues bipolaires sont généralement faites dwegraphite haute densité ou en
métal. Leur épaisseur varie entre 1 et 10 mm del@onstructeur. Elles ont différents roles
au sein de la pile :
-Assurer la distribution des gaz réactant et oxydanles diffuseurs et la tenue mécanique de
la pile.
-Séparer les cellules juxtaposées.
-Permettre la liaison électrique entre les celldieme part et le circuit externe d’autre part.
-Assurer I'évacuation de I'eau produite dans ldubel
Comme la plaque bipolaire sépare deux cellulescadjas, ses deux faces sont connectées a
'anode d’une cellule et a la cathode de la celdisine. C’est pour cela qu’elle porte le nom
bipolaire. Sur ces deux faces, des micro-canauk grefffés, permettant ainsi de véhiculer le

réactant et 'oxydant dans I'état le plus homoggossible.

I-5-b Les couches de diffusion

Le role principal des diffuseurs, aussi appelés GOBAas Diffusion Layer), est d’assurer
une distribution homogéne des gaz et une condudtisrélectrons au niveau des catalyseurs,
afin qu’'un maximum de sites catalytiques soit attpar les gaz et qu'une bonne conduction

électriqgue soit garantie entre le catalyseur etplesjues bipolaires. En plus, ils doivent
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permettre le passage des réactants vers les ogsrfé@actionnelles ainsi que I'évacuation de
'eau et de la chaleur produites par la réactionrddbérer les sites catalytiques et éviter
immersion des pores. Les diffuseurs doivent détne faits de matériaux poreux conducteurs
électriques et thermiques, souvent un feutre deoc& et rarement une mousse métallique.
Afin d’améliorer I'’évacuation de I'eau produite,scdiffuseurs sont recouverts d’une couche
hydrophobe (Téflon).

I-5-c Les catalyseurs

La couche catalytique ou la zone active est le esieélgs deux demi-réactions
d’oxydoréduction. Elle assure aussi la jonctiorrefd membrane et les GDL. La condition
nécessaire pour que les réactions aient lieu esistence de zones de triple contact entre le
gaz réactif, les protons, et le catalyseur. La heuratalytique est d’autant plus efficace que le
nombre de zones de triple contact est élevé. Lalysaur est une couche trés mince
composée du platine disposé sur du tissu de carlenplatine convient parfaitement aux
systemes alimentés en gaz purs (hydrogene et ogygam il est efficace pour produire la
réaction et transmettre les électrons de la réactéws le carbone qui, a son tour, assure les
échanges avec la GDL. Les couches de diffusiore®tchtalyseurs constituent la partie

appelée « électrode ».

I-5-d La membrane électrolyte

La fonctionnalité de la pile a combustible dépesdeatiellement des propriétés de la
membrane. La membrane autorise le transport deenaaet de 'eau mais reste surtout
imperméable a I'hnydrogene et a 'oxygéne. L'un tgses de membrane les plus largement
utilisés est le Nafioly produite et commercialisée par la société Dupertlemours.
Cette membrane est perfluorée a laquelle des gnoeus d’acide sulfonate SGu COOH
sont greffés. Elle doit assurer une bonne condugirotonique (au moins B0S/cm) et une
bonne isolation électrique. La composition chimigiueNafiorf est illustrée dans la figure I-
3. Le Nafiorf est constitué de chaines d’atomes de carbondyaténk et d’'oxygéne avec des
groupes d’acide sulfonique, (gi), attachésElle doit avoir aussi une stabilité chimique et
électrochimique tres élevée et une solidité méeenayffisante pour supporter les contraintes
comme le cisaillement, ou la compression, etc. fdastions sulfoniques S, situées sur
des chaines pendantes du polymere, ou directeragatiées a la chaine principale assurent
la conduction des protons de I'anode vers la cathbdrsque la membrane est completement
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hydratée, les groupes chargés négativemegt s&@vent comme des sites de charge fixés qui
attirent les ions positifs d’hydrogéne (figure I-4es protons se déplacent donc en sautant
d’un site négatif a un autre le long de la membifahe

Les seules especes qui doivent traverser la memlzamt les protons et I'eau. Les forces
principales responsables du transfert de I'eau Bamembrane sont:

- Une force convective due au gradient de pression

- Une force diffusive due au gradient de conceiutnat

- Une force électrique due a la migration des pretde I'anode a la cathode et leur effet sur

le dipble eau-molécules.

Chaine principale

(CR, — Ck)y —CF, — CF)y

Chaine pendante

O

CF,—— CF—O— Ch— CR,— SQ'H’

Ck

Figure I-3 : Composition chimique du Nafion avec n=6-10 etlm

Figure 1-4 : la membrane hydratée.
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La membrane doit présenter de bonnes propriétéésitance mécanique et chimique dans
les conditions de fonctionnement & savoir, ne pigs germéable aux gaz et maintenir une
teneur en eau contrélée car cela conditionne legrigtés de conduction. Un taux d’humidité
caractérisant la teneur en eau de la membranerstexpgomme le rapport entre le nombre de
molécules d’eau et le nombre de sites sulfoniqués dbi polymére.En pratique ce taux
évolue entre 1 et 22 ou 23.

L'arrivée des membranes Nafidncommercialisées par la société américaine Duplent
Nemours, a assuré une avancée majeure pour les PEM. Bien que le Nafidh est
considéré actuellement comme le matériau de référeson colt (de I'ordre de 500 €/m
présente un frein au développement des piles PEMesiime habituellement qu’un totale de
10 & 20 rh est nécessaire a la construction d'une pile d&\80de puissance destinée a
propulser une automobile.

La gestion de I'eau et de la chaleur dans les mamaisrest un des problémes majeurs dans la
technologie PEM. Les piles a combustible actueiesnembranes protoniques de type
Nafion®, ne peuvent travailler qu'a une température mdeinde 90°C. En pratique, la
température de fonctionnement est le plus souvenipdse entre 60°C et 80°C. A des
températures supérieures a ces niveaux, les meesraa peuvent plus assurer une
conductivité convenable des protons a cause derleptitude a retenir I'eau. Leur rendement
diminue donc en fonction de I'élévation de la terap&e.

Il est absolument nécessaire que la membrane sostamment humide, la gestion de I'eau
étant en effet un point clé de la membrane d'uleeda type PEMFC. L'eau est un produit de
fonctionnement de la pile et doit étre évacuéexadtieur. Mais, dans le méme temps, il est
primordial que le carburant et le comburant so@mtectement humidifiés pour maintenir la
membrane convenablement hydratée. Cela est néeggsaur permettre le déplacement des
ions H', faute de quoi la production de courant électrigesse. Par contre si la membrane
devient trop seche, elle se rompt. Ce qui provagleercréation d une atmosphere explosive
qui est du a la rencontre du carburant (hydrogameg le comburant (oxygene). D’'apres ces
deux difficultés et les risques qui leurs sont eEss, il est nécessaire d'effectuer encore dans
ce domaine une ample recherche.

Le présent travail, concerne la modélisation deinpménes de transport et de transfert au
sein d’'une membrane d’'une pile a combustible de tygM. Ce manuscrit s’articule en six

chapitres. Le premier représente une introductiénégale a notre travail. En deuxieme
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position, une revue générale sur les travaux felati notre probléme existant dans la
littérature est présentée. Le troisieme chapitmepa sur I'exposition du probleme physique
du point de vue géométrique et la formulation dgsaéons gouvernantes avec les hypotheses
retenues pour son étude. Le quatrieme est conadardescription des méthodes numeériques,
qui sont les méthodes des différences finies, adgsmes finis et des éléments finis. La
comparaison des résultats obtenus par les difiésentthodes, la validation du modele et du
code numeérique ainsi que le traitement des résudtatenus et des phénomeénes observés sont
effectués dans le cinquieme chapitre. Enfin uneclosion sur le travail est présentée avec

guelques perspectives envisagées.
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La modélisation peut aider a mieux comprendre [#gérdnts processus physicochimiques
complexes présents dans les systemes de piles ldustinbe (PAC). Ce travail est essentiel
pour améliorer la performance des PACs et les eeedonomiquement plus rentables. Les
efforts de modélisation des PEMFC se sont accesurde développement des modéles (1D,
2D et 3D). Les modeles aux plus grandes dimenstmmsportent des descriptions plus
réalistes et plus précises des processus des R#@smoins, ils impliquent aussi plus de
complexité et demandent des moyens de calculsvesta¢nt considérables. D’ou, en dépit
des modeles en plus grandes dimensions disponddasg,en faibles dimensions gardent leur

pertinence et sont largement utilisés.

[1-1 Modéles unidimensionnels:

Les modéles unidimensionnels de Verbrugge et H]ll $pringer et al. [2-4] et Bernardi et
Verbrugge [5, 6] ont fourni des bases fondamentades les futures modeles de la PEMFC.
En 1990, Verbrugge et Hill [1] ont développé un medmathématique pour simuler le
transport des ions et des solvants dans une mem@arangeuse de protons. lls ont utilisé
'équation (lI-1) de Nernst Planck pour décriretd@nsport des ions a travers la membrane
par diffusion, migration et convection. L'équatiexprime le flux ionique en fonction des
gradients du potentiel et de la concentration etlalequantité de mouvement causés
respectivement par la migration, la diffusion etémvection. Le transport solvant causeé par
les gradients de pression et de potentiel élearapt décrit par une équation de mouvement.
Des parametres physico-chimiques faciles a ob&xpérimentalement ont été utilisés. Les
auteurs ont choisi d’utiliser un systeme d’équaiadimensionnelles pour pouvoir évaluer les
parameétres adimensionnels. Ce travail leur a peemiparticulier d’identifier un nombre de
Peclet électrocinétique, pour lequel les granddsuvs indiquent la dominance du mode de
transport de masse par convection.

N; = —7 == D;V® — D,Vc; + v (II-1)

Une année aprés, Springer et al [2] ont présentéhodele isotherme et unidimensionnel
d’'une PEMFC en se focalisant sur le phénoméneatsppiort de I'eau a travers une membrane
Nafion® et sur les effets qui lui sont liés, tel que ladwctivité de la membrane. Ils ont trouvé
gue le transport convectif de I'eau est limité afdece de trainée causée par le flux des
protons sur les molécules d’eau. Un modele pludiarééa été ensuite proposé par Springer

et al [3] avec un traitement en profondeur destésdu transport du gaz et de la conductivité
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ionique au sein de la couche catalytigue (mode&ugs homogene). En se basant sur le
méme modele Springer et al. [4] ont considére éetep causées par la cinétique interfaciale a
l'interface platine/ionomeére, les limitations darisport de gaz et de la conductivité ionique
dans la couche catalytique et les limitations d@ungport de gaz dans la couche de retour
cathodique. lls ont en suite effectué une compamagkes résultats de la simulation avec des
résultats expérimentaux. lls ont pu ainsi évalesrdertes dans la couche de retour et dans la
couche catalytique du coté cathode, et identi@srdrogres requis dans le développement des
performances de la PEMFC.

Un peu avant, en 1991 Bernardi et al. [5] ont dgweé un modéle unidimensionnel d’'une
électrode de diffusion d’oxygéne collée a une meméréchangeuse de protons. Leur modeéle
utilise des équations de conservation de masseémtrgie et s'intéresse aux caractéristiques
de polarisation de la pile, au transport de I'eba Eutilisation du catalyseur. Dans I'objectif
de chercher les facteurs limitant les performanleeta pile, tels que la porosité et la fraction
du volume de I'électrode disponible pour le tramsply gaz, Bernardi et Verbrugge [6] ont
développé plus tard un modéle unidimensionnel @hé&me pour le processus physique et
électrochimique dans une PEMFC. Ills ont montré guéee aux forces de capillarité, les
pressions du liquide et du gaz évoluent séparémdimtérieur de la couche de retour. Ce
résultat implique que les phases liquide et gazeassont pas en équilibre avec la couche de
retour cathodique. L'inconvénient de leur modeleesil est valable uniqguement pour des
membranes complétement hydratées, et ne prendrpasnsidération la force de trainée
causée par le flux des protons sur les moléculesud’De plus il est incapable de prédire la
noyade due a I'eau liquide présente dans la codehestour cathodique, et dans le cas de
densités de courant élevées, la courbe de polarisdtouvée diverge des résultats
expérimentaux.

Dans I'objectif d’améliorer les structures et lesnpositions des électrodes, pour minimiser
les surtensions de transport de masse, en 1994 Wmo Rho et al. [7] ont utilisé un modéle
unidimensionnel des couches actives et de diffusiengaz-substrat. Leur modéle leur a
permis d’expliquer les contributions des couchedividuelles, dans les électrodes de
diffusion de gaz, aux surtensions de transport desm lls ont étudié aussi I'influence de la

pression sur le transport de masse.
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Figure II-1 : Electrode de diffusion d’'oxygene collée a une memé échangeuse de protons
[5].

Renault Mosdale et al. [8] ont fait la comparaistendifférents modéles de PEMFC et de
différentes approches au probleme de la gestionhdéeur. La raison de cette étude était
d’expliquer la limitation du transport de masseslane PAC lorsqu’elle fonctionne avec de
I'air comme réactif. lls ont trouvé que:

- la modification de la structure de I'électrodeupaugmenter la diffusion de I'oxygene doit
aboutir a une amélioration significative des parfances.

- il est possible de résoudre simultanément lelprob de la gestion de I'eau et de la chaleur
en utilisant de I'air plus le refroidissement paagoration.

Okada et al. [9] ont réalisé une étude théoriqudasgestion de I'eau dans les membranes des
PEMFCs. En effectuant une résolution analytiqud'@guation unidimensionnelle du flux
d’eau, ils ont trouvé les profils de la concentnatil’eau a travers la membrane. L’équation du
flux est considérée comme une combinaison du feuditfusion et du flux électro-osmotique.

lls ont considéré deux cas de conditions aux lsnite
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- Conditions semi-infinies, pour lesquelles ils aftenu des solutions analytiques pour la
concentration de l'eau a un instant et une positlonnés, sous des conditions
d’humidification ou de non humidification sur larmoautour de I'anode de la membrane.
- Conditions finies, avec un profil permanent dedacentration de I'eau sous deux types de
conditions aux limites sur la zone au voisinagéadsathode.
De plus, ils ont évalué l'effet des différents paédres de fonctionnement de la pile a
combustible et de I'état de la membrane sur la @omation de I'eau. Parmi ces parametres,
ils ont montré que la densité de courant et la patién de I'eau sont essentielles dans la
détermination de la teneur en eau de la membramreéfaisseur et le coefficient de diffusion
de I'eau sont des paramétres trés importants daoad de conditions aux limites finies.
s’est avéré que la contamination de la membranadgarimpuretés étrangeres (eg. NaCl),
méme sur la surface, peut causer de graves régenessur I'épuisement de I'eau coté anode.
Aprés deux années, en 1998, Okada et al. [10] @r#epté une extension de leur étude en
s’intéressant a la présence des ions d’'impureté ldamembrane et sur les cétés anode [11] et
cathode [12]. lls ont trouvé que la densité de aouet I'épaisseur de la membrane sont des
parametres vitaux pour la gestion de I'eau danmiembranes des PAC, et que cette tendance
devient de plus en plus forte lorsque la membraheantaminée par des ions d’'impureté, en
particulier lorsque ces ions sont présents au nided’interface anode-membrane.
Falin Chen et al. [13] ont proposé en 2004 unensid® du modele de Okada [10] a un
modele transitoire ou ils ont étudié le comportenmsitoire du transport de I'eau a travers
la membrane ainsi que linfluence de différents apa&tres physiques sur le temps
caractéristique pour atteindre le régime permanétont considéré la présence des ions
d'impureté qui s’avérait étre un facteur majeureeffint les caractéristiques du régime
transitoire du transport de l'eau a travers la nramé. Leurs résultats montrent qu’'une
densité de courant élevée au début du fonctionngmerilux d’eau élevé du coté anode de la
membrane, une faible densité de courant de fornotiment et un faible niveau de
contamination dans la membrane (essentiellementesabté cathode) peuvent réduire le
temps nécessaire au transport de I'eau pour ateeiedrégime permanent et par conséquent
ameliorer les performances dynamiques de la PAC.
M. Wohr et al. [14] ont développé un modéle de dpamt de chaleur et d’eau dans une
PEMFC en matiére de structure et matériau. Leurateosimule aussi I'état transitoire apres
le changement de la charge électrique, du taukugede gaz et de I'humidification. A travers
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leurs résultats, ils ont pu montrer I'influence g@sameétres du modele tels que I'épaisseur et
la porosité de la couche de diffusion, ou la stiecde la couche catalytique sur le transport
de la chaleur et de I'eau.
Afin d'étudier l'effet de différentes conceptions a@e conditions de fonctionnement sur les
performances de la pile, la réponse thermique géstion de I'eau, Andrew Rowe et al. [15]
ont développé un modele monodimensionnel non isoil&’'une PEMFC. lls ont considéré
dans leur modele une hydratation variable de la lonane, des mélanges gazeux ternaires
pour les deux courants des réactifs et un changedeephase dans les électrodes avec des
courants de gaz réactifs non saturés. Pour ldllittn de la température a travers la pile, ils
ont utilisé I'équation de I'énergie. lls ont trougée la distribution de la température dans la
pile s’effectue par changement de phase de l'eas s électrodes, notamment pour les
courants des réactifs non saturés. Leurs résultatgrent aussi qu'a des températures de
fonctionnement de la pile faibles et pour des sagartiellement humides, des pics de
température apparaissent dans la pile a causeadgnientation de la résistance de la
membrane qui est due a la diminution de son hytinata
En 2001 G. Maggio et al. [16] ont proposé un modeshématique, monodimensionnel et
isotherme en régime permanent, simulant le tramnsjgleau dans la membrane échangeuse
de protons. Le modéle concernant les paramétregadhimiques de la PEMFC, représente
une nouvelle approche. Il est basé sur l'utiligatote relations mathématiques originales
tenant compte des surtensions diffusionnelle etigienpour les problémes d'immersion de
I'électrode et de I'asséchement de la membraner readeéle leur a permis de calculer les
performances de la PEMFC munie d’'une membrane Nafid7. s ont fait la comparaison
entre deux membranes différentes (Nafidrl7 et Dow) pour définir le meilleur assemblage
membrane/électrode. Les résultats ont montré unkeore performance avec la membrane
(Dow) qui présente moins de problemes d'immersibrd’assechement, dans les mémes
conditions et avec les mémes caractéristiques.
Nedjib Djilali et Dongming Lu [17] ont présenté @002 une analyse des phénomenes de
transport dans une PEMFC en mettant 'accent sarddélisation et I'évaluation des effets
non isothermes et non isobares. lls ont formulémodéle pour une pile a combustible
compléte tenant compte de:
- La diffusion du carburant (1 CO, et HO) et d’oxydant (@, N, et H,O) humidifiés, a
travers les électrodes poreuses,
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- Le transport convectif et électro-osmotique dmli liquide dans les électrodes et dans la
membrane,

- La génération et le transfert de la chaleur dafsAC.

lls ont utilisé I'équation de Nernst-Planck poutccier le potentiel d’équilibre et 'équation
de Butler-Volmer, décrivant la variation du courafectrique dans une électrode en fonction
du potentiel de cette électrode, pour la cinétidagéaction. lls ont tenu compte aussi dans
leur modeéle de la distribution non uniforme dedesgion du gaz dans les électrodes poreuses
de diffusion de gaz et des microhydrodynamiquessdas pores de tailles tres petites
(diffusion de Knudsen). Leurs résultats montreng¢ ¢tps distributions non uniformes de la
pression et de la température ont un grand impades flux de I'eau liquide et de la vapeur
dans les couches de diffusion anodique et catheditisl ont trouvé aussi que, pour des
électrodes poreuses de perméabilité comprises ltiatesvalle (10™° m2 — 10*" m2), il faut
tenir compte de la diffusion de Knudsen dans laéthisation du transport de gaz.

Deux ans plus tard, Wei-Mon Yan et al. [18] ontggréé une étude numeérique de la gestion
de I'eau et de la chaleur dans une PEMFC. llsemi tompte des effets de couplage entre la
diffusion de masse et le gradient de températuréadiistribution de I'eau dans la membrane
en considérant une diffusivité dépendante de |lgpéeature. Pour résoudre les équations de
transport de chaleur et d’eau, ils ont utilisé létlmde des différences finies basée sur des
volumes de contréle. Leurs résultats montrerieguixant la concentration de I'eau sur le
cOté cathode, l'effet de la température de la @hsur la concentration de I'eau dans la
membrane est important et l'augmentation de la é&atpre de la cathode conduit a
'assechement de la membrane. Ils ont trouvé @ugEsi

- La température de I'anode présente un impactidérable sur la teneur en eau de la
membrane.

- Une densité de courant élevée entraine la ndioramié de la distribution de la température
dans la membrane.

Dans leur travail réalisé en 2005, P. C. Sui eDjlali [19] ont présenté une étude du
transport de I'eau a travers une membrane d’'une REM.eur modele tient compte du
transport de I'eau via la trainée électro-osmotiguka diffusion. La résolution du probléeme a
été effectuée a l'aide de la méthode des volunmeés €é'un systeme monodimensionnel et
isotherme. En considérant une forme généralisépugsiétés de transport, lls ont tiré une

solution analytique, puis ils I'ont utilisée poualier leur solution numeérique. Les propriétés
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de transport, comprenant les coefficients de tmitéde diffusion de I'eau et la conductivité
ionique de la membrane, sont exprimées en foncléola température et de la teneur en eau.
De plus, ils ont analysé I'effet de la variation aks propriétés sur le flux d’eau a travers la
membrane et sur la conductivité protonique de lanbrane. lls ont trouvé que I'équilibre
entre le transport par diffusion et par trainéetéteosmotique ne dépend pas uniquement des
conditions de fonctionnement, tels que la dens#éécaurant et 'lhumidité relative sur les
bornes de la membrane, mais aussi des parametrégrrde, a savoir I'épaisseur et le
matériau de fabrication de la membrane.

En effectuant des calculs pour différentes conaétiaux limites sur ’humidité, ils ont trouvé
que pour une membrane épaisse (e. g. N&fibh), la trainée électro-osmotique est
dominante dans le transport pour un large intezvddl conditions de fonctionnement, tandis
que pour une membrane fine (Naffdn2), la diffusion de I'eau devient aussi imporeaqte

la trainée sous certaines conditions d’humidifatt de densité de courant.

[1-2 Modéles a deux dimensions:

Fuller et Newman [20] ont proposé en 1993 un mode¢hématique de transport dans la
PEMFC. lls ont considéré un modeéle bidimensionrell'dssemblage MEA. Leur étude
portait sur la gestion de I'eau et de la chaleduétisation du carburant. lls ont trouvé que la
gestion de I'eau et la gestion de la chaleur suetdépendantes, car I'équilibre de sorption de
'eau entre le gaz et I'électrolyte polymére dépéartement de la température. Leurs résultats
montrent aussi que le taux d'élimination de chaf@ésente un parametre essentiel dans le
fonctionnement des PEMFC.

Dans la méme année, Trung V. Nguyen et Ralph EtaNBil] ont développé un modele de
gestion de chaleur et d’eau et étudié I'efficadieédifférentes formes d’humidification (figure
- 2).
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Figure 11-2 : Les différentes formes d’humidification de la PEGIR21].

Leur modéle de transfert de chaleur et de massmdngionnel et permanent tient compte de:
- Le transport de I'eau a travers la membrane’gpkackro-osmose et par diffusion,

- Le transfert de chaleur du solide vers le gaz,

- La chaleur latente associée avec I'évaporatiola ebndensation de I'eau dans les canaux
d’écoulement.

Leurs résultats montrent qu’a des densités de nbatavées (> 1 A/cm?) les pertes ohmiques
dans la membrane représentent en grande partipehtss du potentiel dans la pile et la
diffusion de retour de I'eau du c6té cathode denéambrane est insuffisante pour garder la
membrane hydratée. En conclusion, ils ont trouve mpur minimiser ces pertes ohmiques le
courant anodique doit étre humidifié et que lorskpieest utilisé a la place de I'oxygene pur,
le courant cathodique doit étre lui aussi humidifié

Cing années plus tard (1998), V. Gurau et al. [@2] présenté un modéle mathématique
bidimensionnel d'une PEMFC avec ses canaux d'éoueré, utilisant les équations standards
de bilan d’énergie, de transport des especes leudeoncentration. Dans leur modéle, ils ont
considéreé les hypothéses suivantes :

- Les mélanges de gaz se comportent comme desagaitp

- L’écoulement du gaz est laminaire.

- La couche de diffusion, la couche catalytigudaetembrane sont considérés des milieux

poreaux isotropes.
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- Les pertes du contact électrique entre les difféas parties de la pile sont négligeables.

- La génération de chaleur sous les conditionsrséves est négligée.

Leur modele leur a permis d’étudier les distribnsiodes fractions de I'oxygene et de la
vapeur d’eau dans les canaux de gaz et le diffudeugaz cathodiques pour différentes
densités de courant. De plils ont pu obtenir les distributions de la vitesigel'eau liquide
dans la membrane et l'influence de différents pataes sur les performances de la pile a
combustible.

Un modele bidimensionnel et dynamique a été déepélagm 1998 par Hubertus P.L.H. van
Bussel et al. [23] pour déterminer l'effet des dtinds de fonctionnement sur les
performances de la PAC. Dans ce modéle les égsatiéquilibre de I'eau sont écrites pour
chaque élément de la pile en tenant compte deoduption, de la force de trainée et de la
diffusion de I'eau dans la membrane et de la difiugle la vapeur d’eau dans la couche de
diffusion de gaz. Ce modéle a permis aux auteursepioduire les courbes de polarisation
d’'une cellule de PAC fonctionnant avec différentesctions d’oxygene (figure 11-3) et de
décrire qualitativement l'effet de différentes cdimhs de fonctionnement (les gaz secs, le
niveau de densité de courant, le co-courant ebiére-courant, la recirculation anodique) sur

le comportement de la pile.
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Figure II-3 : Courbes de polarisation d’'une cellule Nafion 1bActionnant a différentes
fractions de @N,[23].
Jung Seok Yi et Trung Van Nguyen [24] ont fait utade sur I'hydrodynamique des gaz

dans une cathode d’'une PEMFC en contact avec tnibdigur de gaz interdigités (figure II-
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4). lls ont présenté un modéle de transport mutitisionnel en régime permanent. Ce
modéle décrit I'écoulement bidimensionnel et latriistion des especes de gaz dans
I'électrode poreuse et prédit la génération deelasdé de courant aux interfaces électrodes-
membrane en fonction de différentes conditions alectionnement et des parameétres de
forme. Leurs résultats montrent qu’avec un écouterfaece a travers les distributeurs de gaz
interdigités, la couche de diffusion est forteme&uuite. Néanmoins, la diffusion joue un role
trés important dans le transport de I'oxygene \arsurface de réaction, méme avec une

couche de diffusion plus mince.
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Figure 1I-4 : Schéma du domaine d’étude d'une électrode cathwde des canaux de gaz
interdigités [24].

Pour simuler les phénomenes de transport dans &@MFE, D. Singh et al. [25] ont
développé en 1999 un modele théorique dans I'dbjgetmodéliser et d’évaluer les effets
bidimensionnels sur 'amélioration de la gestionlalehaleur et le transport de masse. Leur
modéle prend en compte la diffusion du carburamitle (H, CO, and HOY) et des gaz
oxydants (@, N, and HOY) & travers les électrodes poreuses en considésmtansports
convectif et électro-osmotique de I'eau liquide sldes électrodes et dans la membrane. lls

ont calculé le potentiel d’équilibre thermodynan@gen utilisant I'équation de Nurnst-Planck
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et déterminé les cinétiques de réaction a l'aidd¢'@piation de Butler-Volmer. Le systéeme
d’équations aux dérivées partielles obtenu a &éluépar la méthode des volumes finis.
Leurs résultats montrent que la perte du poteritidh cathode, associée avec un taux
d’oxygéne de réaction faible, est dominante poutet® valeurs de densité de courant.

lIs ont trouvé aussi que le caractere bidimensibdnenodele influence considérablement la
gestion de I'eau et par conséquent la performaada BAC.

Une année plus tard, J. Musser et C.Y. Wang [26tlisé des calculs théoriques avec des
mesures expérimentales pour déterminer le tauxédérgtion de chaleur moyen par cellule
dans les membranes. Cette génération de chaleéremsuite utilisée dans I'élaboration d’'un
code de calcul basé sur la méthode des volumesgdir la prédiction des variations de la
température a travers la PAC. Apres validation adec ils ont évalué I'efficacité du nombre
de canaux anodiques sur une plaque, du matéribséudans la membrane, des couches de
retour de I'empilement et de l'alimentation en Ildpi de refroidissement par rapport a la
direction de I'écoulement dans la partie anodeu(ggll-5). En introduisant le liquide de
refroidissement du c6té ou la génération de chadstirmaximum, ils ont trouvé que la
température de I'empilement est beaucoup plus umécet faible.

Top view
Coolant inlet

bottom view

Anode
inlet

»

Anode
outlet

L3

L | ] L | ¥
Coolant outlet

Figure II-5 : Plaque de refroidissement anodique [26].

Siegel et al. [27] ont présenté en 2004 un modélienensionnel stationnaire pour étudier une
PEMFC. lls ont considéré dans leur modéle le trarismles especes, la cinétique
électrochimique, le transport de I'énergie, la riisition du courant, la production et la

consommation de I'eau dans la couche catalytigeeddmaine de calcul considéré comprend
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les canaux de gaz, la couche de diffusion de gz a@tuche catalytique pour les cétés anode
et cathode de la membrane ainsi que la membraryenpog. Pour la région catalytique, les
auteurs se sont baseés sur la géométrie d’agglorti@ate 11-6), qui suppose que I'eau existe
simultanément dans I'état gazeux et liquide. A ipattune analyse microscopique d’un
assemblage membrane-électrode (MEA) disponiblelesumarché, ils ont tiré les données
relatives a la morphologie du catalyseur qui scétessaires pour le modele. Le systeme
d’équations différentielles est résolu a I'aideahde commercial CFDesign. Leurs résultats
montrent que les performances de la PAC sont fem¢ndépendantes de la structure du
catalyseur, notamment les fractions de volumeifelas pores et de la membrane polymere
contenues dans la région active ainsi que la géags agglomérats individuels.

Carbon supported Pt

/ Macropore

—>

Gas flow through pore

——>

glomerate

Polymer Film

Figure 11-6 : Géomeétrie du catalyseur agglomére [27].

Dans un autre article, les mémes auteurs [28] oéasgmté un modeéle bidimensionnel
transitoire pour étudier le transport de I'eau ilifgudans les électrodes poreuses et des espéces
gazeuses, des protons, de I'énergie et de I'eamoulis dans le polymere de conduction des
protons. Les cinétiques électrochimiques sont nmeekd par des équations standards
adaptées a une structure de couche de catalysglonmeige. Quelques propriétés physiques
utilisées dans la construction du modele ont étérodnées expérimentalement pour un
assemblage membrane-électrodes et présentéesalansalvail. Ensuite ils ont utilisé les
résultats expérimentaux obtenus pour valider leodéte de calcul. A travers les résultats de
leur modele, ils ont pu illustrer I'importance darsport de I'eau dans les sections poreuses
de la cellule et dans les régions polymeres dediablage MEA.

Dans la méme année, Falin Chen et al. [29], Figlwga ont développé un modele
bidimensionnel le long d’'un canal pour la concapties canaux des PACs. Pour la résolution

de I'équation différentielle résultante, ils onilis€ un schéma progressif. Leur modéle a
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permis d’'analyser les effets de quelques paramdrdonctionnement et de forme tels que la
vitesse d’entrée, la pression d’entrée, I'actiditécatalyseur, la hauteur du canal et la porosité
de la couche de diffusion de gaz afin d’avoir uA&CR performances élevées. Les résultats
montrent qu’il y a toujours un compromis entre knsité de courant élevée et la PAC a
hautes performances. C'est-a-dire qu'une concepimur une densité de courant élevée
(performance meilleure) est toujours accompagnéeredgrande consommation de carburant

(codt de carburant éleveé) et vice versa.

1 i iz Bipolar plate (solid wall)

=
y — >
h u Gas flow [
> =
x R A, Gas diffusion layer (porous wall)

Suction velocity V()

Figure 11-7: Schéma descriptif de I'écoulement considéré [28nal d’écoulement visqueux
bidimensionnel greffé entre la plague bipolairergpaolide) et la couche de diffusion de gaz

(paroi poreuse).

Galip H et al. [30] ont développé un modele bidisiennel isotherme en régime permanent
pour la PEMFC. Pour résoudre leur modele de trahspalti-composant couplé avec
I'écoulement dans le milieu poreux, I'équilibre dearge et les cinétiques électrochimiques
avec un équilibre rigoureux d’eau dans la membras@nt utilisé la méthode des éléments
finis. Leur modéle leur a permis de prédire lesrbes de performance de la PAC et de faire
des comparaisons avec des résultats expérimenltawnt étudié I'équilibre de I'eau dans la
membrane et identifié les conditions de fonctioneempour lesquelles la membrane se
déshydrate. lls ont évalué aussi les effets daidseur du canal, des dimensions des bords
des plagues bipolaires, de la porosité et de I'ditenirelative du courant d’entrée sur les
performances de la PAC. Leurs résultats montreat qu

- Pour des densités de courant de fonctionnemeréeés, il faut que les bords des plaques

bipolaires et des canaux soient petits.
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- Plus I'espace des électrodes sous les bords ldgags bipolaires est grand, plus la PAC
bénéficie de la porosité élevée des électrodes.

- L’humidité relative du courant anodique du gazpgs critique pour les performances de la
PAC que I'humidité relative du gaz cathodique.

En 2005, Hui-Chung Liu et al. [31] ont présenté w&tade sur l'utilisation de canaux
d’écoulement cathodiques en présence de chicanasabge et ses effets sur le transport des
réactifs et sur les performances de la PAC (Fidju8¢. Les auteurs ont supposé qu'en raison
des effets de blocage en présence de chicanesautajt plus de gaz combustible dans le
canal d'écoulement qui peut étre forcé dans latede diffusion de gaz pour augmenter les
réactions chimiques et augmenter ainsi le rendenessystemes de type PEMFC. Dans leur
modele, les auteurs ont tenu compte des effeta figrhation de I'eau liquide sur le transport
du gaz reéactif. Leurs résultats montrent que lasgmée des chicanes peut améliorer le
transport local du gaz réactif, la génération dedasité de courant local et la performance de
la cellule de la PAC. D’aprés leurs résultats,oitd constaté que I'effet de I'eau liquide est
important et doit étre pris en considération dansnbdélisation. Ils ont trouvé aussi que la

performance de la cellule de PAC peut étre amdigida vitesse de l'air coté cathode est

Jt

élevée.
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Figure 1I-8 : Modele de PEMFC bidimensionnel avec chicanes oledgie [31].

—
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Afin d’étudier la performance dynamique de la PEMMZi-Mon Yan et al. [32] ont fait une

extension de leur modele de transport de gaz f@aciposé ultérieurement en un modele
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transitoire. Ce modele leur a servi pour examiasrcaractéristiques variables du transport et
la performance du systeme des PEMFC. En supposamtamsport de masse bidimensionnel
dans le c6té cathode de la PAC, ils se sont irdéseaux effets de I'épaisseur des canaux, de
la porosité de la couche de diffusion de gaz, deuldension de surface et de la couche
catalytique sur les caractéristiques transitoieetadlensité de courant résultant et du transport
de masse. lls ont trouvé qu’une augmentation dparpde forme ou de la surtension
surfacique de la couche catalytique diminue le &rdp réponse dynamique de la PAC
lorsque le systeme de PEMFC démarre.

Une année apres, Jiang Zou et al. [33] ont présenténodéle transitoire du transport
monophasique dans le c6té cathode d’'une PEMFCavécoulement interdigité (Figure II-
9), qui tient compte des processus de convectiate atiffusion. lls ont étudié les effets du
rapport de forme des canaux, de la porosité deuahe de diffusion de gaz, de la chute de
pression et de la surtension surfacique de la @ucdtalytique sur la performance
dynamique. Les résultats obtenus ont montré qtenips de réponse est généralement un peu
rapide, moins de 0.1 s, pour atteindre les 90%égense, et que lintervalle du temps de
démarrage jusqu’a I'établissement du régime dépendipalement de la condition finale.

Parallel Serpentine Interdigitated

Fl ow In let

Flow Qutlet Ru]ober Flow Acrylic Wa"s & Lands
Stoppers

Figure 11-9 : Différentes formes de canaux d’écoulement: pdealgerpentin et interdigité
[33].

Jer-Huan Jang et al. [34] ont établi en 2006 un étedidimensionnel pour étudier les
performances des PEMFC. lls ont considéré des mdrasn comprenant la porosité et
I'épaisseur de la couche de diffusion de gaz. Leéssltats montrent que I'augmentation de
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la porosité de la couche de diffusion de gaz emraugmentation du transfert de masse du
carburant et de l'air qui résulte en un taux detiéa plus élevé. Ainsi, ils ont observé une
meilleure performance de la PAC et un plus grang the consommation de carburant. lls ont
démontré aussi que la performance de la pile a aetiltbe augmente avec la croissance de
I'épaisseur de la couche de diffusion de gaz. Ifietsede condensation de I'eau liquide et les
directions d’écoulement du carburant et de l'aintsaussi considérées dans cette analyse.
Leurs résultats montrent que la performance deHBIFFC ne peut étre améliorée, sans la
prise en compte de I'effet de I'eau liquide. llg amontré aussi que le cas d’'une PEMFC avec
un écoulement contre-courant présente de perfomsaneilleures que le cas co-courant.
Dans un autre article, les mémes auteurs ont ggésem autre travail [35] dans le but
d’analyser les effets de I'humidité du carburafieatrée de la pile sur le transport du gaz et
sur les performances d'une PEMFC avec des canawgazlenunis de chicanes de blocage
d’écoulement. lls ont jugé que les effets de I'hditdi des gaz réactifs a I'entrée, sur les c6tés
anode et cathode deviennent considérables a caupeolleme de la gestion de I'eau. En
outre, ils ont examiné les effets du nombre deartas sur le transport dans la PEMFC. lIs ont
trouvé que, grace aux effets de blocage en présdacehicanes, I'écoulement du gaz
combustible dans le canal est forcé dans la codehdiffusion de gaz et dans la couche
catalytigue. Ce qui résulte en I'amélioration déactions chimiques et I'augmentation du
rendement des systemes de PEMFC. Le modeéle quillsadopté dans leur travail tient
compte de l'effet de la formation de l'eau liquidar le transport du gaz réactif. Leurs
résultats montrent que le transport local du gazti® la génération de la densité de courant
local et la performance de la cellule de PAC petngre améliorés par la présence de
chicanes. lls ont trouvé aussi qu'a des conditimgaibles voltages, I'effet de I'eau liquide
est significatif et doit étre pris en considérataems la modélisation. La performance de la
cellule de PAC peut étre améliorée avec des huasidielatives d’entrée élevées, par
lesquelles les pertes dans le transport de masseente étre réduites en augmentant
considérablement la densité de courant limite.

Jiang-Tao Liu et al. [36] ont présenté une étudmérnique de I'écoulement de fluide et du
transfert de chaleur dans des micro-canaux deidefsement. Ils ont tenu compte, dans leur
modéle, des effets des variations de la viscoditdeela conductivité thermique sur les
caractéristiques de I'’écoulement du fluide et dangfert de chaleur. lls ont effectué une

simulation sur un modéle bidimensionnel d’'un écoet a faibles nombres de Reynolds de
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I'eau liquide dans un canal de 100 pm soumis &deditions aux limites de flux de chaleur
local. Le champ de vitesse est fortement couplé kvdistribution de température et déformé
a cause des variations de la viscosité et de ldumivité thermique. Ils ont remarqué une
amélioration du transfert de chaleur grace a latian de la viscosité, bien que la conduction
axiale introduite par la variation de la condudévihermique est négligeable, sauf pour le cas
correspondant a un nombre de Reynolds trés faible.

Dans leur article, Melik Sahraoui et al. [37] osvdloppé un modeéle bidimensionnel de la
PEMFC tenant compte des phénomeénes électrochimefudss transferts de chaleur et de
masse présents dans toutes les régions de la BAghtIconsidéré les couches catalytiques et
la membrane comme deux régions distinctes aveépmkasseurs finies. Ils ont calculé ensuite
les propriétés telles que la perméabilité, la cotidiié protonique locale et la diffusion loeal
de 'eau dissoute. Leur modele permet de modéhigec précision le courant protonique. En
plus, il prend en considération I'effet de la téosmotique dans la membrane et les couches
catalytiques. Les conditions aux limités généralest implémentées en tenant compte de
toute concentration d’espéces a l'entrée de la P#ilz que la vapeur d’eau qui est un
parametre tres important dans la déterminationeddement des PACSs. lls ont étudié aussi
d’autres paramétres de fonctionnement, comme lpdeature, la pression et la porosité de la
structure afin de déterminer leurs effets sur teleenent de la PAC.

En 2012, Chi-Young Jung et al. [38] ont élaborémudele bidimensionnel, non-isotherme
d’'une PEMFC pour analyser le comportement de lgp&ature a travers la MEA. lls ont
considéré la formation d’'une structure de catalyssgloméré dans les électrodes afin de
tenir compte de l'utilisation locale de catalysearplatine. Dans leur modéle, ils ont introduit
différents modes de génération et de perte de whalels que le dégagement
réversible/irréversible, le chauffage ohmique etHangement de phase de I'eau, pour estimer
le bilan énergétique a travers la MEA. En plus, rpdecrire précisément la réaction
d’oxydation de I'hydrogene, ils ont utilisé la ciiqgie a double voie, qui est une combinaison
des cinétiques de Heyrovsky—Volmer et de Tafel-\&lnkEn conséquence, ils ont présenté
une étude approfondie de la relation entre I'éjgaissle la membrane et la distribution de la
température dans la MEA.

Dans une étude numérique de I'optimisation du eiNafion dans la couche catalytique de
la cathode, Lei Xing et al. [39] ont présenté undeie bidimensionnel, isotherme et
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diphasique pour une PEMFC. Leur modele comprerithfesport des réactifs dans le milieu
poreux et le transport de I'eau a travers la mendra

Leur modéle considére que:

- La couche catalytigue comme une structure d’aggtat sphérique (Figure 11-10),

- L'eau liquide occupe les pores secondaires deoleche catalytique de la cathode pour
former un revétement d’eau liquide entourant I'aggérat,

- L’épaisseur de la couche catalytique est calcpiie couplage du modele a écoulement
diphasique avec le modéle de I'agglomérat.

Le gonflement de l'ionomere est associé a la thgtion non-uniforme de l'eau dans
ionomere, déterminée a partir de différents psstes simultanés, a savoir:

- Le transfert de phase de I'eau entre I'eau erwgplissoute et liquide,

- La teneur en eau de la membrane dépendantepiesision de la vapeur d’eau,

- Un film d’eau couvrant I'agglomérat catalytique,

- Le transport de I'eau a travers la membraneaidinée électro-osmotique, la diffusion de

retour et la pénétration hydraulique.
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Figure 11-10 : Schéma d’une couche catalytique basée sur I'hggetde I'agglomérat [39].

Dans leur modéle, Lei Xing et al. [39] ont optimiaéyuantité initiale de 'ionomere sec dans
la couche catalytique de la cathode. Les résulateur simulation indiquent que pour avoir
une meilleure performance de la PAC, la fractioturioque de I'ionomeére sec initiale doit
étre maintenue autour de 10% (c.-a-d., I'équivatint0.3 mg/cm?2). Enfin, ils ont constaté
gu’en considérant I'effet du gonflement de l'ionaméur la réduction de la porosité de la
couche catalytique de la cathode et sur 'augmiemtate la résistance du transport de masse
de l'oxygéne, la précision du modele se voit amméépnotamment a des densités de courant
élevées.

Yuzhou Sun et Pengtao Sun [40] ont étudié un mo@E&lede transport diphasique et
permanent de I'eau présente dans la couche desigiffde gaz de la cathode d’'une PEMFC.
lIs ont reformulé I'équation de transport de I'emd’aide de la transformation de Kirchoff
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pour faire face a la diffusivité de I'eau dégéné&édiscontinue due au changement de phase.
Pour résoudre le probléme, ils ont développé upeoape aux éléments finis.

D’autres études précédentes ont discuté et conigmrésultats de modéles a grande et faible
dimensions, qui présentent des differences dansgdamétrie, les conditions de
fonctionnement et les propriétés de la PAC, ain& gertaines hypothéses du modele. Les
écarts observés dans ces résultats ne peuvenexéligués uniguement par les effets de
dimensions de ces modeles.

Motivés par la détection de ce manque dans laditiée, Abhishek Raj et Tarig Shamim [41]
ont étudié récemment l'effet de la multi-dimensialité dans les PEMFCs. lls ont analysé
I'effet multidimensionnel en développant deux medsmilaires 2D et 3D sur COMSOL. Les
deux modéles ont la méme géométrie et les mémaealtioms de fonctionnement. L'effet de
la multi-dimensionnalité sur la concentration despexzes a été étudié pour différentes
staechiométries d’entrée, conductivités et humiditdstives de la membrane. lls ont trouvé
gue l'effet de la multi-dimensionnalité est sigadfiif a de faibles voltages de fonctionnement
et il est plus apparent coté cathode. lls ont toaussi que la stoichiométrie d’entrée cote
cathode et la conductivité de la membrane infliedeur tour sur les effets de la multi-

dimensionnalité.

[1-3 Modéles atrois dimensions:

Shimpalee et al. [42, 43] ont présenté des modéée$EMFC multidimensionnels pour
comprendre I'écoulement interne et le processusatesfert de masse et d’énergie. Dans le
premier travail [42] ils ont développé un modél@ipprédire I'écoulement a I'intérieur d'une
PAC (Figure II-11). lls ont pu obtenir des résudtatetaillés sur le champ de vitesse, les
profils de pression et la distribution de la dehsie courant. Leurs résultats montrent que la
diffusion de I'hydrogene est supportée par I'écmdat en direction de la membrane sur le
c6té anode et la diffusion de I'oxygéne est conteapar I'écoulement opposé présent sur le
coté cathode.
Dans le second travail [43], ils ont développé wudale tridimensionnel prenant en compte le
changement de phase dans les équations d’éndsgantlutilisé une approche de volume de
contrble pour la résolution d'un modele comprenked® équations de transport, de la
génération de chaleur et du changement de phades éérmes sources ont été introduit pour
intégrer la physique des écoulements couplés desmsaes commerciaux. Avec ce modele,
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ils ont obtenu des résultats sur la distributionlalelensité de courant avec des profils de
température, puis ils les ont comparés avec l@sdtats antérieurs et ils ont conclu que:

- L’évaporation et la condensation de I'eau gém@ar le changement de température dans la
PAC contréle I'hnumidité de la membrane et modiéievéleur de la densité de courant,

- Les distributions de température dépendent dpiéatité de chaleur générée par les pertes
électriques et le changement de phase de I'eau,

- Les performances de la PAC ne dépendent pas emigpt des conditions d’humidité a

I'entrée, mais aussi du changement de la températusein de la pile.

(O ey

FTeziprint

Figure 11-11 : Schéma représentatif de la géométrie du modédie BEMFC [42].

Sukkee Um et C.Y. Wang [44] ont présenté une étudein modele tridimensionnel pour une
PEMFC munie d’une membrane Nafftdi7. Ils se sont basés sur la compréhension de
I'écoulement tridimensionnel dans la partie cathedeson influence sur le processus de
transport et de réaction électrochimique. lls smmsidérés comme étant les premiers a avoir
publié des résultats sur la structure de I'écoutgmedimensionnel avec des profils de
concentration des especes et de la distributiocodwant pour une PEMFC. Les résultats de
leur modéle montrent que la convection forcée irdpar I'écoulement interdigité dans la
couche de retour améliore sensiblement le trangfmiioxygéne et I'évacuation de I'eau a
partir de, la zone de réaction. Ce qui donne unsitiede courant plus forte, comparée a celle
avec des canaux d’écoulement en forme de serpdistont trouvé aussi qu’a des densités de
courant élevées, il est nécessaire de tenir cordptda condensation de l'eau et de

I’écoulement diphasique (gaz-liquide) qui en réseltdu transport dans la cathode poreuse.
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En 2001, Sandip Dutta et al. [45] ont développé madéle numérique pour prédire
I'écoulement entre les canaux d’écoulement en falmeerpentin d’'une PEMFC (Figure II-
10). lls ont résolu les équations tridimensionrelide Navier-Stokes multi-espéces en
considérant les réactions électrochimiques comnset@lenes sources dans les volumes de
contrdle. Leurs résultats indiquent que les distidms de I'écoulement dans les canaux des
deux électrodes sont fortement affectées par leenael consommation de masse dans
'assemblage MEA, et que le transport de I'eaugestverné par le processus de diffusion
électro-osmotique. De plus, la chute de pressiobaje est inférieure a celle prévue pour un
canal d’écoulement droit régulier.

Deux ans plus tard, T. Berning and N. Djilali [486]t présenté un modéle multiphasique pour
une PEMFC. Leur modéle tient compte des processustransport tridimensionnel
comprenant le changement de phase et le trangdechdleur. lls ont considéré aussi les
couches de diffusion de gaz et les canaux d’écaerémie gaz pour les deux électrodes plus
un canal de refroidissement (figure 11-12). lls atitisé les forces visqueuses et les termes de
pression capillaire dans la modélisation du trartsde I'eau liquide dans les couches de
diffusion de gaz. Le changement de phase a étéeprisompte en exprimant I'évaporation
locale en fonction de la concentration en eau diguet de la sous-saturation. lls ont fait aussi
la simulation des gaz complétement saturés e la pile.

Domain | Anode

Channell

Domain Il

Cathode:
Channell

Water
Channell

Z.
Figure 11-12 : Le domaine de calcul utilisé pour le modéle dijuinzes [46].

Leurs résultats montrent que différents mécanistoesluisent au changement de phase sur
les deux électrodes de la PAC. La quantité d’equide prévue dépend fortement des
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propriétés du matériau, en particulier la perméabilydrauligue de la GDL. L'analyse de la
simulation a densité de courant égale a 1.2 A/conitra que la condensation et I'évaporation
existent dans la GDL de la cathode, tandis queofalensation domine dans toute I'anode,
sauf pres de l'entrée. La saturation de I'eau tigune dépasse pas les 10% sur les deux
électrodes et augmente de facon non linéaire aveensité de courant.

Sukkee Um et C.Y. Wang [47] ont réalisé un autawdil en 2004, ou ils ont présenté un
modele pour les interactions tridimensionnellegeste transport de masse et la cinétique
électrochimique dans des PEMFCs avec des canauaudénent droits et interdigités. Leur
modéle dispose d’'un sous-modéle détaillé de I'abkEye membrane-électrode (MEA) dans
lequel on tient compte du transport de I'eau agrava membrane, des propriétés de transport
variant dans I'espace, des variations spatialesuai de réaction et de la résistance ionique a
travers la couche catalytique. Ills ont focalisérlattention sur l'obtention d'une
compréhension fondamentale de I'impact de I'écoel@ntridimensionnel et du phénoméne
de transport dans la cathode sur le processugdadbihique dans les deux types de canaux
d’écoulement. Comme résultats, ils ont présentgrlacture de I'écoulement, les profils des
especes et la distribution du courant dans une REBMIec canaux d’écoulement interdigités
a la cathode. Les résultats indiquent que la cdioredforcée causée par les canaux
interdigités améliore considérablement le transmiat masse d’oxygene vers la couche
catalytique, et I'élimination de I'eau a partir delle-ci. Ce qui conduit a un transport de
masse élevé limitant la densité de courant, comparéas avec des canaux d’écoulement
droits.

Alfredo Iranzo et al. [48] ont présenté en 2010modele CFD pour une PAC avec des
canaux d’écoulement paralleles et en serpentirontsdéveloppé leur modele en utilisant le
code commercial ANSYS FLUENT. Afin de calibrer Isuwésultats ils ont ajusté seulement le
parametre d’échange de densité de courant; touauies parametres du modele ont été
déterminés a partir de fiches techniques, de térditure ou de mesures expérimentales. En
confrontant leurs résultats numeériques avec lesirasexpérimentales, ils ont trouvé un bon
accord. Néanmoins, ils ont observé des écarts ldaregion de polarisation du transport de
masse. lIs ont expliqué cela par le fait que leadéte d’écoulement multiphasique n’était pas
capable de simuler I'effet de blocage que peut ethge I'eau liquide dans les canaux.

Deux ans plus tard, Fatemeh Hashemi et al. [49]étaitli un modéle tridimensionnel non

isotherme pour étudier les performances d’'une PEBNEC des canaux d’écoulement de type
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droit et serpentin. lls ont considéré dans leur @@des phénomenes de transport en
impliquant le transport de masse et de chaleungf@e cinétique dans les électrodes et les
champs de potentiel. Deux types d’écoulement ohtpés en compte dans la cellule; co-
courant et contre courant. Leur modele leur a pedritracer les distributions de I'oxygene,
de I'hydrogéne, de la densité de courant et dedapérature. lls ont trouvé une meilleure
distribution de la densité de courant et de la tmapire dans le cas de canaux d’écoulement
en forme de serpentin.

Ce tour d’horizon sur les travaux relatifs a la #lcghtion des piles a combustible de type
PEM, permet de se rendre compte de la complexgdpdénomenes qui existent au sein d’'une
PEMFC et du caractere multidisciplinaire que I'oaup rencontrer dans ce domaine de
recherche. Les études basées sur des approcheslimensionnelles portent généralement
sur les phénomenes de transport de chaleur et dsenaa sein de I'un des éléments de la
PEMFC, notamment, la membrane qui représente le dasne PEMFC. Lorsqu’on analyse
les travaux présentant des modeles multidimensisnoe constate la nécessité de poursuite
de ces travaux, bien qu’ils traitent généralemanbtalité de la PAC et gu'ils s’intéressent
aux effets des parametres de forme tels que lesrdilmns des composants de la pile, en
particulier, les canaux de distribution des gazrpuéliorer les performance de la PEMFC.
Nous avons noté un manque de travaux basés sumo@sles multidimensionnels qui se
consacrent a I'étude du comportement de I'eau et mletons au sein de la membrane
électrolyte, puisque la gestion de I'eau dans lanbrane est considérée comme un facteur
essentiel dans la détermination des performancesa deAC. Afin de contribuer a la
compensation de ce manque, nous avons orienténsa@@ notre travail a I'étude d’'une
membrane échangeuse de protons. Nous nous sommesirdéressés aux transports de
chaleur et de masse dans une membrane polyméreeastiun modele bidimensionnel dont la
résolution est basée sur les trois méthodes biemuss de discrétisation qui sont les
différences, les volumes et les éléments finis.

Ce travail a fait I'objet de deux articles publdans international journal of hydrogen energy
[50,51].
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[11-1 Le domaine d’ étude

Une pile a combustible & membrane échangeuse denprdPEMFC) convertit I'énergie
chimique d'un carburant, tel que I'hydrogéne, et axydant, tel que I'oxygéne, en énergie
électrique. Elle est constituée de:

- Collecteur de courant (canaux de gaz inclus),

- Couches de diffusion de gaz,

- Couches catalytiques,

- Membrane polymére comme conducteur d’ion.

Les réactifs entrent dans la pile a travers leauwarde gaz qui sont usinés dans les plaques
collectrices (ou bipolaires). Le réseau des cardmixgaz est concu de facon a distribuer
uniformément les réactifs a travers les surfacascoeiches de diffusion de gaz (GDL). Ces
GDLs sont construites a partir du papier carbonseetent a distribuer uniformément les
réactifs a travers la surface des couches catabgiget ils servent également a assurer une
connexion électrique entre les couches catalytiguéss collecteurs de courant. Les réactions
électrochimiques qui conduisent la pile a combistibe trouvent dans les couches
catalytigues qui sont attachées aux deux cotéa deinbrane échangeuse de protons. Le rble
de la membrane est de fournir un passage pourdésng tout en restant imperméable aux
électrons. La membrane doit aussi éviter le mélateggboxydant et des réactifs, Figure lll-
1(a).

Dans ce travail, nous avons considéré une memlofane pile a combustible de type PEM,
d’épaisseuh=0.227 mmet de longueut=50 mm Un flux d’eau et de protons entre dans la
membrane avec une certaine température et contenirda figure Ill-1(b) montre le

domaine étudié.
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Figure IlI-1: Schéma représentatif de a- principe de fonctionnéntiene cellule d’une
PEMFC, b- domaine d’étude.

[11-2 Les hypotheses du modéle

Basé sur le principe de conservation de I'énergadeda masse, un modeéle unidimensionnel a
été proposé par Eaton [52]. Le présent travaiksiih dans une démarche d’extension de ce
modele a deux dimensions prenant en considéragohylpothéses ci-apres:

- Seuls I'eau et les protons de I'hydrogéne soésg@mts dans la membrane.

- L’écoulement considéré est monophasique.

- Les forces capillaires sont négligées.

- Les faibles vitesses de mélange permettent deyeégjeffet des forces visqueuses ainsi que
le travail de compression dans I'équation de I'greer

- L'eau dans la membrane est traitée comme de ssmplolécules d’eau plutét que d’'une
phase particuliere a part.

- Comme la phase dans laquelle se trouve I'eau pasconnue, le gradient de pression dans
la membrane est considére linéaire.

- Aucune réaction chimique ou électrochimique nfEstuite dans la membrane.

- L'effet transitoire de I'énergie associée au ktmge massique dans la membrane hydratée est
négligé, car la masse de la membrane seche neeclpaisget elle est beaucoup plus grande

gue celle de I'eau qui hydrate cette membrane.
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Les parametres de base considérés dans ce modetésamés dans le tableau llI-1.

Paramétre Symbole Valeur
Concentration des protons (mof’jin C, 1200
Coefficient de diffusion des protons (¢sT) D.. 4.5x10°
Mass molaire des protons (kg ripl M. 1x10°
Viscosité dynamique des protons (ki s1) K. 98.8x10’
Densité de courant protonique suivant “ x” (Am ix 0.6
Chaleur spécifique des protons (J'Kg™) Cp,. 20630
Masse molaire de I'eau (kg niol Mo 18x10°
Viscosité dynamique de I'eau (kg'ns?) Hi o 8.91x10*
Chaleur spécifique de I'eau (Jk&™) Chu,o 4190
Densité de I'eau (kg ) Pro 972
Epaisseur de la membrane (cm) houxmax 0.02271
Longueur de la membrane (cm) L OUYmax 4.8
Masse molaire de la membrane (kg (swp) ™) M™ 1.1
Perméabilité absolue de la membrané §m K 1.8x10%¢
Coefficient de conductivité thermique de la membr@¥ mi* K% i, 0.3
Chaleur spécifique de la membrane (3 kg') Cpn 852.63
Densité de la membrane séche (Kg m O, 2000
Perméabilité relative de la membrane k9 1
Constante de Faraday (C ripl F 96485
Constante des gaz universelle (J Tigl") R 8.3144

Tableau Ill-1 : Valeurs des paramétres de base.

[11-3 Equation de conservation de la quantité de mouvement

La vitesse du mélange (eau, protons) dans la memlast évaluée a I'aide de I'équation de
conservation de quantité de mouvement. La membramsjdérée comme un milieu poreux,
permet donc de réduire les équations du mouvemientoame généralisée de la loi de Darcy
[52].
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9
U;n:_Kkr ap
U OX
um =Kk’ 9p (1I-1)
"=
U oy

OuK est la perméabilité absolue de la membrari¢’ st perméabilité relative.
U™ est la vitesse du mélange (eau, protoRsh pression et la viscosité dynamique du

mélange. Sachant que:

— MH*CH* + MHZOQ'(ZO

p " Jo
avec p=M,C,,+M,.C,. (1-3)

(111-2)

u

HO

Le gradient de pression suivant la direction ‘vt sgpposé nul, d’ou la vitesse de mélange

nulle dans la direction y.

[11-4 Equations de conservation des especes

L’équation de conservation de la masse des deuxcespeau et protons) présentes dans la
membrane s’écrit:

oG, _ oN, +6Ni (111-4)
ot ox oy

Ou N est le flux molaire des especes, donné pgu&ton de Nernst-Planck avec la relation
de Nernst-Einstein pour une solution diluée:

Ni=J+C; U™ (11-5)

C etJ représentent respectivement la concentrationfeidaliffusif des espéces.

Dans le cas de I'eau, le flux diffusif est compdsé termes de I'osmose et de la trainée selon

la relation suivante:
i m
NHZO = _DH20DCH20 * Nyrag E + CHZOU (111-6)

narg €st le coefficient de trainée ou le coefficient tdensfert de I'eau, supposeé variable

linéairement en fonction de la teneur en gy, s, €t mesure par Springer et al. [2] :

Ny = 2.5/1H20/SO3
22 (n-7)

L’expression de la teneur en eau de la membrang, est donnée par Springer et al. [2]
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C,
Auorsa = o (111-8)
dry

Mm

Ou b=0.0126est le coefficient d’extension de la membrane rddétee expérimentalement par

bCHZO

springer et al. [2].

L’équation de conservation de I'espece eau s'éoriic:

[®

% = ~ON, 0 (111-9)

En substituant I'équation (111-6) dans I'équatidi-Q), on obtient pour le transport de I'eau
dans la membrane :

Cio :a(D aCHZOj+a[D Cio J UmaCH U;quZO 6[ndrg j a[ndrgiy] (111-10)
a  ox( v oax ) oy " oy o d ox\"F) o\ F

Ou C,, represente la concentration de I’eauDaHt20 le coefficient de diffusion de l'eau,

tenant compte des variations de la température kt ttneur en eau, Springer et al. [2].

1 1
=D'| expl 241 -11-a
Do ( ’{ Eﬁ } 2“%1781 797a+10&12j ( )

Ou D’ représente le coefficient de diffusion mesuré &@@n coordonnées variant avec le

gonflement de la membrane, Springer, et al. [2]e @pproximation linéaire des données
conduit aux relations (lll-11-c et 11l-11-d). L’égtion (llI-11-b) a été ajoutée par Eaton [52]
pour éviter que la teneur en eau, au-deldl @3, ne donne des coefficients de diffusion

négatifs.

D'=2.642276x10"° A, o, <o, poUr Ay o s0 <1.23 (II-11-b)
D'=7.75x10"" A, 6,50, pour 123, s <6 (II-11-c)
D'=2.5625x10" A, 5, ¢, 2.1625%10° pour & A, o, 50 <14 (11-11-d)

a représente l'activité de I'eau dans la membrarierdénée, selon Eaton [52], a partir de la
réciprogue de la courbe de sorption donnée pan&riet al. [2], pour I'activité de la vapeur
d’eau dans le Nafion 117 a 30°C.

a=C,/2160-134183 2160/ C, +797/ 2160  pour A, o <14

a=0.7143}, o, s — 90021 pour 14<A, .o <168 (llI-12-a)
a=3 pour A, o/sq 2 168
Avec
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Cs =(C, +CyAy 0150, +2160(C; —~CuA, /50 + CsAorsa ) 2)° (11-12-b)
C1=-41956 x 10 (11-12-c)
C»,=139968x 16 (11-12-d)
C3=382482x 16 (1I-12-¢)
C,=251739x% 16 (1I-12-)
Cs=419904x 16 (11I-12-g)

Pour les protons, en considérant I'hypothése decktéoneutralité, I'équation de conservation
de la masse des protons devient alors:
oc,., oC,. oC

H — H- — H =0 (l“'13)
0x oy ot

Et par suite le flux molaire total pour les protales|’hydrogene est donné par:
__F 0¢

NH;,i _-EDHJ'CH*g-F(CH*U;n) (I“'14)

Ou F est la constante de Farad&a constante de gaz universeljele potentiel protonique

de la membraneD . la diffusivité protonique eC . la concentration des protons.

L’équation du potentiel protonique est tirée dlal’'ohm et elle est donnée par:
9_ 1, Fcoynm (I11-15)
ox o, o, "

m m

[11-5 Equation de conservation de |’ énergie

Dans I'équation de conservation de I'énergie, I&et® des pertes ohmiques dans la

membrane sont pris en compte sous forme de term@ses. Elle prend alors la forme

suivante:
E:E(hﬂj+2("—1ﬂj-wﬂ-'\"%”ﬂ+ LS
ot ox\ pCpox) dy\pCpdy) pCp ox pCp dy pCp, Cw,

m €st le coefficient de conductivité thermiqu@p la chaleur spécifique du mélangei dé
courant protonique. Les deux premiers termes darskmembre de I'équation représentent
la diffusion de la chaleur, les deux termes suwaxpriment le flux de I'énergie da a la
convection et les deux derniers traduisent lescesude chaleur générée par I'effet Joule qui
sont dues a la résistance ohmique de la membrane.

Avec:
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CP= Pi5,CPy + P1,0CPuo + ,,:CP,,- (11-17-a)
p,- =M .C.. (IN-17-b)
Pro =My,oCho (II-17-c)
MCpN=M,, ,Cp, oNy o +M..Cp,.N.. (11-18)

En substituant les expressionshia partir des équations (l11-6 et 111-14) dans Uatjon (l11-

18), on obtient une expression plus étendudi@pN :

VGO, =M. .Cp. |cmoum—p R0, petworsa i |,y o0 (¢ ym_F o o 9®m
PN =Mp,0CP, 5| ChioUx HO gy T2 F He =P P RT HT7HT ox (”l-lg)

acl, Auorsq | F b
— m m _ y m _ m
MCpN, =M,6Cp, [CHZOU V7D, e F 25 T ¥ M0y €U =D, Cype

Ou agn, est la conductivité électrique de la membrane derpar Springer et al. [2] en fonction

de la température et de la teneur en eau:

E[ 1 1
o =0 1268 — - — [11-20
- maos €% 303 T ﬂ ( )

Om3os €St la conductivité de la membrang80s K.

0303 = 100(0'005139|'b orsg~ 0.0032¢  pour A, o/5q >1 (111-21)

Le probleme revient donc a résoudre le systemeudtémn suivant :

Pour la conservation des especes :

Lo =6(D "%} 9 {D G%J_U;n Koo %0 _0 [rhrgi*]—a[ndrgiy] (I1I-10)
& x " oox ) oyl oy o d ol "F) oyl "F

Pour la conservation de I'énergie :

ﬂzg(ﬁm ﬁ] i(Am ﬂ]_MCpNa_T_MCpNG_n L e b g
ot ox{pCpox) dy\pCpdy) pCp ox poCp oy pCw,, PCE,

[11-6 Conditionsinitiales et aux limites

Le modeéle présenté dans ce travail nécessite ddntion de conditions initiales et aux
limites sur les quatre c6tés de la membrane (ancaldode, supérieur et inférieur) qui
peuvent étre soit de type Dirichlet (températureogicentration d’eau) soit de type Neumann
(gradients de température et de concentration J’daa gradient de pression est supposeée

constant et les densités de courant correspondmsties utilisées par Eaton [52].
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Pour les conditions initiales, nous avons suppogé la concentration de l'eau et la
température varient linéairement le long de I'épais de la membrane (suivant la direction

‘X") selon les relations suivantes:

(CHZO )max - (CHZO)

Cpo(X)= - mo x +(Cpyo) POUTr 0<X<Xmax; 0<y<Ymax  (I1-22)
Tmax - Tmin

T(x)= T X+ T pour 0<X<Xmax, O<Y<Ymax (In-23)

Avec:

Tmin= 343 °C, (C,y o) =6000 mol.ii?  pour x=0 et0<y<ymax (11-24)

Tmax=343,05 °C,(C,,,) _=18000 MOL¥  POUr X=Xmax €t O<Y<Ymax (11I-25)

Pour les conditions aux limites, nous avons coméidé
- Flux d’eau et de chaleur nuls sur les cotés seppeet inférieur de la membrane:
0Ch0 _ 0T _
oy oy

- Flux de chaleur et d’eau constants sur les césge et cathode de la membrane.

pour y=0 ety=Ymax (n1-26)

1=6.6 W n¥, qc=1.2x10"mol m*  pour  X=Xmax 0<Y<Ymax (11-27)

- Afin de mettre en évidence le caractere bidimamsel des mécanismes de transfert au sein
de la membrane et d’examiner la réponse du modeleddférentes conditions aux limites,
des profils linéaires de température et de conatoir de I'eau ont été appliqués sur le cote

anode de la membrane:

(CHZO )max I_ (CHZO )mm y+ (CHZO )mm (111-28)

Cuoly)=
T —T_

T( y): maXI = y+Tmin (”I_29)

D’autres cas de conditions aux limites sont traigss le chapitre des résultats.

Dans tous les cas traités, la différence de pnessitdre les cétés anode et cathode de la

membrane est fixée a 2.9 atm.
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IV-1 Introduction

L’analyse de tout phénomene physique, tel quedesléments de fluide ou les transferts de
chaleur et de masse, a pour but de déterminerdksirg des différentes variables qui le
caractérisent en fonction des propriétés du systéidié. Trois méthodes permettent

d’effectuer cette analyse:

IV-1-a La méthode expérimentale

L’expérience est la méthode la plus fiable qui perdiobtenir des résultats réels par mesure
directe ou indirecte des variables. Cependant, degériences sur les modeles réels

s’accompagnent souvent de colts prohibitifs et so@me parfois dangereuses. C’est

pourquoi, le plus souvent, on a recours a des eqpEs sur des modeéles réduits (maquettes)

ou les conditions de simulations sont differenteselles dans le cas réel.

IV-1-b La méthode analytique

La méthode analytique est basée sur des modeldematiques classiques pour décrire les
phénomeénes physiques. Leur domaine d’applicatishcependant limité a des géométries
simples et a des problémes linéaires ou quasi@gaSelon la nature du probléme étudié,
ces méthodes analytiques peuvent étre coupléesdageméthodes numériques pour obtenir

une solution approchée.

IV-1-c La méthode numérique

C’est la méthode la plus courante et la plus perémte en matiere d’analyse des phénomenes
physiques. La résolution consiste en la discrébisaen modeles élémentaires faciles a
manipuler. Elle présente plusieurs avantages, anires, sa rapidité de prédiction, son co(t
non éleve, ses informations complétes et détailEasi que sa capacité a simuler des
conditions réelles et idéales.

Toutefois, la vérification expérimentale est néaasspour valider les informations obtenues
par la méthode numérique ou analytique.

La résolution numérique consiste a transformer wwblpme exact (ou continu) en un
probleme approché (ou discret) facile a résoudre. ddpose de plusieurs techniques
concurrentes et complémentaires, entre autres:

La méthode des différences finies est souvent qugd pour la recherche des solutions des

éguations partielles paraboliques. Elle procedeapproximation des dérivées d’'une fonction
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aux points (nceuds) du maillage. Son avantage rdsiae sa simplicité d’écriture et son faible
codt de calcul. Elle présente des limites au niwala géométrie du domaine de calcul et la
prise en compte des conditions aux limites portant les dérivées ou les gradients de
inconnue.

La méthode des volumes finis procéde par intégrades équations locales sur un ensemble
discret de volumes jointifs (volume de contréleawrant la totalité du domaine
d’écoulement. Sa mise en ceuvre est simple si |lesnas élémentaires sont des rectangles
(ou des parallélépipedes rectangles en trois diimes)s Elle permet, cependant, d'utiliser des
volumes élémentaires de forme quelconque, doncadertdes géomeétries complexes, ce qui
est un avantage sur les différences finies.

De nombreux codes commerciaux de simulation numérign mécanique des fluides
reposent sur cette méthode: Fluent, StarCD, CFX,...

La méthode des éléments finis, quant a elle, pecpdr la recherche de fonctions
d’interpolation approchant la solution entre lesudeed’un élément fini. Avec cette méthode,
on peut traiter des géométries complexes et détermmaturellement les conditions aux
limites, mais sa mise en ceuvre est relativementpliqoée, comparée aux deux autres
méthodes.

En ce qui concerne ce travail, nous avons mis aut pes trois méthodes décrites ci-dessus.
Pour la suite, nous présenterons ces méthodesustations constater que les discrétisations

aux différences et aux volumes finis aboutisseraalgs systemes quasiment semblables.

V-2 Laméthode des différences finies

La méthode des difféerences finies est la premiesthate utilisée pour résoudre des
equations différentielles (utilisée pour la preraiéois par Euler dans la seconde moitié du
18Msiecle). Elle est directement appliquée a la fodifférentielle des équations.

La méthode des différences finies est basée seniplacement du domaine de variation des
variables x, y et t par un ensemble de valeursétiss de points, appelés "noeuds” du systéme,
correspondant aux nceuds du maillage ainsi constitest trés intéressant de chercher le
maillage convenable qui assure la convergence aethode du calcul, car il peut y avoir une
certaine limite de la maille conduisant a la diwsrce du schéma. Cela nécessite une étude

sur le choix de la densité de maillage convenable.
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IV-2-a Définition du maillage
Le domaine d’étude est divisé en cellules rectaimd de c6téAx etAy. Chaque cellule est
repérée par les indices (i, j) (Figure IV-1). L'ind «i» indique la position sur le demi-axe

[0x) et I'indice «j» la position sur le demi-axeyjo

A

y

Fima

Ay_@

=1 — >
i=1 i=2 : E E : Flma X
AX

Figure IV-1 : Schéma représentatif du maillage adopté

IV-2-b Discrétisation des dérivées partielles
Apres avoir établi le maillage du domaine d’étude,passe a la discrétisation des dérivées
partielles. Les équations de conservation de Igireet de la concentration en eau dans la

membrane peuvent étre écrites sous la forme génsualante:

dp 0 09 d a9 0 d
E:a(axa>+@(ay@)+bxa(¢)+by@(¢)+s (lV-l)

Avec comme coefficients:
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3 & by by S
. 9] i
Equation de _a<ndrg fx)
conservation De,no Dcyso Uy —Uy 9 i
_ X
de l'eau dy (ndrg F)
Equation de 3 2 0 o
Mc,N. Mc,N iy +1
conservation — — -—E2= -2 =
) _ PCp pCp Py PCp PCpOm
de I'énergie

Tableau IV-1: Les différents coefficients des équations gouvees

Afin de discrétiser ces équations, les dérivéegighass sont approximées en termes de
variables sur les nceuds du maillage. A partir dreldppement de Taylor en x et en y, nous
choisissons d’exprimer les valeurs des dérivéemigres par les opérateurs aux différences

finies avec une précision d’ordre deux:

0 Div1,j — Di1j ; )
(al’j Ay e Schéma centré (IV-2)
0 Div1,j — Dijj-1 ) ,
(@) Y ova Schéma centré (IV-3)

ij

Quant a la dérivée partielle temporelle, elle ggiraximée par un opérateur progressif aux
différences finies d’ordre un:

<¥)u = w , Schéma progressif (IvV-4)
Pour approximer les deux premiers termes du seawrdbre en dérivée seconde avec leurs
coefficients variables ¢aa) dans I'équation (IV-1), nous avons utilisé un@raghe un peu

plus compliquée (Eaton [52]). En premier lieu, arritéces deux termes sous la forme

suivante:
d d¢ d d¢ ow, 0w,
— — |+ = — ==+ —— V-5
0x (ax ax) * oy (ay 6y> ax oy (IV-5)
Ou

1610 09
szaxa et Wy—aya
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En intégrantw, par rapport a x dans les intervalles [(&x&) iAX] et [IAX, (i+1)AX], en
supposant que WWWyi.12) €t W=Wy+1/2) respectivement sur les intervalles précédents, on
trouve:
(i+1)Ax
dx
Wxit1/2 f = = Divrj — Dy (IV-6)
ax
iAx
iAx

dx
Wxi—l/z f a— = Q)i,j - Q)i,j—l (|V-7)
(i-Dax

En faisant la méme opération aveg, \es termes en dérivée seconde sont approximes en

utilisant 'opérateur aux différences finies cergoirow,/ox etow,/dy, nous trouverons:

Wxit1/2 Wxi.1/2 Wyj+1/2-wyj-1/2_
A + Ay =Axip1 (Di01)-05))-Ax (91-01.1,) (IV-8)

+Ay]_+1 ((Z)i,j+1'®j)'Ay]- ((Z)i.]'_@i,j-l)

Avec
[ iAx -1 (i+D)Ax 171
A = 1 f dx 1 dx
TAx| a | Axipr = x j ay
| (i-1)Ax | iAx
. jby ; -1 '(1‘+1)Ayd -1
1
Ay. = _y ) Ay. = f _y
i Ay ay j+1 Ay ay
| (j—1)Ay | jAy |

En substituant I'équation (IV-8) dans I'équatioN{), 'approximation avec les différences
finies de I'équation (IV-1) obtenue est:

o0
i A (B41,701)-As, (01-011))+ Ay, (B41-03)-Ay (815-01.4)

Dir1,-Pi-1, Dij+1-Dij-1 (IvV-10)
' =~ +b, — — +S;;
28x 0y 20y i

+b, J

Apres réarrangement et regroupement des coeffgiantis obtiendrons:
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b b
Q)'ic‘-jl-At_¢it,j = (AXi- ZTAXX) At®i-1,j + (AXi+1 + Z_AXX> At®i+1,j + ('AAXH_1 'AXi 'Ay]._‘_1 'Ay].) At¢1’]

b b IV-11
+ (Ay]. = Z_Ayy> At¢i’j+1+ (Ay].+1 + ZT‘yy> At¢i’]‘-1 +AtSL] ( )

L’expression précéedente peut étre écrite soustadsuivante:
A i o)) = Ajyr,j @A+ 1L, ) + A, jp(A —1,)) + A j 190 j + 1) (IV-12)

+A;j_1¢(,j— 1)+ B;;

Avec:

by
Ai—l,j = (Axl - m) At

by
Ai+1,j == <Axi+1 + _X,') At

Ajj1 = (AYj+1 + ZbTy> At
y
Ajj =1+ A1 j+Aisrj H A T A j
Bi,j = AtSl',j + Qf,]

IV-2-c Résolution du systéme d’équations algébrigue

Pour la résolution du systeme algébrique (IV-1}shavons utilisé la technique dite ligne par
ligne qui est clairement décrite par Patankar [E3]Jmpte tenu de la nature peuiagonale

du systéeme obtenu, cette technique combine uneontde résolution directe utilisant
I'algorithme de Thomas dans une direction (par elernx) et une méthode itérative de type
Gauss-Seidel. Avec l'algorithme de Thomas on calt®d variables dans la direction choisie
en utilisant les valeurs des variables de I'autrection trouvées dans l'itération précédente,
puis, on refait le calcul suivant l'autre directiddn répete le processus jusqu’a I'obtention de
la convergence.

L’équation (IV-12) représente, sous la forme corséen une matrice penta-diagonale et pour

pouvoir appliquer I'algorithme de Thomas, on peutdndre tridiagonale en posant:
—Ai_1; 0 = 1)) + Ayt (L)~ A0+ 1,)) = C(@) (IV-13)
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avec
CA) =B(,j) —Ayj19°(j — 1) — A j119°@Jj+ D (IV-14)
Aprés avoir parcouru toutes les positions de xrefait le méme processus pour l'autre

direction en prenant:

—Apja® ' (J =D+ A () — Ayt G+ 1) =C(O) (IV-15)
avec
CA)=B(,)) —Ayj19°(j — 1) — Ay j1d°@j + 1) (IV-16)

¢! représentent les variables a calculéep’eles variables calculées a l'itération précédente

(figure IV-2).

Les valeurs recherchées

Les valeurs supposées

I-1L,])

¢ (i+1,))

& (i)

Figure IV-2 : Traitement des variables dans la méthode lignéigrae, Patankar [53].

Le systeme algébrique résultant peut étre représenis la forme matricielle suivante:

ray,j az,j as j 0 0 ] .
0 a,; Q3 Agi - 0 [¢(1 ])] [C(l)]

J J J I¢(2 DIENIA]
0 0 ai_llj ai,j 0 I _ I I V-17
0 0 0 0 I ED (IV-17)
: : ool lec
L0 0 An-2,j An-1,j Qnjl ¢(n ]) C(n)

IV-2-d Introduction des conditions aux limites

Il existe deux types de conditions aux limites, ifilet et Neumann. Dans le cas de
conditions aux limites de Dirichlet, les valeurslaafrontiere, par exemple en i=1, sont
données. Ce qui veut dire que les valeurspdg j) sont connues, ce qui permet de faire

figurer cette valeur au second membre de I'’équatiersysteme devient alors:
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_ a2’] a3’] 0 0 e 0 T (I)(Z,j) rC,(l)_I

az,j as j Ay, j 0 0 6(3.)) | c(2) |
0 ai—l,j al-,]- ai+1,j 0 : _ : (|V_18)
0 0 0 0
0 0 0 " .

| 0o 0 Un_z; Gno1; Gl d(n,j) c'(n)

Avec:

C'(1)=CA)—ay,;¢(1,)) (IV-19)

Dans le cas de condition de Neumann a savoir leifiyposé, c’est le gradient de la variable
(g=0@/ox) qui est définit a la frontiere.

A partir du développement de Taylor en x, la déripéemiere est approchée par un opérateur
a trois nceuds progressif ou régressif d'ordre deigion deux. Pour un flux imposé, par
exemple en i=1, nous avons :

_0p(L,j)  =3¢(L,)) +44(2,)) — ¢(3,))
T odx 2Ax

Opérateur progressif  (IV-20)

D'ou :

—2Axq — 4¢(2,)) + ¢(3,))
3

o(1,) = (IvV-21)

En introduisant la condition de type Neumann, pangle en i = 1, dans le systeme (IV-17)

on trouve le systeme suivant:

- al . al . 0 0 0 . ’
a 2] a3']. o s 0 0 [¢(2,) [C (1)
1,j 2,j 3,j |¢(3’]) | C(Z)
0 Aj—1,j a; j QAjy1,j 0 | | B | (v-22)
0 0 0 ol + | ;
0 0 l - J l .
- 0 0 Qpog;  Gnorj y,l PO LCM)
Avec:
( , 4
aZ,j = aZ,] _— §a1'1
1
4 alg‘j =az; t+ §a1‘j (IV-23)
2
kC (H=Cc) - §qua1,j
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V-3 Laméthode des volumes finis

La technique des volumes finis (Patankar [53]) miasa fractionner le domaine physique en
un nombre fini de volumes, appelés volumes de étmtet d'intégrer ensuite les équations de
conservation dans chacun de ces volumes. Poumdatarle champ de la variabledans le
domaine d’étude par la méthode des volumes fiassétapes a suivre sont essentiellement:

- Diviser le domaine d’étude en sous-domaines &gpeblumes de contrble et construire le
maillage.

- Intégrer I'équation de transport sur chaque vauta contrdle.

- Discrétiser les différents termes de la formégnée de I'équation de transport (transformer
I'équation différentielle ponctuelle en un systed&quations algébriques).

- Introduire les conditions initiales et aux lingtappropriées.

- Résoudre le systeme algébrique final pour obtemfin un champ approché geux points

de discrétisation du domaine considéré.

IV-3-a Construction du Maillage

On divise le domaine en un nombre fini de volumegahtrdle qui recouvrent le domaine de

calcul. Sur chaque volume de contrdle ou cellds, Ibis de conservation sont appliquées
pour déterminer les différentes variables assocaéeprobleme. Dans notre cas nous avons

utilisé un maillage rectangulaire structure (figlve3).
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|
|
|
|
|
:
_________?_______
|
|
|
|
|
|
|
e, —

Syn Q A
W Aye
_y |V :.____W ___T______
| |
| |
6ys : 5 : v
| | |
N o o | L
: 2 v
| | |
| : I
! < A% > !

Figure IV-3 : Schéma représentatif du maillage.
En adoptant ce maillage, on se retrouve avec desidres qui ne portent pas de nceuds. Pour
cela, nous avons ajouté des volumes fictifs awes 0 ouAy = 0. Ce qui hous permet d’avoir

des nceuds situés exactement sur les frontieresnealustré sur la figure IV-4.

72



CHAPITRE IV Résolution numérique

® [ J [ J [ J
® e ° e
Ay o G L g ) g
Y1I
-p¥--Y--@ *— e e
—

Figure IV-4 : Considérations aux frontieres du domaine.

IV-3-b Discrétisation de I'équation générale de traport
L’intégration de I'équation de transport (IV-1) darvolume dV=1xdxxdy associé au point P

et sur un tempA4t s’écrit:

t+At e ,n ad) t+At e ,n 0 6(])
—[t jw L Gp dxdydt= ]t jw L &(ax &) dxdydt +
thAt ce rn g o tHAt e on g
dy ay Ix IV-24
jt jw js 3y (ay 6y> dxdydt + j; jw js b, I (d) dxdydt + ( )

t+At e ,n 0 t+At e ,n
b, —(by,¢ ) dxdydt + f f f s dxdydt
.ft .fw .fs yay( Y ) t w Js

En supposant que :

-¢ est uniforme dans le volume de contrdle,

- Les flux convectif et diffusif sont uniformesravers chaque face du volume,
- Le terme source est uniforme dans le volume,

l'intégration des différents termes s’effectue aloomme suit:
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Le terme transitoire (ou de stockage):

t+At re prn 0
j f f a—‘f dxdydt = (¢3 — pJ)AxAy (IV-25)
t w vs

Les termes de diffusion:

ftHAt f‘: J;naa_x<ax g_i)) dxdydt = [(ax g_i)e _ (ax g_i))w] AyAt (IV-26)

L A fw f naa_y (e g—f) dxdydt = [(ay Z_f>n ~(ay Z—(Dsl AxAt (IV-27)

Les termes de convection:

t+At e rn bl
[ [ ] beny @) dxdyde = b g, - gulayac (v-28)
t w Js

t+At e rn 9
ft fw L by@(d)) dxdydt = byp[cpn — s ]AxAt (IV-29)

Le terme source:

t+At re pn
f f f S dxdydt = S,AxAyAt (IvV-30)
t w vs
Ce qui donne apreés intégration:
AxAy
=[(o50), = (3) | |(w5;
B axaxe axaxw y ay@)n
d¢ (IV-31)
- (ay @)Sl Ax+bxp [¢e - ¢W]Ay + byp [¢n - d)s]Ax
+ [s],AxAy

Pour déterminer la valeur de la varialfl@ux interfaces du volume de controle (e, w, nil s),
existe plusieurs schémas d’interpolation. Dansencdis, nous avons opté pour le schéma aux
différences centrées (Central Difference Scheme)utlise une procédure d'interpolation

linéaire.
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by, e = by, Pp er Pe (ax 3_(9]:)9 —q,, ¢E5;p¢p
by = by, bp er bw (ay g—i)n =a, %5—;:)" (IV-32)
by, b = by, s er Pp (ay 6_<£>S —a,, ¢P5;S¢S

En substituant les expressions (IV-32) dans I'dquaft(lV-31), et en regroupant les

coefficients on obtient I'expression:

1 Ay 1 Ay
¢w (_bepAy + axw (wa> + ¢E bpry + axea_xp

1 1 1 Ay (IV-33)
+ ¢, bepAy =b, Ay+ b, Ax bypr—axW—

2 2 2 6y,
Ay Ax Ax  AxAy 40 AxAy
xe 5x, Dys Sy, Dn Sy, At P At
+ SpAxAy =0
Qu’on peut écrire sous la forme suivante:
¢w(_Dw + Fw) + ¢E(De + Fe) + ¢S(_Ds + Es‘) + ¢n(D + F ) (IV'34)
AxAy AxAy
+¢p<—FW—E3—FS—Fn— At ) gbp AL + S,AxAy
=0
En posant:
Ay Ay
De = bxp 7 Fe axe E
Dw=bxy— | Fv = Do
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_ Ax _ Ax
Dn_ yp? Fn—ayn(s—yp
_ b Ax _ Ax
Ps=brg BT %y,
CommeD,, = D, et D, = D,, I'équation (IV-34) devient apres réarrangement:
Apdp = Agdpp + Aywdw + Andy + Asps B (IV-36)
Avec:
Ap = Ay + A+ Ag + Ay + 2
A =D, + E,
Ay=-D,, + F,
AN = DTL + FTL
As = —Dg + F,
AxAy
B = d)p AT + 5, AxAy
A jp(i,)) = Ajgr,j @+ 1))+ Ai_q jp (i — 1,j) + 4 j110(,j + 1) (v-37)

+A4;j_1¢(,j— 1)+ B;;

IV-3-c Résolution des équations algébriques

On remarque que le systeme obtenu est identiquelld touvé par la méthode des

différences finies mais avec des coefficients &k B différents. Nous avons donc utilisé le

méme processus pour la résolution de ce systéme.

Le systeme algébrique résultant peut étre représenis la forme matricielle suivante :

2

a as

1,j ~ .
- : . (1)1 €D
0 azj Qs s, 0 [
0 0 an,  a 0 |[°@D)] ) c@)|
0 0 0 0 |l : J| |l : J|
0 0 _
0 0 aTl-Z] an—l,j an‘j d)(n ]) C(n)
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IV-3-d Introduction des conditions aux limites

Le traitement des conditions aux limites se faitl@enéme maniere dans la méthode des
différences finies.

Comme nous avons utilisé un schéma centré (CDS) lpadiscrétisation (c.-a-d. d’ordre de
précision égal a un), cela nous permet d’'utilises dpérateurs d’ordre un pour approcher les

dérivées, dans le cas de condition de Neumann.

_ a¢(1'1) _ ¢(1']) - ¢(21])

B IV-39
dx Ax ( )
oo #(L)) = fxa+ 9(2.]) (IV-40)
Le systeme devient alors :
_ azlj a3,j O 0 0 1 d)(z;]) r 1(1)]
az'j S ol YE)! | @)
0 Ai—1,j aij  Qi+1,j 0 _ (v-a1)
0 0 -
- 0 0 R ) cn)

Avec ay; = a,; +ay;et C'(1) = C(1) — a; jAxq

I\VV-3-e Organigramme de calcul
L’organigramme du code de calcul développé sous RN pour les méthodes différences

et volumes finis est présentés comme suit :
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v
Maillage

v
Conditions initiales

t=1,tmax

\ 4

Calcul de la
i température

A

Calcul de la
concentration de I'eau

Test de
convergenc

Affichage

/Fin

Figure IV-5 : Organigramme du code de calcul pour différencesleimes finis.
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Le calcul de la température ou de la concentrat®heau comporte:

Calcul des coefficients
Ap, Aw, Ae, An, As, B

TDMAX

A

TDMAY

Figure IV-6 : Les sous-programmes calcul de la température ¢a cncentration de I'eau.

Pour le sous-programme TDMAX, on passe par lesétapivantes:

j=1, jmax

A 4

A=Ap

B=Aw

C=Ae
D=An+As+B

\4

Introduction des conditions au
limites

Algorithme de Thomas

Figure IV-7 : Le sous-programme TDMAX.

A, B, C représentent les coefficients de la matiickagonale a inverser et D les éléments du
vecteur résultant.
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V-4 Méthode des démentsfinis

Le terme « éléments finis » a été la premiere éomployé pour I'analyse des structures. La
méthode a été introduite par Turner et al. [54]rp@tude de la rigidité et de la flexibilité des
structures. Dix Années plus tard, les chercheutscommencé a utiliser la méthode des
éléments finis pour la résolution des équationsvgmant les problemes des milieux
continus. Cependant, ce n'est qu'a la fin ddi™Giécle que cette méthode a gagné sa
popularité dans la résolution des problémes degléwents des fluides. La méthode consiste
a approcher, dans un sous-espace de dimension finieprobleme écrit sous forme
variationnelle (comme minimisation de I'énergie sld@m cas de problémes de diffusion) dans
un espace de dimension infinie.

Le systeme étudié est discrétisé en un nombre di@éments. La continuité entre les
éléments du domaine existe grace aux nceuds comemins éléments. L'élément fini
contient les caractéristiques physiques de lI'esppcié représente. Les variations spatio-
temporelles de la grandeur inconnfpiesont calculées aux nceuds chaque élément sur tout
le domaine de calcul.

L’inconnue¢ (concentration C, température T) est approchés fmme d’une interpolation
généralement polyndmiale sur chaque élément fies. €quations différentielles discrétisées
sont intégrées sur I'ensemble des éléments coastite domaine d’étude. L'intégration sur le
domaine de la contribution de chaque élément conauétablir un systeme algébrique
d’équations linéaires ou non linéaires qu’il comdea de résoudre (en tenant compte des
conditions initiales et aux limites) afin d’obtetiinconnue¢ a notre probleme.

L'utilisation des fonctions d’interpolation commeniction de forme ou de pondération permet

d’appliquer le principe de pondération du résiduyge Galerkin.

IV-4-a Les fonctions d’interpolation

Les fonctions d’interpolation dites aussi fonctiatesforme sont généralement données sous
la forme paramétrique utilisant un systeme de awmundes locales(n). En mécanique des
fluides elles sont choisies de maniere a assureon@inuité fonctionnelle aux frontiéres de
'élément.

¢ = Nip; (IV-42)
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Les fonctions d’interpolation Nouent un rdle double. Elles définissent d’unet pearforme
‘réelle’ de I'élément dans un systeme de coordosigdebales et d’autre part la distribution
des valeurs inconnues sur I'élément réel (espartmb)ld’apres les valeurs nodales

Le champ de variable en tout point de I'élémentpsrroximé par la relation suivante:

BCy) = Y N (x ) (1v-43)

Ou n est le nombre de nceuds par élément.

De méme, le calcul des dérivées repose aussi klildes fonctions d’interpolation :

2 sy) —Za—<x Mo (1v-44)

IV-4-b Subdivision du domaine

Les coordonnées intrinséques (ou coordonnées Haf)repermettent de définir une
transformation du domaine physique réel en un doeengéométrique simple sans dimensions
dans lequel on peut construire plus aisément ledifns d’interpolation [55].

L’approximation par éléments finis consiste a suiséir le domaine V en un nombre de sous-
domaines V et a définir une fonction approchéé appropriée a chaque élémerftpar une
approximation nodale qui doit satisfaire les cands suivantes :

- L'approximation nodale sur un élément he fait intervenir que les variables nodales liées
aux noeuds situés sur cet élément et sa frontiére.

- Chaque fonction approchée doit assurer la coidisur le sous-domaine de sa définition.

- Les fonctions approchées de deux sous-domainteyens doivent assurer la continuité au
niveau de leurs frontieres communes.

Afin de satisfaire ces conditions, il est impérgtif les sous-domaines$ VErifient que:

- Aucun recouvrement ni vide entre deux élémenisin® n’est présent.

- L’ensemble des $forme un domaine aussi proche que possible de V.

La nécessité de construire une fonction approchaéerg a chaque élément est surpassée par

l'introduction de la notion d’élément de référente
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IV-4-c L’élément de référence
Un élément de référence’ st un élément de forme simple, repéré dans uacesge
référence et qui peut étre transformé en chaqumedié réel V par une transformation

géomeétrique.

4N 3

\
] _»

=
r 4+

1 -1 2

L 4

il B

Figure IV-8 : Elément quadrilatéral (a) de référence et (b) réel

En choisissant des éléments iso-paramétriquestéeasss par la superposition des nceuds
géométriques avec les nceuds de linterpolatiorfphation de transformation géométrique

devient identique a celle d’interpolation.

Dans notre cas, hous avons considéré un élémedtilat&ral a quatre noeuds. Les fonctions

d’interpolation et leurs dérivées sont donnéedeptableau IV-2 :

v o o

0 an
1-9A-m/4 (-1+m)/4 (-1+$)/4
1+OHA—-m/4 (1-n)/4 (-1-$)/4
1+ +m/4 (1+n)/4 (1+8)/4
1-9A+mn)/4 (-1-m)/4 1-86)/4

Tableau IV-2 : Fonctions d’interpolations et leurs dérivéesmauélément de référence
quadrilatérale a quatre nceuds.
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La transformation des dérivées du systeme de cooéds paramétriques a celui des

coordonnées physiques est obtenue par :

dx AN,
0§ ~ Li0¢

L

(IV-45)

En deux dimensions, la matrice des gradients $'daris I'espace cartésien global (x, y) sous
la forme matricielle suivante :

2N
VN, = I[aaliil (IV-46)

an

Comme les fonctions d’interpolation, Bont en fonction des coordonnées paramétriques, on
ne peut, la plupart du temps, pas les dériver tasigace physique. Toutefois, il est possible
de calculer la matrice de transformation [J] (nc&trjacobienne) permettant d’obtenir des
dérivées selon les coordonnées globales (x, yartr mles dérivées selon les coordonnées
locales §n).

Sous forme matricielle, on obtient:

oM 0x dvyron,
o0& | |0 0|l ax

ON;| ~ |ox ayj[% (IV-47)
Lonl Llon onlloy

C'est a dire :

ONg N

0§ | _ | ox |

N, |~ /1 %J (IV-48)
| On _ dy

et:

[ON:] N

o | _ | 9|

dy on

IV-4-d La formulation intégrale
La forme générale des équations a résoudre esédqgrar I'équation (IV-1) :
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L’introduction de l'approximation de la solutiorM#3) dans I'équation aux dérivées

partielles (IV-1) conduit a un résidu qu’il conviete pondérer:

_0p 9 ¢ dp 0 [ ¢ a¢
R(x,y)—E—a(axa)—bxa—@@y@)—by@—s (IV-50)

D’ou le principe des résidus pondérés:

f w(x,V)R(x,y)dQ =0 (IV-51)
Q
Ou w représente la fonction de pondération.

Toutefois, il existe différentes méthodes de résidondérés. Le choix d’'une méthode ou
d’'une autre va dépendre de celui des fonctionsodédration. On distingue:

- La méthode de collocation par points ou par souséaiioes

- La méthode des moindres carrés

- La méthode de Galerkin.
Cette derniere, la plus répondue, consiste a ertities fonctions de pondération identiques

aux fonctions utilisées pour I'approximation dest@ution «=N;, i=1, n: nombre de nceuds

par élément.

Soit:

f wRAQ = f NRAQ =0 (IV-52)
Q Q

De cette fagon, un systeme d’équations algébriquezmettant d’évaluer les parametres

inconnus résulte:
op 0 ¢ op 0 ¢ ¢
N (22 (0,22 —b———( —)—b @ _ )dgzo IV-53
fg l(dt ax(axax> *9x ay\May) vy 7 (IV-53)
En remplacang parN;¢; on arrive a I'écriture matricielle suivante:

(L NN N9 NN NN
,[Q P\ 7 ax \ M ax T ax  ay “yay Yy ¢

oy
Q Q

(IV-54)

I ot

En développant les termes en dérivée et en apprblehterme temporel par:
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op; ¢ —¢;! (IV-55)
at At

L’équation (IV-54) devient:
j v (N 9ax0N; aZN_b oN; dayoN; 0N,
o \At 0x dx Tox* Fox dy dy ¥ ay*

(IV-56)

n1

AN
—byg>¢)] dQ—L N]V] At —dQ — LNLS]dQ—O

L’éguation obtenue ne peut pas étre résolue asaritlles éléments continus, car elle contient
des termes en dérivée seconde (formulation fotte¢mnet donc une infinité de solutions aux
eléments de frontiére. Ceci peut étre surmontéassgnt a la formulation faible a I'aide de

l'intégration par parties qui donne:

d AN, oN; dN; dN;
N par— [ 2T IV-57
LNla . —L¢,da = fFNl o b;dr fﬂ 5 $d0 ( )

La premiere intégrale du second membre est ungrale&2de contour qui représente le flux
entrant ou sortant sur les frontieres du domaiédéude.

Dans le cas des conditions aux limites du typecbiet, cette intégrale s’annule.

| _j‘ N N; da, IN; i dN; ON; dN; N2 da, dN;
"y At tox ox Dox ax  xVigx M dy dy
dN; aN

+a,— 3y 3y b, la )cp"dQ
[ w8 a0 [ w284 2] gpar
o At r “lox = ay ¢

Q

(IV-58)

L’assemblage sur 'ensemble du domaine conduit a:

ne
[ = Z I (IV-59)
e=1

Ouleest I'intégrale correspondant a un élémedu domaine de calcul :
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/ _f NN]- aax61\1j+ dN; ON; o NaNj Naayazvj
e = ), \Miae T Mox ax T M ax ax - Viax oy ay
N ON; )
ta, b,N, )cp"dQ f N gy, (IV-60)
dy dy dy 0,

N[aNj+aNj] T, N;s;dQ. =0
—j;e o Ty bj e_jﬂ 15jdQe =

e

ON; | AN

Q. est la surface d’'un élément est l'intégrale det@an: f N; [ ]qb]dl‘ représente

le flux appliqué aux frontieres de I'élément coésél

L’intégralele peut alors étre écrite sous la forme suivant:

L= | (Br(ep)aee - | g0 - [ aedr. - [ (sdo. =0 (v-61)

Qe Qe Te Qe
Avec:
N; da, dN; ON; ON; dN; da, ON; dN; ON; dN;
Ble =N —L — N, —=_1 - _pN—L N 2L L J_ —J
L8] iat M ox ox T M ox ax iy "oy 6y+ay6y dy YV 'ay
ou

fQ [B]¢dQ, : la matrice élémentaire de dimension (4x4), et

e

N;
[N] = N;— {N}=N;, q.=

aN
At [

Wy

f [N1{¢]'}dQe + | {N}qedTe+ | {N}s.dQe : le vecteur élémentaire de dimension
Qe Te Qe

quatre.
De plus nous avons :

a9\ [0x dy] 0

=l 20 L en: (2 =012
i _a_xa_y i ou bien : 32 [/] 7%
on on onl\oy

[/] est la matrice jacobéenne.

Par conséquent :

9] 0
ox 0é
Ce qui nous permet de passer de I'espace réedake de référence et d’écrire:
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=]
Q

[B1°(@)der(Dd; — | INI{}~"}der (e

(IV-62)

- {N}qeJsdT, — {N}Sedet(])dgg =0
rg Qf

Ou: dQg = 0¢adn, J, =T./Tf etdet()), le déterminant de la matrice jacobienne.

IV-4-e Calcul de la forme intégrale élémentaire

Plusieurs méthodes numeériques permettent l'intiegrade e sur un élément de référence.
Parmi ces méthodes nous avons choisi celle ditdrgtiae de Gauss (méthode produit), qui
est définie comme suit :

L'intégration d’'une fonctionf(&y), définie en tout point d'un élément de référence

guadrilatéral se résume a :

E fllf(s‘,n)ds‘dn = Zr: ZT: ww, f(&,7;) (IV-63)

i=1 j=1
Our : le nombre de points d’intégration suivant la diien & ouy.
(&) : les coordonnées des points d’'intégration et polds d’intégration.

Cette méthode permet l'intégration exacte des @ohas er;n; telle que :

{o <i<2r—-1

o<j<2r—1 (IvV-64)

Ci-apres dans le tableau 1V-3, on trouve les comnées et les poids des points d’intégration

de Gauss-Legendre & dénote le degré maximal des polynédmes intégrastement.

R én w Dmax
1 0 2 1
2 +./1/3 1 3
0 8/9
3 5

+,/3/5 5/9

Tableau IV-3: Coordonnées et poids des points d’'intégration d@nés sur un élément de

référence.

87



CHAPITRE IV Résolution numérique

IV-4-f Processus de calcul

La matrice élémentaire est une matrice de dimengled) et ses composants sont donnés

par:
+1 41
[ [ buemazn =
i da, ON;
[ (ren et
+a, aN"(,j(j ") aN"(,j(j M _ e ulen J(‘f n) (IV-65)
da, ON, IN; (& aN.,
— N;(& ) ay a(j 1) ay ]a(j ) ]a(j n)
— by, N;(&m) J(f n)> det(J)d&dn
Aveci,j=1, 4.

Nous avons calculé donc cette intégrale par la odétlle Gauss-Legendre en utilisant deux

points d’'intégration et en substituant I'équatiévi-65) dans I'équation (IV-63). Ce qui mene

a calculer:
2 2
= > > W bi(Gom) (1V-66)
k=11=1
Ou:
aN;(&.,m1) ax ON; (S, m)
bij(§om) = (M(r:k,m)fT’“ NGy ox T e
dN; (&, m) ON; (&, m) N;(§m)
tay—t 1) g m) T weon
N J(fk,m) IN; (& m) ON; (&, m)
(& l) 5t 5
= by Ny(&m0) JT’“> det(/)
Le vecteur élémentaire est la somme de trois iatégr
(DY = | [NCGom0- (9] 7) det(.agt + | (V&m0
¢ ) (IV-68)

+ f {N(fk, n)}.s. det(]). dQy
Q¢
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De méme pour les composantes du vecteur élémentaire

(0 = > > Wi (DX (1V-69)

k=11=1
On fait ensuite la somme des matrices et des uwasctlémentaires étendus, trouvés pour
chaque élément, pour obtenir enfin la matrice gtlkdeur globaux.
Finalement nous obtiendrons la formulation intégrajlobale discrétisée du systeme
d’équations formé par les équations de conservatien’énergie et de I'espéce (eau),

représentée sous la forme matricielle suivante:

[Bl{¢} = {D} (IV-70)

IV-4-g Introduction des conditions aux limites

Afin d’introduire les conditions aux limites au [éme, on doit considérer des
transformations au niveau de la matrice et du wedmbaux. Entre les difféerentes méthodes
qui existent, nous avons choisi celle du termeéusiitr la diagonale qui consiste a modifier le
vecteur et la matrice globaux de la fagon suivante:

Si ¢ est la condition au limite imposée a la variapjeles modifications se résument a:

D; =D; —B;j ¢ i=1,2,...,n #i

D;=¢

B;=0 j=1,2,...,n #i

Bi=1

Pour la résolution du systeme algébrique linéagsultant, nous avons choisi la méthode

d’élimination de Gauss-Jordan.

IV-4-h Organigramme de calcul
Le processus de calcul est effectué selon I'organigne suivant:
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| Résolution numérique

Remplissage fichier input

Y
Conditions initiales

.

Conditions aux limites

v

Input

Gauss

A\ 4
t=1,tmax

A 4

\4
Calcul de la

TO=TN
CO0=CN

A 4

température

A

Calcul de la
concentration de I'eau

Test de
convergence

Affichage

Figure IV-9 : Organigramme de calcul avec la méthode des élénfiaidt, programme

principal.
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Le fichier input est un fichier qui regroupe lesidées sur le maillage et les conditions aux
limites.
Le sous-programme input sert a remplir les vestetites matrices contenant les données de

chaque élément a partir du fichier input.

Le sous-programme Gauss sert a définir les poiimtgadration et leurs poids selon Gauss-
Legendre.

tmax est le nombre maximum de pas de temps.

Calcul de la température ou de la concentratiolede:

ie=1, ne

A 4
Element_var

Y
Matrice_elementaire

A 4
Matrice_globale

A 4
Introduction_CL

A
Solvel

Figure IV-10 : Le sous-programme calcul de la température oa dercentration de I'eau.

Le sous-programme element_var sert a définir lesdumnées de I'élément considéré.

Le sous-programme matrice_ élémentaire sert alealas éléments de la matrice
élémentaire correspondante a I'’élément considére.

Le sous-programme matrice _globale sert a intredes éléments de la matrice élémentaire
dans la matrice globale.

Le sous-programme introduction _CL sert a intragllés conditions aux limites dans la

matrice globale.

91



CHAPITRE IV Résolution numérique

Remplissage de la matrice élémentaire:

£ ipi=1,npi

v

jpi=1,npi

A 4

A\ 4
Shap_function

Calcul des coefficients

i=1, nbn

A\ 4
Calcul de I'élément i du vecur élémentair

y

j=1,nbn

v

Calcul de I'éelément i,j de la matrice élémentaire

Figure IV-10 : Le sous-programme matrice élémentaire.

npi est le nombre de points d’intégration (dansenoas npi=2).
ipi, jpi sont les numéros du point d’intégratioms@éré suivant les deux directions.
Le sous-programme shap_function sert a calculefolestions d’interpolation correspondant

a I'’élément concerné au point d’intégration congdé
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by

Le sous-programme Jacobien sert a calculer les edlisnde la matrice jacobienne

correspondants a I'élément concerné au point @jmatéon considéré.
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CHAPITRE V Résultats et discussion

V-1 Introduction

Dans les deux chapitres précédents nous avonséigmeéquations régissant les phénomenes
de transfert de chaleur et de masse dans |la pagtiebrane de la pile a combustible de type
PEM, ainsi que les méthodes numériques utiliséas lpaésolution du probleme. Le modeéle
proposé est baseé sur le travail de Eaton [52].rnéhodes numériques considérées dans ce
travail sont les trois méthodes les plus souvdhségs dans le traitement des écoulements en
mécanique des fluides, a savoir:

- La méthode des éléments finis.

- La méthode des différences finies.

- La méthode des volumes finis.

Ce chapitre s’articule essentiellement en deuxigsartLa premiére est consacrée a la
comparaison des résultats obtenus par les troisatés numériques de résolution adoptées.
Dans la deuxieme nous nous sommes intéressesitemenat des paramétres influencant les
performances de la pile a combustible, aprés asamfronté les résultats obtenus a ceux

trouvés dans la littérature.

V-2 Comparaison des résultats des différentes méthodes de discrétisation

Avant de procéder a la comparaison des méthodesanvmns effectué une série de tests pour
voir l'influence de la densité de maillage sur iEsultats. Nous avons donc considéré
différents maillages:6&31 nceuds, K31 nceuds, 231 nceuds, 3HB1 nceuds, 431 nceuds
avec les trois méthodes de discrétisation. D’apaéfigure V-1, les différentes densités de
maillage testées ont montré qu’a partir d'un mgélg21x31 nceudsil n'y a presque pas
d’'influence a signaler sur les résultats et leglesitracées sont quasiment confondues. Nous

avons donc opté pour ce maillage dans le resteadaik
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Figure V-2a : Influence de la densité de

34307 —*—11X31
—21X31 . . z
R st maillage sur les profils de température dans
)‘(’ ™
S seos e I'épaisseur de la membrane pour les trois
g o \j méthodes de discrétisation.
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343.02
b- EF
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0.00000 0.00009 0.00018 C- V F

x(m)

Pour comparer les résultats des trois méthodes, anmns considéré deux types de conditions
aux limites (Dirichlet et Neumann). Les codes ddcua en langage FORTRAN,
correspondant aux trois méthodes ont été exécut@se machine i5 avec un processeur de
2.90 GHzet les calculs ont duré prés d’'une minute aveeriéthodes différences et volumes
finis, et une dizaine de minutes avec la méthodeatiaments finis.

Il est a noter que le temps de calcul pris pamiéshodes des volumes finis et différences
finies est plus court que celui de la méthode dé&wnénts finis vu I'espace mémoire occupé
par cette derniére dans l'inversion des matriceéssgumanifeste par une augmentation du
temps de calcul.

Pour les conditions de type Dirichlet, la tempématet la concentration a I'entrée et la sortie
de la membrane sont uniformes. Nous remarquonsrébala figure V-2a que pour la
température, les trois méthodes donnent des cogimesiment identiques. Pour les courbes

96



CHAPITRE V Résultats et discussion

de la concentration de I'eau nous pouvons notgoetit écart par rapport aux résultats de la

meéthode des éléments finis et une quasi-superpogsigs courbes relatives aux méthodes des

différences et volumes finis. Ceci explique le rghement de ces deux derniéres méthodes.
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17500 4

15000 4

12500 4

10000 4

Concentration de l'eau (mol m™)

7500 4

5000

T
0.00000

T
0.00005

T T
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1
0.00025
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T
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T
0.00020

1
0.00025

Figure V-2a : Comparaison deBrofils de température et de concentration d’ekatife aux

différentes méthodes de résolution considéréesdiGoms aux limites de type Dirichlet.

Pour les conditions aux limites de type Neumanigu(é V-2b), nous avons considéré a la
sortie de la membrane des flux d’eau et de chdlpe6.6 W/m2et flux d’eauqc=1.2 107

W/nf). A I'entrée de la membrane, nous avons imposéefs linéaires de température et

de concentration d’eau pour faire apparaitre I'aspaimensionnel du probleme.

La figure V-2b montre les profils de la températetrele la concentration d’eau en fonction de

‘X" a différentes positions dans la membrane (lyds0.166 cmmilieu : y2=3.16 cmet haut:

y3=4.83 cn). D’'aprés cette figure nous remarguons que leslteds trouvés par les trois

meéthodes sont trés proches, sauf pour la méthaglélédments finis dans la partie inférieure

de la membrane ou I'on note un écart par rapporiaaitres méthodes.
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Figure V-2 : Comparaison dgwrofils de température et de concentrations d’e&tifs aux
différentes méthodes de résolution considéréesdiffésentes positions ‘y’. Conditions aux

limites de type Neumann.

Les comparaisons des trois codes développés sedabif trois méthodes de discrétisation DF,
VF et EF ont montré des résultats trés prochesiiesdes autres. Le temps de calcul étant
sensiblement identique pour les méthodes DF et |is nelativement élevé avec la méthode
EF. Nous avons retenu, pour la suite de ce tralmiméthode des volumes finis qui est

caractérisée par sa souplesse dans le traitemempdeitions aux limites et qui ne nécessite

pas beaucoup de temps de calcul.

V-3 Validation

Avant de procéder au traitement des résultatstiirglispensable d’examiner la fiabilité du
modele a travers une validation avec la littérattheur se faire, nous avons confronté nos

résultats avec ceux trouvés par Eaton [52].
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En supposant que les deux cbtés supérieur etenfédie la membrang£0 m, y=Yyma,y) sont
isolés, et en imposant des conditions de Diricklet les c6tés anode et cathode de la
membrane (température et concentration d’eau unésey,les conditions aux limites ainsi
imposées doivent donner des résultats similairescedux correspondant au cas
unidimensionnel. Sur la figure V-3, on trouve lesfis de la concentration de I'eau a travers
la membrane (suivant la direction x), pour difféesnpositions ‘y’. D’aprés cette figure, nous
pouvons constater que les courbes sont les ménuesquaes les positions ‘y’. En comparant
ces courbes avec celle de Eaton [52], relativegamuunidimensionnel, nous remarquons
gu’elles sont parfaitement superposeées (figure M-é§ résultats trouvés sont donc en bon
accord avec la littérature. Ce qui nous permetatesidérer que le modeéle utilisé ainsi que le

processus de calcul sont valides.

20000 — 20000

18000 18000 -

16000 16000

14000 140004

12000
12000

10000

10000

8000 o Résultats de Eaton

—m—nos résultats

Concentration de l'eau (mol/m?)
Concentration de I'eau (mol/m?®)

8000
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4000
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0.00000 0.00005 0.00010 0.00015 0.00020 0.00025 0.00000 0.00005 0.00010 0.00015 0.00020 0.00025
x (m) x(m)

Figure V-3 : Profil de la concentration deFigure V-4 : Comparaison avec les résultats

'eau dans différentes positions ‘y’. de Eaton [52].

V-4 Traitement des résultats

Dans cette partie nous étudions les performancés piee a combustible a travers l'influence
des forces responsables du transfert de I'eau tsanmembrane, ainsi que différentes
conditions aux limites sur les champs thermiqudestoncentration d’eau. En premier lieu
nous étudierons la dépendance spatiale du phénodectransfert de chaleur et de masse a
travers des contours de concentration d’eau etmpdrature. La nature bidimensionnelle du
modele sera examinée avec deux différents cas rtditioms aux limites. Ensuite nous nous
intéresserons a I'aspect transitoire du modelavéets I'étude de I'évolution de la température
et de la concentration d’eau pour les deux ca®ddittons aux limites.

Les deux cas de conditions aux limites sont chemslisn deux objectifs:
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- Profils variables de température et de conceatrat’eau suivant la direction y pour faire

apparaitre I'aspect bidimensionnel du probleme.

- Profils de température et de concentration digmiant dans deux sens différents pour voir
I'effet de ceci sur le transfert de chaleur et desse.

Le premier cas de conditions aux limites, désigaé @L1, est caractérisé par des profils
linéaires de la concentration d’eau et de la teatpée, croissant le long de la direction 'y’ sur
le coté anode de la membrane.

(CH 20 )max B (CHZO )min

| y+(Cuo) . (V-1)

Choly) =
T max__ T min

9= Tl 1) v

Dans le deuxieme cas (CL2), nous avons considéépawils linéaires croissants pour la

concentration de I'eau et décroissants pour la éatpre le long de la direction y a I'entrée

de la membrane.

(CH 20 )max - (CH 20 )min

Choy) = y+ (CHZO )min (V-3)

T) . —(T
T(yy= Do | (T y+(T) (V-4)
Du coté de la sortie de la membrane nous avonsd@isdes flux de chaleug£6.6 W/m?)et
de concentratiomg=1.2 10’ mol/ ).

V-4-a La dépendance spatiale

Sur les figures V-5 et V-6, correspondant aux deax CL1 et CL2 respectivement, on trouve
les contours de la concentration de I'eau a detférdnts instantst£10 s ett=50 ). La
figure V-5, montre que la concentration de I'eaoitcie long de I'épaisseur de la membrane.
Cela est di au flux d’eau imposé sur le c6té cahtml la membrane. Du co6té de la partie
supérieure de la membrane, les figures V-5 et Velitnent aussi qu’aux premiers instants,
cette concentration décroit a partir de I'entrésgjuau milieu de la membrane, puis elle
augmente pour atteindre sa valeur maximale damsria prés de la cathode. Ceci peut étre
expliqué par le fait que la concentration de I'était initialement trés faible comparée a sa
valeur imposée a I'entrée de la membrane.

D’autre part, la figure V-5 montre que la concetiirade I'eau augmente suivant y sur toutes

les sections de la membrane. A l'inst&niO s nous constatons un gradient longitudinal de
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concentration d’eaudC/dy) décroissant suivant y jusqu’a ce qu’il s'annale coté de la
cathode. C'est-a-dire que l'effet de la conditiomposée sur la concentration a I'entrée de la
membrane n’a pas encore atteint la sortie de la breame. Ce qui n'est pas le cas pour
l'instantt=50 s ou I'on trouve un gradient longitudinal qui crait fur et & mesure que I'on
se rapproche de la sortie.

Sur la figure V-6, correspondant au cas CL2, laceaftration de I'eau varie de la méme

facon qu’au premier cas et prend pratiquement Es@s valeurs sur toute la membrane.
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Figure V-5: Iso-valeurs de la concentratiofrigure V-6: Iso-valeurs de la concentration
en eau dans le cas CL1. en eau dans le cas CL2.

Pour les deux cas de conditions aux limites CLCER, les figures V-7 et V-8 montrent
respectivement les isothermes au sein de la meml@radeux instants différentsQ.1 s et/

s). Les calculs nous ont montré qu'au-dela=le s, les températures deviennent stables. Sur
les figures, on observe une augmentation de la éestyre le long de I'épaisseur de la
membrane dans les deux cas puisqu’un flux de chaluimposé a la sortie de la membrane.

Pa contre dans la direction y elle reste croisspote le cas CL1 dans toutes les sections de la

membrane et elle décroit pour I'autre cas.
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Les figures V-7 et V-8 montrent aussi qu’'au codustemps la température diminue dans la
partie inférieure de la membrane et augmente dapartie supérieure pour le cas CL1. C'est
le résultat de la condition imposée sur la tempéeah I'entrée de la membrane. La méme
chose est obtenue pour le cas CL2 mais dans leoppasé, puisque la température a I'entrée
de la membrane pour ce cas varie dans le sens é@@paeglle du cas CL1. Lorsque les

températures sont stables, a partir de t=1 s, wounstatons un gradient longitudinal de

température quasi constant dans toute la membrane.

D’apres les quatre figures (V-5, V-6, V-7 et V-8pus pouvons dire que le modéle adopté
ainsi que le code de calcul élaboré donnent dedtaés qualitativement acceptables quant a

la nature bidimensionnelle du probleme.
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Figure V-7 : Isothermes dans le cas CL1 | Figure V-8 : Isothermes dans le cas CL2

V-4-b La dépendance temporelle

Puisque le modele considéré est transitoire, il jadicieux de faire une étude de la

dépendance temporelle du probleme, afin d’examaegalidité du modele utilisé et du code

de calcul numérique élaboré. Pour se faire, noumsawonsidéré les évolutions de la

concentration (Figure V-9) et de la températurgFe V-10) pour le cas de conditions aux
102



CHAPITRE V Résultats et discussion

limites (CL1). Les profils de ces quantités soatés dans deux régions de la membrane; la
zone pres de l'anode, ou le phénomene de déshiidrate manifeste généralement et pres
de la c6té cathode concernée par le probleme dadeoyAfin de tenir compte aussi de
I'aspect bidimensionnel, nous avons considéré frostions dans chaque région, a savoir; le
voisinage de I'entrée (&=1.174x10° m), le coté inférieur (B) (#=0.25 cn), au milieu (D) (&
y=2.416 cn), du coté supérieur (F) (&4.75 cm), la sortie de la membrane Xa22.71x10°

m), du cété inférieur (C) (§=0.25 cn), au milieu (E) (ay=2.416 cny et enfin du c6té
supérieur (G) (§=4.75 cn)), comme schématisé sur la figure V-9.

L’évolution de la concentration de I'eau en fonotau temps est illustrée dans la figure V-10.
Les résultats montrent que la concentration d’ederdrée de la membrane augmente au
cours du temps jusqu’a I'instart20 s puis elle se stabilise pour le reste.

A

y

Figure V-9 : Schéma représentatif des différentes positions®oprofils des variables sont

tracés.

A la sortie de la membrane nous pouvons distingjaés comportements correspondant aux
trois positions ‘y’. Du c6té inférieur de la membea(C), la concentration est décroissante
jusqu’a l'instantt=20 s puis elle devient stable pour le reste du terdps.milieu (E), la

concentration de I'eau diminue pendant 20 s, pilesaseigmente pour le reste du temps. Sur la
partie supérieure (G), elle décroit jusqu’a I'imgtee14 s, puis elle augmente avec un gradient
plus élevé. D’'apres ces résultats, nous constagjomes prés de l'entrée les profils de la
concentration d’eau se sont rapidement stabiliaésbfut de 20 s), puisque pres de cette

région les valeurs de la concentration sont fiXxes. coté de la sortie, les valeurs de la
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concentration ont été d’abord influencées par tdilpimposé a I'entrée de la membrane, ce

qui a entrainé une décroissance aux premiers iisstan
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Figure V-10 : Evolution de la concentration d’eau en différergesitions dans la membrane.

Pour les températures, les principaux changemenrts remarqués aux premiers instants
(t<0.6 s). Pour cela, nous avons préféré tracer l@pde température uniquement dans cet
intervalle (Figure V-11). D’aprés ces résultatsysigonstatons qu’a I'entrée de la membrane
les températures augmentent dans le temps jusquséabiliser a partir de t=0.05 s. Du c6té
de la cathode, nous distinguons trois comportemesgion la position ‘y’. Sur la partie
inférieure (C), la température est strictement adiésante jusqu’a se stabiliser prés de t=0.6 s.
Au milieu (E), elle est toujours décroissante nwatie fois elle se stabilise un peu avant (a
t=0.4 s). La température au cbté supérieur de lmbmane (G) commence par décroitre
jusqu’a ce que t=0.05s, puis elle remonte pend@&&t § pour atteindre sa valeur stable pour le
reste du temps. D’apres cette analyse, nous constgue pour une position ‘y’ donnée, plus
la température a la sortie de la membrane a éii#l est proche de celle imposée a I'entrée
comme conditions aux limites, moins est importdatdurée requise pour sa stabilisation. En
outre, il est a noter aussi que pour une posityoronnée, les températures a I'entrée et la
sortie de la membrane se stabilisent a des valggproches.
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Figure V-11 : Evolution de la température en différentes pos#tidans la membrane.

D’aprés ces analyses nous constatons que lesatdsalitenus sur la dépendance temporelle
présentent une bonne cohérence avec les résultatgés auparavant sans soulever des
anomalies au niveau du phénomeéne physique. Ceaps imdique une bonne fiabilité du

modele utilisé et du code de calcul élaboré poyrobleme.

V-4-c Influence des forces Convectives

Parmi les forces responsables du transport de #aaein de la membrane, on trouve la force
de convection qui est interprétée par la différetegression entre I'entrée et la sortie de la
membrane. Dans cette partie nous allons étudiefluénce de cette force sur le
comportement de la concentration de I'ed&l la température et du potentiel dans le domaine
d’étude. Pour se faire, nous avons considéré diftés valeurs du gradient de la pression
entre les bornes de la membran®£0 atm, 2.9 atm et 10 atm) (Figures V-12, V-1¥-44).
Dans ce cas, la température sur les deux cOtés aeembrane est considérée uniforme
(Ta=343 K et T;=343,05 K. Quant a la concentration, elle varie linéairemsmvant la
direction 'y’ du c6té de l'anode et elle est sugmsuniforme du c6té de la cathode
Cr20=18000 mol rit. Ce type de conditions aux limites nous permettedter aussi la

sensibilité du code de calcul par rapport a I'aspaimensionnel du phénoméne de transport.
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V-4-c-1 Sur la concentration en eau

La figure V-12 (a, b, c) illustre les variations ldeconcentration de I'eau dans la membrane
suivant la direction X’ en trois positions différtes (le bag=0,25 cm le milieuy=2,14 cmet

le hauty=4,75 cn). Les courbes montrent que la concentration dmuliest croissante le long
de I'épaisseur de la membrane quelle que soiffl@rdhce de pression considérée. Ceci est di
au fait que la concentration imposée du coté aathhode représente la valeur maximale. Les
résultats montrent aussi que la teneur en eauldanembrane est d’autant plus grande que le
gradient de pression est élevé. Nous pouvons denstassi que la concentration de I'eau est
plus importante sur la partie supérieure de la mang Ce qui est en bonne concordance par
rapport a la condition imposée du c6té de I'anode.
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V-4-c-2 Sur la température

L’influence du gradient de la pression sur le chahgrmique est présentée sur la figure V-13.

Les courbes montrent que la température est criesda long de I'épaisseur de la membrane

pour toute valeur du gradient de pression. Pougadient de pression nul, le profil de la

température est presque linéaire. Lorsque ce gradiegmente, les profils de température

prennent une forme parabolique indiquant ainsi dingnution de la température au sein de la

membrane. Nous remarquons ici que les valeursrdpéeature diminuent avec I'augmentation

des valeurs de la concentration. Ce qui est téait &#aormal, puisque 'augmentation de la teneur

en eau contribue au refroidissement de la membrane.
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Figure V-13: Les profis de la températu
en différentes positions ‘ypour différente
valeurs deAP : -a- AP=0 atm -b- 4P=2.9
atm -c-4P=10 atm

V-4-c-3 Sur le potentiel

Dans la figure V-14, les profils du potentiel aviees I'épaisseur de la membrane sont tracés en

différentes positions 'y’ et pour différentes vailewu gradient de pression. Nous pouvons voir,
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d’apres cette figure, que le comportement du paieast toujours le méme quelle que soit la
position ‘y’. En outre, il est a noter que la pedte potentiel ®. — @) est plus importante sur la
partie inférieure, caractérisée par des conceatrsiii’eau moins élevées. Ceci veut dire que plus
la teneur en eau est forte, moins il y a de laekletpotentiel. D’autre part, les résultats mortren
gue plus le gradient de pression est grand, mbyside la chute de potentiel également. Ceci
est valable, puisque les gradients de pressiogl@wrgmentent la teneur en eau, ce qui engendre
ensuite une diminution dans la chute de potenRal ailleurs, nous pouvons tirer comme
conclusion que le gradient de pression aux boreda dnembrane joue un réle important dans

'amélioration des performances de la pile a cortibles
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Figure V-14: Les profils du potentiel en
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V-4-d Influence des forces électriques
Dans cette partie, nous allons démontrer l'effes dorces de traiméélectrique sur le
transport au sein de la membrane. Pour cela noolssamaintenu les conditions aux limites

précédentes et nous avons tracé les profils derleentration de I'eau et de la température pour
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deux valeurs différentes de la densité de couiadtl A m? i=1 A m?). Ainsi nous aurons la
possibilité de voir I'effet relatif au mouvementsdearticules chargées a travers la membrane sur

le phénoméne de transport.

V-4-d-1 Sur la concentration en eau

Dans la figure V-15, nous avons tracé les profddal concentration de I'eau en fonction de la
position ‘X’ en différentes positions 'y’ correspatant aux parties inférieure, milieu et supérieure
pour les différentes valeurs de la densité de cauBiaprés cette figure, nous constatons que la
concentration de l'eau est toujours croissanteoteylde I'épaisseur de la membrane. Nous
pouvons noter aussi que lorsque la densité de sbest grande, la concentration de I'eau a
l'intérieur de la membrane diminue. Ce qui confirquee les particules qui se déplacent dans la
membrane trainent avec elles les molécules d’eaulaD nous pouvons déduire que plus la
densité de courant est élevée, plus il y en a descples qui se déplacent de I'anode vers la
cathode et par conséquent plus de molécules demiutiainées et évacuéees vers la cathode.

D’ou la diminution de la concentration de I'eau.
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Figure V-15 : Les profils de la concentration d’eau en difféesrpositions ‘y’ pour différentes
valeurs de la densité de courant :i=®.1 A m?, -b-i=1 A m?,

V-4-d-2 Sur la température

Concernant les températures, la figue V-16 momseplofils de celles-ci suivant la direction X’
sur les mémes positions ‘y’ considérées précédemmtepour deux valeurs de la densité de
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courant. Les résultats montrent que la valeur dietesité de courant influe considérablement sur
le comportement de la température au sein de labreerma. Nous pouvons constater que la
densité de courant contribue dans I'augmentatiola dempérature de la membrane. Ceci est di
d’une part, a I'effet Joule résultant du mouvenu®® particules chargées, et d’autre part, au fait
gue plus la densité de courant est élevée, plysailde migration de particules. Ces derniéres
entrainent des molécules d’eau vers la cathodemt thduisent une diminution de la quantité
d’eau dans la membrane en favorisant 'augmentatéola température. On note que dans le cas
de densité de courant égalé & m?’les températures dépassent la valeur maximale isepas

cOté cathode de la membrane.
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Figure V-16 : Les profils de la température en différentes pmsst‘'y’ pour différentes valeurs

de la densité de courant : ia0.1 A mi?, -b-i=1 A m>.

V-4-d-3 Sur le potentiel

L’influence de la densité de courant sur les vemet du potentiel est illustrée dans la figure V-
17, ou I'on peut constater une augmentation déugecdu potentiel lorsque la densité de courant
augmente. Nous avons déja vu auparavant que lotaglensité de courant s’éleve, il en résulte
une diminution de la concentration d’eau, et queidmentation de la concentration d’eau
engendre une diminution de la chute de potentieti @xplique bien pour quoi 'augmentation

de la densité de courant provoque la diminutiofadshute du potentiel.
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Figure V-17 : Les profils du potentiel en différentes positidyigour différentes valeurs de la
densité de courant : -&0.1 A ni%, -b-i=1 A m*.

V-4-e Influence des conditions aux limites

Afin de voir linfluence des conditions aux limitesur le comportement du phénomene de
transport dans la membrane, nous avons considiéééedies situations:

A la sortie de la membrane :

CLO: température et concentration d’eau uniformes ;

(Tmax=343,05 °C,(C,,,,) _=18000 mol.ri?).

CL1: flux de chaleur et de concentration d’eau i8§%0;

(9c=1.2 10’ mol m*, ,=6.6 W/m3.

CL2: flux de concentration d’eau imposé et tempgeatiniforme ;
(9c=1.2 10’ mol m*, Tmax=343,05 °Q.

CL3: flux de chaleur imposé et concentration d’aaiforme ;
(qr=6.6 W/m2,(C,, ;) _=18000mol.nt").

ma:

A I'entrée de la membrane :
Pour tous ces cas, la température et la concemtrati eau sont considérées uniformes ;
(Tmin=343 °C, (C,,,,) =6000 mol.n?).

Ces différentes conditions aux limites nous pemasttde vérifier si le fait d'imposer un flux de
chaleur ou de concentration d’eau a la sortie dedmbrane peut améliorer les performances de

la pile a combustible.
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V-4-e-1 Sur la concentration de 'eau

L’influence des conditions aux limites sur la comication de I'eau est illustrée sur la figure V-
18, ou l'on retrouve les profils de celle-ci le ¢pde I'épaisseur de la membrane. D’apres cette
figure nous constatons que les conditions surrgésature n’influent pas sur les profils de la
concentration. C’est ce qui fait que les courbasespondant aux cas CLO et CL3 ou bien CL1
et CL2 sont parfaitement superposées. Ce résudtatéire expliqué par le fait que le champ de
variation des températures est tres faible compackelui des concentrations de I'eau. Par
ailleurs, lorsque la condition sur la concentratiobmange, nous constatons une différence
remarquable entre les courbes. Lorsqu’on imposkunrd’eau a la sortie de la membrane nous
remarquons que la concentration au sein de la nsraba tendance a diminuer, comparé a
'autre cas de condition. D’aprés ce résultat nmusvons dire que le flux imposé a la sortie de la
membrane (CL1 et CL2) n’'a pas suffi pour élevervddeur de la concentration jusqu'a celle
correspondant a l'autre cas (CIO et CI3), puisgexiste un flux d’eau sortant plus fort qui est
provoqué par le déplacement des particules chadgékanode vers la cathode.
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Figure V-18 : Les profils de la concentration d’eau dans diffiésecas de conditions aux limites.

V-4-e-2 Sur la température

Les profils de température correspondant aux @iffér cas de conditions aux limites sont
donnés dans la figure V-19. Les courbes montreatlgs températures gardent le méme profil
sur la majorité du domaine pour les différents dasconditions aux limites, sauf pres de la

cathode ou I'on peut distinguer des changements éad différents cas. Ce résultat nous laisse
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conclure que l'effet du flux de chaleur imposé adatie de la membrane ne se manifeste que

dans cette région.
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Figure V-19 : Les profils de la température dans différentsdmasonditions aux limites.

V-4-e-3 Sur le potentiel

La figure V-20 montre que pour tous les cas de itmmd aux limites considérés, le potentiel a
travers la membrane est décroissant. D'apres figtiee, nous pouvons distinguer deux cas; le
premier correspond aux cas ou la concentratiorede k la sortie de la membrane est constante.
Le second est relatif au cas avec un flux d’eawsyp la sortie de la membrane. Nous pouvons
donc constater que le changement de la conditiotasiempérature n’a pas d’influence sur les
potentiels. Alors que, le changement de la conditgur la concentration de l'eau a
considérablement influencé les profils du poten#éhsi, lorsque la concentration de I'eau a la
sortie de la membrane est uniforme, on note deteshie potentiel plus faibles par rapport a
lautre cas. Ce résultat confirme le fait que, plugeneur en eau au sein de la membrane est

élevée, moins il y a de chute de potentiel.
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Figure V-20 : Les profils du potentiel dans différents cas deditions aux limites.
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Conclusion générale

Ce travail de recherche a porté sur la modélisatemphénomenes de transport et de transfert
au sein d’'une membrane d’'une pile a combustiblgyple PEM. Le modéle considéré est une
extension en deux dimensions d’'un modéle transitaimidimensionnel présenté par Eaton
[52] dans sa thése de « Master of Science » réadisg faculté polytechnique de Virginia.

Dans la premiére partie de ce travail, nous av@aisé une présentation détaillée des
différents types de piles a combustible existargasnettant I'accent sur les avantages et les
inconvénients qu’elles présentent, sur leurs doesadiapplication et enfin sur les différents
éléments constituants une pile PEM. La revue lgiéiphique des principaux travaux relatifs
aux sujets de la modélisation des piles a comlastlb type PEM, nous a révélé que la
majorité de ces travaux portait sur la totalitélalgile & combustible sans donner d’intérét
particulier a la membrane qui joue un réle majeamsdla détermination des performances de
la pile, mis a part quelques rares travaux qui géntralement en une dimension.

Le modéle utilisé dans ce travail a été choisi dega complétude en termes d’interprétation
des phénoménes de transport existant dans la meenbchangeuse de protons, ainsi que de
par sa simplicité a I'implémentation dans un coeéecdlcul. Il est constitué d’'un systéme
d’équations couplées régissant les phénomeénesiutlsport des espéces et de la chaleur. Pour
la résolution du probléeme, nous avons eu recoursis méthodes numériques (différences
finies, volumes finis et éléments finis), souvetilisées dans la résolution des problemes de
mécanique des fluides. Les principes de ces méshétant évidemment bien connus,
signalons que pour les deux premiéres méthodeéreif€es et volumes finis, un schéma
temporel semi-implicite a été adopté et I'algorithde Thomas est utilisé pour I'inversion des
systemes matriciels tri-diagonaux résultafsur ces deux méthodes nous avons utilisé un
maillage régulier de 21x31 nceuds avec un pas dpstel® 1F s. Quant & la méthode des
éléments finis, nous avons utilisé des élémentdratigues a quatre nceuds avec un maillage
de 10x30 éléments et un pas de temps desl@e calcul des intégrales est effectué par la
méthode de Gauss-Legendre et la résolution deémsgstalgébriques résultants est assurée
par la méthode d’élimination de Gauss-Jordan ootRig Gauss.

L’objectif de ce travail était double:

- Elaborer un code de calcul numérique simulantrémsport au sein d’'une membrane
PEMFC.

- Etudier les performances d’'une PEMFC sous l'ieffice de différents parametres.
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La résolution du systeme obtenu nous a permis digtles variations de la température et de
la concentration de I'eau au sein de la membrandoeation des différents parametres
responsables du phénoméne de transport et leueirdé sur les performances d’'une pile a
combustible a travers les variations du potentiel.

Les trois méthodes de résolution étudiees (DF-VEFRt ont permis d’obtenir des résultats
sensiblement identiques avec un écart maximum dePsr des raisons de simplicité et de
temps de calcul, notre choix s’est porté sur lahoede des volumes finis pour I'exploitation
du modéle étudié et aussi en guise de perspeativegoursuivre I'étude compléete des piles a
combustible.

Les résultats obtenus ont été confrontés ensuitaia de la littérature et un bon accord a été
constaté entre les différents cas testés. lls mmits permis par la suite d’étudier le
comportement de la membrane d’'une pile & combes#itM, sous différentes conditions
opératoires, a travers les variations spatio-tesifas de la température et de la concentration
et d’analyser la fiabilité et la sensibilité du nétel proposé, a certains parametres, a travers le
code de calcul élaboré. L'influence des forces egctives et électriques sur la température, la
concentration de l'eau et le potentiel et leursetsffsur les performances de la pile a
combustible ont été également étudiés.

L’analyse des résultats obtenus nous a révélé ejmeoddele développé et le code de calcul
élaboré sont des outils trés puissants pour lesdatétudes. La solution du modele nous a
démontré les différents phénoménes observés damehabrane échangeuse de protons et
nous a donné acces a davantage de détails.

L’analyse des effets des forces convectives, nqesmis de montrer que :

- Plus le gradient de pression est élevé, plusriaur en eau de la membrane est grande.

- L'augmentation de la concentration de I'eau dboe a la diminution de la température.
Des valeurs élevées de la pression entrainent doacdiminution de la température de la
membrane.

- La différence de pression appliquée entre lesd®de la membrane joue un réle important
dans la détermination des performances de la giterdustible.

L'analyse des effets des forces électriques déraante :

- L'augmentation de la densité de courant entrame augmentation du nombre de particules

qui se déplacement vers la cathode, ce qui expliopgeélévation du nombre de molécules
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d’eau drainées et évacuées vers la cathode euparusie diminution de la teneur en eau au
sein de la membrane.

- La valeur de la densité de courant influe comsidiément le comportement de la
température au sein de la membrane et son augmoanggitraine une diminution de la chute

du potentiel.

En analysant enfin les résultats obtenus pourrédiff&s conditions aux limites, nous avons
constaté que:

- La condition de flux d’eau positif & la sortie demembrane contribue a 'augmentation de

la teneur en eau de la membrane et par conséqleedirainution de la chute du potentiel.

- Les conditions sur la température n'ont pas tlierices significatives sur la teneur en eau ni
sur le potentiel, a cause des faibles valeurs eegpdratures mises en jeux au sein de la
membrane. Pour les profils de températures, cedittmms n’ont d’'influence qu’au niveau de

la sortie de la membrane, la ou elles sont imposées

En guise de perspectives, nous envisageons d'éteette étude aux autres éléments de la pile a
combustible, a savoir les canaux de gaz, la codehdiffusion du gaz, le catalyseur...etc.

L'eau est présente dans la PAC sous forme gazelisg@ide, il serait donc nécessaire de mettre
en place un modeéle diphasique transitoire paréceinent complexe a résoudre.

Dans cette étude la densité de courant est traitéant que variable indépendante et imposée, il
est donc plus intéressant que la densité de cosantalculée en fonction des phénomenes
prenant place dans la membrane.

Pour pouvoir mener une étude plus compléte desophé&nes existant au sein de la PAC, Il
serait préférable de faire une extension du maa&gent en un modele a trois dimensions.
Enfin, la confrontation de nos résultats avec cdun dispositif expérimental sera un atout

supplémentaire pour valider notre travail et amélimotre modéle.
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