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Cet article présente les résultats d’une étude d’un travail de modélisation numérique, bidimensionnelle, stationnaire de
la pile 2 combustible &8 membrane échangeuse de protons, alimentée en hydrogene, dont le but est la compréhension de
phénomenes du transport de I’eau dans le cceur de la pile PEMFC.

Au terme de cette problématique, le gradient de pression est un paramétre important pour le fonctionnement de la pile
PEMFC pour forcer le transport de I’eau de la cathode a I’anode pour éviter 1’asséchement de la membrane.

Donc, nous avons modélisé le phénoméne de transport de 1’eau a différentes valeurs de gradient de pression. Les
simulations effectuées avec un code numérique de FORTRAN 6.6, les résultats obtenus donnent les profils de
concentration de I’eau a travers 1’épaisseur du cceur de la pile PEMFC a différents valeurs du gradient de pression.

Mots clés : Pile a combustible, Membrane, PEMFC, Hydrogene, Asséchement, résistance ohmique.

Abstract

This article presents the results of a study of numerical modeling, two-dimensional, stationary of fuel cell proton
exchange membrane, fed with hydrogen, which aims to understand phenomena of water transport in the heart of the
PEMFC.

Furthermore, the pressure gradient is an important parameter for the operation of the PEMFC to force the transport of
water from the cathode to the anode to prevent drying of the membrane.

Therefore, we modeled the phenomenon of water transport at different values of pressure gradient. Simulations with a
numerical code for FORTRAN 6.6, the results obtained give the concentration profiles of water through the thickness of
different layers of the PEMFC at different values of the pressure gradient

Key words: Fuel cell, Membrane, PEMFC, hydrogen, drying, ohmic resistance
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La pile & combustible alimentée en hydrogéne est
présentée sans doute parmi les technologies envisagées
pour l'avenir en terme de conversion d’énergie, elle permet
de convertir 1'énergie chimique de l'hydrogeéne, vecteur
énergétique fortement suscite un intérét grandissant dans le
monde entier, en une énergie €lectrique, utilisable
directement, et une énergie thermique [1]. La pile a
combustible permet une production d'énergie décentralisée
et de plus, pressente une réponse a des préoccupations liées
a l'environnement et a la maitrise de la consommation
d'énergie. Elle est considérée comme une solution trés
prometteuse qui participera a la diversification des sources
d’énergie et a la réduction des émissions de polluants [2].
Parmi les différents types de pile a combustible existants, la
pile PEMFC a membrane échangeuse de protons, a été
retenue dans le domaine des transports, pour les
applications portables et les résidentielles. Pour ces
applications, la maitrise de leur gestion présente un défi qui
est extraordinairement complexe, car elle est influencée de
maniére absolument non triviale par la gestion simultanée
des transferts de réactifs (hydrogéne et oxygéne), de I’eau
(produite par la réaction, solvant et vecteur du proton). En
effet, la membrane est un bonne conducteur de protons: en

présence en SOg (charge fixe) et H N (charge mobile),

et donc les protons rencontre a une faible résistance en se
déplacant a travers un gradient de potentiel. La membrane

accomplit deux fonctions de transfert " de l'anode a la
cathode et la séparation des réactifs, étre imperméable aux
gaz [3]. L'hydrogéne est le combustible habituel dans
PEMEFC, et les réactions électrochimiques se lire comme
suit:

Anode : H2 %%@ 2H " + 2e”
Cathode : %Oz +2H " + 2e” 34YU® H,O

Reaction globale : %Oz + H, %%® H,O
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Figure 1 : Schéma d’une pile a combustible PEMFC.

Plusieurs modéles approches ont été proposées pour
décrire les phénomeénes de transport dans PEMFCs et
I'impact du 1’équilibre de I’eau sur le rendement des cellules
[4]. En général, il existe deux modé¢les de transport de I’eau
dans la membrane: le modé¢le hydraulique et le modéle
diffusif. Dans le modéle hydraulique développé par
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Bernardi et Verbrudgge [5], les auteurs supposent que la
membrane est entiérement saturée avec de 1’eau liquide, en
grande partie transporté a partir des électrodes en phase
liquide. Ce mod¢le ne peut pas étre applicable dans le cas
de I’alimentation par des gaz sec ou insaturés. Springer et
al. [6], présentent un mod¢le de diffusion qui décrit les
mécanismes de la drague électro-osmotique et de la
diffusion du transport de 1’eau ainsi que le coefficient net
de transport de I’eau dans la membrane en dehors de la
réaction électrochimique dans la couche de catalyseur.
Toutefois leur modéle de la couche de catalyseur n’est pas
bien couplé avec les autres composants. A.Rowe et X.Li
[7], développent un modéle unidimensionnel, non-
isotherme d’une pile PEMFC pour étudier l'effet des
diverses conceptions et des conditions de fonctionnement
sur, les performances de la cellule, la gestion thermique et
de l'eau pour essayer de comprendre les mécanismes
fondamentaux. J. Ramousse et al. [8], présentent un modéle
unidimensionnel qui tient compte: de la diffusion de gaz
dans les électrodes poreuses; de la diffusion de l'eau et du
transport électro-osmotique au niveau de la membrane
polymére; du transfert thermique dans Il'ensemble
¢électrodes-membrane (MEA) et des plaques bipolaires. Le
modele unidimensionnel est si simple qu’il néglige les
variations de la teneur en eau de la membrane et la
concentration des gaz le long du canal. Ce mode¢le ne peut
pas simuler la variation de concentration d’espéces dans la
section transversale et la direction de 1’écoulement. Il ne
peut pas étre employé pour optimiser des conditions de
fonctionnement et pour prévoir les performances des
PEMFC a grandes surfaces actives. Pour étudier et
optimiser la distribution des gaz, la teneur en eau de la
membrane, la densité de courant et le transport de 1’eau le
long du canal, des modéles bidimensionnels ont été
développé par de nombreux auteurs: Singh et al. [9],
présentent un modele bidimensionnel isotherme pour une
cellule compléte. Le modéle explique: le transport
d'électrons; la diffusion des gaz dans I'anode et la cathode;
I’activation des réactions électrochimiques; la migration des
protons de l'anode a la cathode par l'intermédiaire de la
membrane; le transport de l'eau dans la membrane et les
électrodes. 1.M.Hsing et P.Futerko [4], développent un
modéle bidimensionnel basé sur, [’électrochimie, le
transport de masse dans les canaux de gaz, la diffusion des
gaz dans les électrodes, et la membrane d'une PEMFC.

L'objectif du présent travail est de développer un
modele qui décrit, le transport de I'eau dans le cceur de la
pile PEMFC a différentes valeurs de gradient de pression.
Cette ¢étude sera utile pour la conception et le
fonctionnement des piles PEMFC.

1. MODELE MATHEMATIQUE ET SOLUTION
NUMERIQUE

La figure (2) présente schématiquement le modele
bidimensionnel d’une cellule PEMFC divisée en trois
régions: la couche de diffusion de gaz anodique, la
membrane polymeére, la couche de diffusion de gaz
cathodique; les couches de catalyseur anodique et
cathodique sont assimilées a des interfaces.
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Le flux des gaz dans les canaux n’est pas inclut dans ce
modele. Pour ce modeéle, aussi nous supposerons qu’il n’ya
pas d’eau liquide dans les couches de diffusion. De cette
maniére, il ne reste qu’une phase gazeuse a considérer pour
la diffusion.

Nous considérons une pile alimentée en hydrogéne coté
anodique et en oxygene coté cathodique. Des deux cotés les
gaz sont humidifiés avant leur entrée en pile afin de réduire
la résistance protonique de la membrane. Les réactions
d’oxydation de I’hydrogéne et de réduction de 1’oxygeéne
sont supposées se dérouler dans les couches réactives
catalytiques.

Couches catalyseur

| |

\ ta } \ tm A\ tc }

Couche de diffussion
cathodique

Couche de diffusion
anodique
ta : Epaisseur de GDL anodique ;
tc : Epaisseur de GDL cathodique ;
tm: Epaisseur de membrane ;
Ly: Longueur d’électrode.

Membrane

Figure 2 : Présentation de domaine d’étude de la pile PEMFC.

1.1. Hypothéses du modéle

Le présent modele suppose que :

e Régime permanent,

e Modé¢le monophasique: La phase est gazeuse dans les

diffuseurs et liquide dans la membrane,

La membrane est considérée imperméable aux gaz,

La résistance de contact est négligeable,

Les mélanges gazeux sont parfaits,

Les électrodes, les couches catalytiques et la membrane

sont homogenes et isotropes,

e Les couches du catalyseur sont beaucoup plus minces de
l'ordre de 10 pm que les couches de diffusion de
I’électrode ou de la membrane, et sont traités en tant
qu'interfaces minces.

1.2. Equations gouvernantes

Dans ce modéle, La forme des équations mathématiques
de transport et les termes sources présentés peuvent changer
d’un composant a un autre de la pile a combustible, c'est-a-
dire chaque élément posséde sa propre équation.

La couche de diffusion, la couche de catalyseur et la
membrane sont considérées comme des milieux poreux.

Les équations de conservation sont écrites sous forme
vectorielle.

s Continuité

Ner U )= 0] (1)
«» Equation de quantité de mouvement (la loi de Darcy)
La loi de Darcy considére que le vecteur vitesse est

déterminée en fonction du gradient de pression, de la
viscosité de fluide, et de la structure des milieux poreux:

U=- —=NP @)

< Equation de conservation de masse

N(eUC, )= Ny NC; p+ 3, (3)

szf : représente le coefficient de diffusion du milieu

poreux; il est obtenu par ’utilisation de la corrélation de
Bruggeman [10] :

DY =D e'’ 4)

Dk : Coefficient de diffusion, fonction de la température

et de la pression S.Um et al. [11]:

o 8% P 6
by o]
0

& :laporosité de chaque zone de milieu poreux.

F% (5

Le terme source Sk qui est le taux de consommation ou de
production de chaque espéce dans les couches de catalyseur
anodique et cathodique.
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La densit¢ de courant volumiqueJ,, J_ est définie par

I’équation de Butler-Volmer (équations ci-dessous) :
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1.3. Résolution numérique

La méthode de discrétisation utilisée est la méthode des
volumes finies, qu’elle est souvent utilisée en phénomene
de transport de masse et transfert de chaleur et elle est un
outil numérique efficace. La simulation est procédée avec
un code numérique (Fortran) inventé.
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2. RESULTATS

Le transport de l'eau dans la membrane résulte de trois
mécanismes: drag électro-osmotique, la diffusion et la
convection.

A basse densité de courant, le gradient de la teneur en
eau dans la membrane n'est pas raide et la teneur en eau de
la membrane sur le c6té anodique est suffisamment élevée
pour maintenir une meilleure conductivité protonique.

A haute densité de courant, le transport de l'eau, par
drag électro-osmotique est élevée et la diffusion de l'eau par
le gradient de concentration d'eau est insuffisante pour
reconstituer la perte d'eau.

La membrane sur le coté de 'anode sera déshydratée et
augmente la résistance membranaire dans ce cas. Un
gradient de pression peut étre employé pour forcer le
transport de 1'eau de la cathode a l'anode.

Les figures (3 et 4) montrent l'effet du gradient de la
pression d'entrée anodique et cathodique sur Ia
concentration de I’eau. Une différence nulle entre les
pressions d’entrées implique une localisation d’eau dans la
couche de diffusion, couche catalyseur et membrane (coté
cathodique).
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Une différence entre ces pressions (valeurs de pression
anodique inférieure a celle du coté cathodique) améne a une
diffusion du champ de concentration d’eau vers le coté
anodique a travers la membrane.

Une fois cette variation augmente, le champ de
concentration d’eau se diffuse vers le coté anodique pour
éviter son asséchement.
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Figure 4: Influence de gradient de la pression sur la

concentration d’eau

as
[F:
aF

08

a5 " T T
= (mm}

DP =1 bar

109052

(k-2 2]
QUESEAAT
Q4242
QUTEEETE
QTI0G44
QUET4ZLS
QE1EITS
(k=g |
QUE0EI0E
QA4S01TS
[R5 horg
[ oy L)
[heroe o]
QIE054

y{mm]

[
= [mm}

DP =3 bar

Figure 3 : Distribution de la concentration de 1’eau pour différentes valeurs du gradient de la pression d’entrée anodique et cathodique

42



Etude de l'influence des gradients de pression sur la distribution de I'eau dans le cceur de la pile PEMFC

CONCLUSIONS

Un modéle bidimensionnelle, stationnaire est développé
pour l'assemblage membrane électrode (MEA) dans la pile
PEMFC. Le mod¢le est utilisé pour étudier I’effet du
gradient de pression sur la distribution de ’eau dans le
cceur de la pile PEMFC.

Les conclusions suivantes peuvent étre tirées:

- La performance de la cellule peut étre améliorée en
augmentant le gradient de pression entre 1’anode et la
cathode.

- Les résultats montrent que 1’augmentation de la pression
cathodique a celle de 1’anode peut étre utilisée pour
réduire le probléme de déshydratation d'anode.

- Cette ¢étude sera utile pour la conception et le
fonctionnement des piles PEMFC
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