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Résumé

L’¢tude et la modélisation d’une pile a combustible (PAC) est un théme
d’actualité. Parmi les différents types de pile a combustible existants, la pile a
membrane échangeuse de protons PEMFC (proton exchange membrane fuel cell),
qui sera retenue dans le domaine des transports, pour les applications portables et
le stationnaire. Pour ces applications, la maitrise de leur gestion présente un défi
qui est tres complexe, car elle est influencée par la gestion simultanée des
transferts de réactifs (hydrogéne et oxygene), de I’eau (produite par la réaction) et
de la chaleur pour mieux comprendre certains effets et phénomenes dans le
systeme PAC, une modélisation sous Matlab/Simulink a été notre objectif.

Mots clés : Pile a combustible, modélisation, hydrogéne, oxygéne, dynamique,
énergie.

Abstract

The study and modelling of a fuel cell (PAC) are currently trending topics. Among
the various types of existing fuel cells, the proton exchange membrane cell
(PEMFC) is particularly suited for applications in the field of transportation, as
well as for portable and stationary use. However, managing these applications
presents a complex challenge due to the simultaneous control of reactant transfers
(hydrogen and oxygen), water produced by the reaction, and heat within the core
of the stack. To better understand specific effects and phenomena within the fuel
cell system, we employ modelling in Matlab/Simulink.

Keywords: Fuel cell, modelling, hydrogen, oxygen, dynamics, energy.
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Introduction Générale

Les questions énergétiques recouvrent a I’heure actuelle deux enjeux. L un est lié
au risque d’épuisement des ressources fossiles et fissiles, 1’autre est
environnemental. Les sources utilisées aujourd’hui sont en effet a réserves finies,
aussi bien pour les combustibles fossiles (hydrocarbures, charbon...) que pour les
combustibles fissiles (uranium).

L’utilisation de ces sources d’énergie engendre en outre des effets secondaires
indésirables : émission de gaz a effet de serre dans le cas des hydrocarbures, et
production de dechets difficiles a traiter dans le cas du nucléaire. Face a la
diminution des ressources énergétiques, il est devenu indispensable de trouver des
alternatives énergétiques possédant les mémes propriétés que les hydrocarbures
en termes de stockage et de transport.

Dans ce contexte, I’hydrogene s’avere €tre un candidat trés sérieux, méme s’il ne
constitue qu’un vecteur €nergétique et non une ressource primaire. De plus,
I’hydrogéne peut apporter une reponse aux enjeux climatiques en permettant de
rationaliser I’utilisation des ¢énergies renouvelables par nature dispersées et
aléatoires.

L’hydrogéne, qui n’existe pas a 1 état naturel, peut en effet &tre synthétise a partir
des énergies renouvelables. Outre sa fonction de vecteur énergétique, est alors
exploité son caractere stockable permettant d’une part, de s’affranchir du coté
aléatoire de ces modes de production, et d’autre part, de répondre aux exigences
fixées par les consommateurs d énergie.

Les piles a combustible sont présentées comme I'énergie de demain, en paralléle
avec I'hydrogene.

Pourtant, elles ne sont pas une technologie nouvelle, puisque leur principe de
fonctionnement a été découvert en 1839...

Une pile a combustible utilise 1’énergie chimique de I’hydrogene et de 1’oxygene
pour produire de I’¢lectricite, sans pollution. Les autres produits sont simplement
de I’eau pure et de la chaleur. Les scientifiques ont déja et continuent a développer
différents types de piles a combustible, caractérisés par la nature des gaz et de
I’¢lectrolyte utilisé, déterminant ainsi ses caractéristiques de fonctionnement.

Parmi toutes les familles existantes de piles a combustible, nous intéresserons
qu’aux piles a basses températures a membranes polymeéres échangeuses de
protons (PEM), cette technologie semble effectivement étre la plus mire et la plus
proche du stade commercial.

Ce type de piles domine le marché puisqu’elles conviennent a de nombreuses
applications portables et stationnaires, elles possedent de bonnes performances et
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offrent des conditions de fonctionnement moins contraignantes que les autres
familles de PAC.

Elles peuvent étre utilisées dans plusieurs domaines comme le transport
automobile (Train Coradia iLint est entré en service en Allemagne en 2018 les
voitures hybrides électriques a hydrogéne commercialisées depuis 2016 sont
Toyota, Hyundai et Honda.) les application stationnaires (Energie verte du
Gyeonggi Novembre 11,2011.) et les applications portables (téléphones,
ordinateurs portables).

Bien que les PAC de type PEM (pile a membrane échangeuse de protons)
représentent de composantes majeures capables de provoquer I’évolution du
domaine énergétique, il reste néanmoins de nombreux problemes a résoudre avant
d’envisager leur développement et leur commercialisation a grande échelle. Le
caractere tres fortement couplé des phénomenes physicochimiques se produisant
dans le cceur de la pile (réactions ¢€lectrochimiques, phénomenes hydrauliques,
thermiques, mécaniques, électriques...) rend cette derniére tres complexe et
difficile a maitriser. En particulier, la gestion d’eau dans la membrane est I’un des
problémes les plus délicats qui affectent les performances de la PAC. Dans ce
contexte, la modélisation mathématique et la simulation se positionnent comme
des outils précieux pour la comprehension, la prédiction et I’amélioration du
comportement des systemes PAC.

Ce meémoire s'articule autour de quatre chapitres :

Dans le premier chapitre nous avons effectué une recherche bibliographique
approfondie sur le principe de fonctionnement de pile a combustible. Par la suite,
il sera exposé les autres types de PAC existant ainsi que les différentes
applications offertes par de telles piles

Le deuxieme chapitre sera consacré Choisir la pile a combustible de type PEMFC
parmi les autres, selon certains criteres, ou nous exposons son principe de
fonctionnement et nous donnons les différentes expressions des rendements de la
pile a combustible PEMFC.

Dans le troisieme chapitre, nous abordons la partie de la modélisation et
d'identification des modeles de la pile a combustible connus. Ce chapitre vise a
évaluer les différents modeles d'analyse sont utilisés pour la pile a combustible de
type PEMFC.

Grace a I’analogie entre les domaines électrique et dynamique, cette maniere
constitue un outil simple, évolutif et efficace. Grace a cette modélisation, une
simulation regroupe des résultats a été effectuée dans le but d’obtenir les

différentes caractéristiques et I’influence des paramétres et les performances de la
pile a combustible PEMFC.




Introduction Générale

Dans le dernier chapitre, nous effectuons quelques simulations de la pile a
combustible de type PEMFC en utilisant le modéle d’Amphlet disponible sous
MatLab/Simulink. Nous commencons par une présentation du modéle, ensuite
nous analysons les effets respectifs de la pression de I'nydrogene, de la pression
de I'oxygéne et de la température sur le fonctionnement en régime établi et nous
terminons par quelques simulations en régime dynamique.

Enfin, une conclusion générale permettra de cléturer ce manuscrit en résumant les
travaux de ce memoire.
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Chapitre I . Recherche bibliographique sur la pile 4 combustible

1.1 Introduction

La pile a combustible est-elle une source d'énergie compatible avec le
développement durable ? Les piles a combustibles sont souvent présentées comme
la solution du futur dans les domaines de production d'énergie électrique On ne
peut plus entrer dans I’¢re de 1’écologie sans parler ou entendre de la pile a
combustible et du potentiel de cette technologie.

La pile a combustible est une bonne alternative a 1’énergie fossile (une conversion
énergétique 3 fois plus importante que celle de I’essence) une diminution des
pertes due a la conversion importante.et aujourd'hui les piles a combustible sont
utilisées dans de nombreuses applications telles que les automobiles, les engins
spatiaux, les communications. L'avantage d'une pile a combustible est que son
efficacité n'est pas soumise a la loi de Carnot, c'est-a-dire qu'elle est indépendante
de la température du réservoir. Elle a un rendement plus élevé a charge partielle
par rapport aux moteurs a combustion interne. Elles sont classées soit par le type
d'électrolyte utilisé, soit par le type de combustible. Le présent chapitre résume
une etude théorique bibliographique sur la pile a combustibles.

1.2 Définition

Une pile a combustible est un générateur d’énergie électrique. Elle transforme
directement I’énergie chimique du combustible en énergie €lectrique. C’est un
systtme qui ne produit pratiquement pas de nuisances sonores, puisqu’il ne
comporte pas de composants mécaniques en mouvement, comme les turbines et
les moteurs. De plus, le courant electrique est produit tant que la pile est alimentée
conjointement en combustible (hydrocarbures, alcools, biomasse, gaz naturel,
hydrogene) et en comburant (oxygene de 1’air). C’est ce qui la différencie des
batteries, accumulateurs et autres piles. [1].

1.3 Historique

La fleche chronologique de I’historique de la pile & combustible est représentée
en (figure 1.1) :

1802 : La découverte du principe de fonctionnement de la PAC par Sir Henri
David (production de [’énergie électrique par [’électrolyse inverse de [’eau),

1838 : le Suisse Christian Schonbein découvre ’effet de la PAC.

1845 : L’Anglais William Grove et le Suisse Christian Schénbein ont pu créer un
premier prototype en, prenant le nom de « Gas Battery ».

1889, Ludwig Mond et son assistant Charles Langer créent la pile a combustible
avec des électrodes en platine perforées développant une tension de 0,75 V pour
une densité de flux (quantité de chaleur passant par unité de surface) d’environ 2
A/m?, d’ou le nom de « Fuel Cell ».
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1921, le Suisse Emil Baur améliore le rendement de la pile a combustible en
faisant fonctionner cette derniére a haute température (1000 °C).

1932 : I’Anglais Francis Thomas Bacon, de 1’université de Cambridge, reprend
les travaux de Mond et Langer en remplacant les éléments de platine par du nickel
et de I’acide phosphorique par de I’hydroxyde de sodium. Il s’agira de la premicre
pile de type alcaline (AFC, Alcaline Fuel Cell).

1933, Emile Baur arriva a la conclusion que la configuration optimale de la pile
est I’association de 1’hydrogéne comme combustible et d’'un composé alcalin
comme électrolyte.

Dans les années 60, la pile a combustible de M. Bacon est utilisée par la NASA
comme générateur pour leurs engins spatiaux habités.[2].
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Figure 1.1 : Historique de la pile a combustible [2].
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Figure 1.2 : Francis Thomas Bacon et sa pile a combustible [3]




Chapitre I . Recherche bibliographique sur la pile 4 combustible

Parmi les premiers prototypes de véhicules fonctionnant avec une pile : un
tracteur electrique et une voiture Austin A40 (cette derniere a une autonomie de
300 km, et a parcouru pendant 3 ans un total de 16 000 km) (figure 1.3).

Tracteur électrique Austin A40

Figure 1.3 : Quelques prototypes de véhicules fonctionnant avec une pile.[4]

Pendant les années 70, de plus en plus de recherches sur les piles a combustible
(Etats-Unis et Japon) ont été effectuées. Dans les années 80, di au colt de
fabrication des matériaux mais aussi de son volume et de son poids cela rend
difficile son intégration a des systémes de petite taille. Cependant elle se poursuit
au Japon et en Amérigue. A partir des années 1990 les piles a combustibles
connaissent un regain d’intérét aupres de tous.

1.4 Structure de la pile a combustible

La pile a combustible se compose de deux électrodes (anode et cathode). Chaque
type de pile a sa structure géométrique propre, cependant les composants
principaux restent les mémes. Le coeur de la pile est constitué : d’une anode
(électrode chargée positivement) et une cathode (électrode chargée
négativement), séparées par un électrolyte (un matériau qui blogue le passage des
¢lectrons). L’assemblage de ces composants ainsi que leur nature dépendent du
type de pile. lls ont cependant le méme réle.

1.4.1. Electrodes

Les ¢lectrodes sont le lieu des réactions d’oxydation de 1’hydrogeéne a 1’anode et
de réduction de ’oxygene a la cathode. Elles doivent assurer le transfert des
protons issus de I’oxydation de I’hydrogene, des sites catalytiques de I’anode vers
les sites catalytiques de la cathode via la membrane. D’autre part les électrons
produits a 1’anode doivent étre redistribués a la cathode par I’intermédiaire du
circuit externe. Par conséquent, les électrodes doivent étre a la fois conducteur
électrique et protonique. En plus, elles doivent aussi permettre le passage des gaz
jusqu’aux catalyseurs. Les électrodes sont généralement structurées en deux
parties : une premiére partie constituant la zone active, lieu des réactions
électrochimiques et une seconde partie constituant la zone diffusion elle qui assure
I’approvisionnement de la zone active en gaz.
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Figure 1.4 : Catalyseur du c6té cathode.

1.4.2. L’électrolyte

L’¢électrolyte varie en fonction du type de pile il autorise les especes ioniques (pas
les électrons) a passer de I'anode a la cathode.

En solution ou a I’état liquide, I’¢électrolyte est conducteur et se dissocie en anions
et en cations par I’action d’un courant €lectrique. L’¢lectrolyte est un élément de
I’électrolyse.

1.4.3. Plagues bipolaires

Ces plaques sont collées aux supports de 1’anode et de la cathode. Elles
permettent de :

* Canaliser les gaz venant de I’extérieur
* Collecter le courant
* Gérer les flux

Généralement en graphite, ces plaques doivent conduire le courant, mais aussi
permettre de diffuser des gaz jusqu’aux é¢lectrodes (pour les piles de type
PEMFC). Elles doivent résister aux agressions du milieu (acide ou basique) et
aussi étre imperméables aux gaz réagissant (sous peine de provoquer un court-
circuit chimique). Situées au cceur des piles a combustible, les plaques bipolaires
assurent la conduction des électrons, ce qui permet 1’alimentation en gaz et
I’évacuation de 1’eau formée.

Des canaux sont gravés dans ces plaques pour permettre le passage des réactifs
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Figure 1.5 : Vue éclatée d’une pile a combustible.

Pour le bon fonctionnement de la pile, il est indispensable d’ajouter d’autres
composants. Il s’agit :

Des réservoirs pour I’hydrogene et I’eau,

Du compresseur pour Iair,

De I’humidificateur,

Des échangeurs de chaleur pour refroidir la pile et

L’onduleur pour transformer le courant continu en sortie de pile. [5] [6].

I.5 Fonctionnement d’une pile a combustible

Le principe de fonctionnement d’une pile a combustible est décrit par une relation
chimique est une oxydoréduction. Elle fait réagir I’hydrogéne et 1’oxygéne pour
produire de I’¢lectricité, de 1’eau et de la chaleur, selon la réaction chimique
globale suivante : [7]

2H, + O, — 2H,0 + électricité + chaleur

(1.1)

Cette réaction s’opere au sein d’une structure essentiellement composée de deux
¢lectrodes (I’anode et la cathode) qui seront les conducteurs électroniques,
séparées par un électrolyte solide qui sera le conducteur protonique. Plus
précisément, les réactions suivantes interviennent aux deux électrodes :

A P’anode : couple H+/H2 (€lectrolyte acide) :

H, -2H+ +2¢
(1.2)
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A la cathode : couple O2/H20
2H++2¢+1/2 02— H,0

(1.3)
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Figure 1.6 : Schéma de principe de fonctionnement d’une pile a combustible

Ces réactions d’oxydation de I’hydrogene (a I’anode) et de réduction de I’oxygene
(a la Cathode) s’effectuent a I’interface ¢lectrolyte/électrode en présence d’un
catalyseur (platine), en des points appelés « points triples » Voir (figure 1.7) en
ces points, on trouve, autour de la particule de catalyseur :

* Une continuité physique avec 1’¢lectrolyte pour assurer la conduction des
protons H-.

* Une continuité physique avec le conducteur électronique qu’est 1’électrode, pour
assurer la conduction des électrons e".

* Une structure poreuse capable d’assurer la diffusion de I’hydrogeéne ou de
I’oxygene moléculaire.

* Une structure hydrophobe pour assurer I’¢limination de I’eau formée, dans le
cas de la Cathode

* Une structure thermiquement conductrice pour assurer 1’évacuation de la
chaleur de réaction [8].

Hyvdrogene
moléculaire

Electrolyte

Conducteur
électronigue

Figure 1.7 : Principe de la réaction catalytique dans 1’électrode volumique. [8]
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1.5.1. Alimentation des piles en combustible

Les piles fonctionnent essentiellement par 1’hydrogéne comme combustible, ou
dans certains cas avec un mélange hydrogéne monoxyde de carbone. L’ intégration
d’une unité de reformage dans le systéme, permettrait 1’utilisation d’autres
combustibles, tels que le gaz naturel et des hydrocarbures 1égers. L unité de
reformage permet de produire un gaz riche en hydrogéne a partir d'un composé
hydrocarboné (méthanol, éthanol, méthane, essence ...) et d'air et/ou d'eau. On
distingue deux systémes de production de I’hydrogéne au sein d’une pile, soit le
reformage interne pour les piles fonctionnant a haute température, MCFC et
SOFC, soit le reformage externe pour les piles fonctionnant a des basses et
moyennes températures, PEMFC et PAFC [9].

1.6 Procédés de production d’hydrogene
1.6.1. La production a partir d’énergies fossiles

Actuellement, 95 % de I’hydrogene consommé a 1I’échelle mondiale est produit a
partir de gaz naturel ou de charbon [10].

e Vaporeformage des hydrocarbures

Le vaporeformage, ou reformage a la vapeur, consiste a transformer les
hydrocarbures en gaz de synthése par réaction avec de la vapeur d’eau et en
présence d’un catalyseur a base de nickel, a haute température (840 a 950°C) et a
pression modérée (20 a 30 bar).

H,O + CH, — CO + 3 H>
(1.4)

Le gaz de synthése obtenu n’est pas un mélange simple d’hydrogeéne et de
monoxyde de carbone. Du fait des différentes reactions mises en jeu,

CO+H,O— CO, +H>
(1.5)

il contient également du dioxyde de carbone, du méthane et de I’eau (H2 + CO +
CO2 + CH4 + H20) ainsi que des hydrocarbures résiduels. Le vaporeformage est
généralement effectué a partir de gaz naturel. 1l peut également étre a partir de
méthane ou de naphta [11].

o L’électrolyse d’eau

L’¢lectrolyse est I’action de décomposer 1’eau sous 1’effet d’un courant €lectrique.
Ce phénomeéne résulte des réactions chimiques d’oxydo-réduction qui surviennent
lorsque deux électrodes, reliées a un générateur de courant électrique continu et
séparées par un électrolyte (substance conductrice du courant électrique) sont
plongées dans 1’eau. Dans le but de déterminer un sens de circulation du courant
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et des électrons, les deux électrodes sont appelées cathode et anode, auxquelles
sont respectivement attribuées les réactions de réduction et d’oxydation. Trois
types d'électrolyseurs a eau ont été developpés

> Electrolyseurs alcalins

C’est le procédé le plus utilisé en industrie et donc mature. Il utilise un électrolyte
liquide d’hydroxyde de potassium, mais des travaux de R&D étudient son rem-
placement par des membranes solides conductrices d’ions OH—.

> Electrolyseurs PEM

(Proton Exchange Membrane) : Cette technologie utilise un électrolyte solide a
membrane polymére PEM, conductrice de protons. L’utilisation d’un électrolyte
solide fiabilise le procédé, d’autant plus que 1’¢électrolyte liquide de prédilection
(potasse) est corrosif. L’¢lectrolyse membrane acide adaptée aux petites capacités
est déja mature, car utilisée depuis plusieurs dizaines d’années pour des applica-
tions sous-marines et spatiales.[12].

> Electrolyseurs a haute température

L’¢lectrolyse de 1’eau a haute température ou EHT (entre 700 et 1000°C) est une
technique similaire a 1’¢lectrolyse alcaline, mais qu’elle utilise de la vapeur d’eau
au lieu de I’eau liquide. La vapeur d’cau est dissociée a la cathode ou a 1’anode
selon la nature de I’¢lectrolyte [13].

1.6.2. Production d’hydrogene a partir d’énergies renouvelables
e Gazéification de la biomasse :

La production d'hydrogene a partir de la biomasse repose principalement sur le
procédé de gazéification thermique par lequel des composés organiques tels que
le bois, les produits agricoles, les déchets urbains, se décomposent principalement
en hydrogene et monoxyde de carbone. Le terme gazéification décrit le processus
thermochimique se déroulant a température élevée (800-1100°C) entre la
biomasse et un réactif gazeux (air, oxygene, vapeur d 'eau) pour produire un gaz
de synthése riche en CO et H2. La différence par rapport a la combustion se situe
dans la quantité suffisante pour conduire a I'oxygeéne utilisée (oxygene de 1’air,
oxygéne de la vapeur) qui nait pas en quantité suffisante pour conduire a
I'oxydation totale de la biomasse (combustion). Le procédé de production
d'hydrogéne par gazéification de la biomasse comporte quatre principales étapes
[14] :

» Production du gaz de synthése,

> Purification du gaz de synthése par élimination des impuretés (H2S,
NH3, ...),
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» Réaction de water-glas-shift (WGS) en vue de convertir le
monoxyde de Carbone contenu dans le gaz de synthése en
hydrogéne en présence de la vapeur d'eau,

> Purification et production d’hydrogéné a grande pureté.[15].
e Procede biologiques de production d’hydrogéne

L’innovation majeure de la production de I’hydrogene par les sources biologique,
repose sur I’utilisation d’organismes vivants capables, grace a leur pouvoir de
conversion photochimique de convertir 1’énergie solaire en hydrogene. La
production biologique de I’hydrogéne est définie comme le résultat du
métabolisme d’un organisme vivant qui libére, dans des conditions données, de
I’hydrogéne gazeux comme métabolite primaire. [16].

e L’hydrogéne a partir de I'oxydation partielle

On peut synthétiser I'nydrogéne par I'oxydation des hydrocarbures en présence
dair ou d'oxygéne pur, cette procédure appelée I'oxydation partielle qui est
également un processus de production maitriser. Dans le cas du méthane
I'oxydation partielle de ce dernier peut étre décrite par les éguations suivantes :

CHj + 102> CO +2H, AH® (298K) = -35,7kJ/mol

(1.6)
CHa + O, <> CO+2H, AH® (298K) = -319kJ/mol

(1.7)

Ces types des reactions sont exothermiques et se déroulent (en genéral) sans
catalyseur. Mais I'oxydation partielle du gaz naturel qui est compose
essentiellement de méthane subit aux deux réactions suivantes :

CHa + 202> CO +2H, AH° (298K) = -36kJ/mol
(1.8)
CO + H, 0~ CO, + H; AH° (298K) = -41kJ/mol
(1.9)
Le bilan des deux réactions est :
CHs+ Hz0 +10; <> CO»+3H; AH° (298K) = -77kJ/mol
(1.10)

La premiére réaction est exothermique et se caractérise par un rapport H2/CO de
I’ordre de 2 et la deuxiéme réaction est également exothermique et presque




Chapitre I . Recherche bibliographique sur la pile 4 combustible

compléte. Pour le bilan des deux réactions, le rendement massique maximal en
hydrogéne par rapport au méthane est de : 6/16 = 0,375 ou 37,5%. [17].

1.7 Stockage de I’hydrogene

Une fois produit, I’hydrogéné doit étre stocké pour pouvoir ensuite étre distribué.
Il peut étre stocké de trois maniéres différentes : gazeux, liquide ou solide. Ces
trois méthodes de stockage différent par leurs densités volumiques et
gravimétriques et aussi par leurs aspects securitaires et leurs codts.

1.7.1. Le stockage sous pression

Le stockage de I'hydrogéne sous forme gazeuse est une technologie mature et
aussi la méthode la plus commune Pour augmenter la densité.

Le stockage sous forme comprimée est le plus utilis€ actuellement. L hydrogene
peut se stocker a température ambiante et sous pression de 200 a 700 bars, il est
alors a 1’état gazeux et sa densité est faible. Toutefois la compression de
I’hydrogéne est consommatrice d’énergie (= 10% de 1’énergie de combustion de
I’hydrogene). L hydrogene peut étre stocké dans des petites bouteilles de 10 L et
jusqu'a des grands réservoirs de 10 000 L, il existe des réservoirs ronds ou
cylindrique, le réservoir est fait d’alliages métalliques treés résistants a la
corrosion. L’intérét de stocker I’hydrogeéne sous pression réside dans le fait que
I’on posséde une grande maitrise de la technologie et que le remplissage est trés
rapide, cette technique [18] présente des inconvénients comme : w La faible
densité volumétrique. @ La nécessité de concevoir des réservoirs resistants aux
chocs et adaptables aux véhicules pour les applications embarquées

Type

I ) I ' 11 ' \Y%
Schéma C> ( ; > : e %j ‘ ‘ 1 ’_

Figure 1.8 : Les différents types de réservoirs gazeux

1.7.2. Le stockage liquide

Ce modele de stockage est une solution tres attractive, I’hydrogene est refroidi a
-253° C et devient liquide, ce qui lui confére une densité plus élevée. Ce mode de
stockage nécessite une grande quantité d'energie de refroidissement (25 % de
I'énergie de combustion de I'nydrogéne). La maitrise du stockage de I'hydrogene
a des températures aussi basses a conduit a des évolutions technologiques
majeures. L hydrogeéne est stocké dans des réservoirs de double paroi, entre ces
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dernier un espace contenant des super isolant ou d’air liquide son but est de limiter
les échanges thermiques. Les réservoirs sont en acier ou en matériaux composites
pour reduire leur masse (figure 1.9). La densité de I’hydrogéné a 1’état liquide a
une température de 20K et une pression de 1 bar est de 71,1 kg/m3 (i.e. 1 kg
d’hydrogéne occupe un volume de 13 L), ce qui est bien supérieure a celle de
I’hydrogéné gazeux sous pression. Finalement, la capacité volumique est 2 a 3
fois supérieure a celle de I’hydrogéné gazeux.
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./
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[gazeux/liquide) U'eau de refroidissement

Figure 1.9 : Schéma de structure d'un réservoir d’hydrogéne liquide (LINDE)

1.7.3. Le stockage solide

L'hydrogene peut étre stocke dans des hydrures metalliques avec différents types
de poudres metalliques ce qui crée un stockage solide a basse pression. Certains
éléments comme les métaux et alliages ont la propriété de formeés des liaisons
(covalente ou ionique) avec I’hydrogéné réagissant de manicre réversible avec
eux. Le stockage dans les hydrures utilise un réservoir rempli de certains métaux
(Pd, Mg, etc.) ou composés intermétalliques qui peuvent stocker des atomes
d'’hydrogene dans leurs réseaux et créer des liaisons chimiques (figure 1.10) [19].
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= hydrides
I Solid solutions | --------- > Crreversible)
Complex hydrides (irreversible) | o I Alanates (reversible)

Figure 1.10 : Développement du stockage solide depuis 50 ans
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1.8 Différents types de piles a combustibles

On distingue plusieurs types de piles a combustible et on les classifie selon la
nature de 1’¢électrolyte utilisé. Celui-ci détermine en méme temps la température
de fonctionnement.

* AFC : Pile alcaline (Alkaline Fuel Cell)

* MCFC : Pile a carbonate de fondu (Molten Carbonate Fuel Cell)
* SOFC : Pile a oxyde solide (Solid Oxide Fuel Cell)

* PAFC : Pile a acide phosphorique (Phosporic Acid Fuel Cell)

* PEMFC : Pile a membrane polymere échangeuse de protons (Proton Exchange
Membrane Fuel Cell)

« DMFC : Pile alimentée directement par méthanol (Direct Methanol Fuel Cell)
[20].

1.8.1. Pile Alcaline AFC

Les piles alcalines sont des piles a combustible qui ont été développées au début
des années 1960

Des travaux a des températures plus basses (60 a 80 degrés Celsius) ont été utilisés
Les programmes spatiaux de la NASA utilisent généralement un électrolyte
liquide

Hydroxyde de potassium (KOH) qui a l'avantage d'accélérer le processus de
réduction de I'oxygene.

Cependant, cela ne fonctionne correctement que lorsque I'nydrogene est utilisé
L'oxygene pur est du dioxyde de carbone

Le carbone de ce dernier réagit avec I'électrolyte KOH et forme du carbonate
Potassium, qui réduit le mouvement des ions. Cette pile a un grand avantage en
termes de convivialité variété de catalyseurs et a la meilleure efficacité de toutes
les piles a combustible.

Les réactions qui ont lieu a I'anode et a la cathode sont les suivantes :

A l'anode, avec un catalyseur au nickel, ou au platine-palladium, on a:

H>+2HO — 2H,+ 2e”
(1.11)

A la cathode, avec un catalyseur a I'oxyde de nickel, & argent ou au platine-or,
ona

1
502 + 2e — +H20 - 2HO -

(1.12)
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ALKALINE FUEL CELL
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Figure 1.11 : Principe de la pile a combustible alcaline

1.8.2. Pile a carbonate fondus (MCFC)

Elles sont des piles de seconde génération, car sont apparues bien apres les piles
fonctionnant a basses températures. Ces piles fonctionnent a des temperatures
élevees (600°C a 700°C) elles sont insensibles aux polluants, et peuvent méme
consommer du CO comme carburant

L’¢lectrolyte est constitu¢ d’un melange de carbonates de métaux alcalins
(carbonates de lithium, de potassium et de sodium) retenu par une matrice
céramique d’oxyde d’aluminium et de lithium (LiAIO2). Les plaques bipolaires
sont faites d’acier inoxydable recouvert de nickel. Le choix des matériaux est
important, en raison de la température de fonctionnement élevée et de la nature
hautement corrosive de 1’¢lectrolyte

Les réactions ayant lieu dans ce type de piles sont les suivantes :

A I’anode, avec un catalyseur fait d'un alliage nickel-chrome / nickel-
aluminium, on a la réaction :

24, + 2005 —2/#,0+2(Op+he”
(1.13)

Et a la cathode, avec un catalyseur d’oxyde de nickel, on a:
O+2(0,+4e” — 2 (O%
(1.14)
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Figure 1.12 : Principe de la pile a combustible MCFC.
1.8.3. Pile a oxyde solide (SOFC)

La caractéristique principale de cette pile est qu’elle fonctionne a haute
température qui est de 1’ordre de 850 °C a 1000 °C. Cette température est

obligatoire pour permettre a 1’¢électrolyte de posséder une conductivité protonique
suffisante.

L’¢électrolyte est solide, habituellement du Zircone (Zr2) dopé avec de I’ytterbium
(Y3+), lequel joue le role de conducteur pour I’anion oxygene (O2-).
Contrairement aux autres technologies, la pile a oxyde solide peut étre de forme
tubulaire ou planaires

Les réactions mises en jeu sont les suivantes :
A I’anode, avec un catalyseur au cermet de zirconium et nickel on a la réaction:
2K, +20%—>2H,0+4¢  OU 2C0+202" — 2CO+4e
(1.15)

Et a la cathode, dans les deux cas, a I’aide d’un catalyseur au manganite de lu
thane dope au strontium, on a la réaction:

O, +4e - — 20%
(1.16)
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Figure 1.13 : Principe de la pile a combustible SOFC
1.8.4. Pile a acide phosphorique (PAFC)

Pile a combustible acide La phosphorylation est le systéeme le plus avancé dans le
Développement et commercialisation Avec I'électrolyte est sous la forme liquide.
L'acide est généralement stabilise dans une matrice a base de SiC. La forte
concentration en acide augmente la conductivité de I'électrolyte et réduit la
corrosion du support d'électrode en carbone. Le catalyseur est a base de platine.
Les plaques bipolaires sont deux plagques poreuses séparées par une mince feuille
de graphite pour former un substrat dans lequel 1’€lectrolyte est stockeé.

Elles fonctionnent a une température égale a 210 °C, pour des pressions allant
jusqu’a 6 atmospheres. La PAFC est peu sensible au CO : la pile admet jusqu’a
1% en volume. Le combustible le plus souvent utilisé est un mélange riche en
hydrogéne, issu du reformage du gaz naturel, au moyen de techniques
conventionnelles

Les réactions qui se produisent dans une PAFC sont les mémes que dans
températures variant de (150 a220°C)

Anode : 2H; —» 4H" + 4e -

(1.17)
Cathode : O+ 44+ de— 20

(1.18)
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Figure 1.14 : Principe de la pile a combustible a acide phosphorique.
1.8.5. Pile a methanol direct (DMFC)

Une pile qui utilise du méthanol et I’eau comme combustible directement sur
I’anode. Elle utilise un ¢€lectrolyte polymérique €échangeur d’ions qui se présente
sous forme de membrane.

Le catalyseur a I’anode est composé d’un mélange de ruthénium et de platine qui
empéche 1I’empoisonnement par le monoxyde de carbone, les réactions suivantes
se produisent a des températures de fonctionnement ne dépassant jamais 80°C:

A anode on a: CHs OH + 4,0 — 6/ + 6 +CO,

(1.19)
Etalacathodeona: @, +4A4"+4e — 24,0

(1.20)

Porous anode Electrolyte Porous cathode

Figure 1.15 : Principe de la pile a combustible DMFC
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Le tableau ci-dessous resume les differents types de piles a combustible

Tableau 1.1 : Différents types de piles a combustible. [21]

AFC | PAFC | PEMFC | DMFC MCFC | SOF
Basse température Haute température
Température | 50 a 250°C | 150 a 220°C | 70a100°C 70-90°C 600 a 800°C | 700 a
— 200°C 1050°C
Electrolyte | Potasse(KO | Acide Membrane | Membrane | Sel de Céramique
H ) liquide | phosphorique | en Polymere | en polymére | Carbonate Solide
liquide solide solide fondu liquide
Combusti- | Hydrogéne | Hydrogéne Hydrogéne | Méthanol Hydrogene, Hydrogeéne,
bles Gaz naturel Gaz naturel, | Gaz naturel,
Possibles (reformage) Méthanol Méthanol
Gammede |1Wa 200 KW a 1W a 1W a 500 KW a 10 | 1 KwWa100
Puissance 100KW 100 MW 10MW Plusieurs MW MW
KW
Rendement | 55-60% 35-45% 30-45% 20-30 % 50-60% 50-55%
Electrique +75% en 70% en
cogénération cogénération
Applicat- Spatial Stationnaire, | Spatial Transport Stationnaire | Stationnaire
ions Défense, Cogénération | transport, Equipements | Transport, cogénération
Equipement | transport Stationnaire, | portable Cogénération,
s portables Equipement
portable
Etat du Commercia- | Commercia- | Commercia- | Commercia- | R&D R&D
marché lisée lisee lisee R&D | lisee R&D exréementale

1.9 Domaines d’application

Les marchés potentiels des piles a combustible apparaissent aujourd’hui
multiples, ils sont généralement classés en trois grandes familles d’application :
portables, stationnaires et transport

1.9.1. Applications portables

Pour des applications portables, les piles a combustible sont en concurrence avec
les batteries. On espere gagner en temps d’autonomie et pouvoir recharger plus
vite des réserves d’énergie épuisees. Les piles utilisées dans ce domaine doivent
étre extrémement robustes et peu sensibles aux conditions extérieures, seulement
deux types de piles sont susceptibles d'avoir des applications portables, les
PEMFC et DMFC, qui sont caractérisées par leur faible température de
fonctionnement variable entre 60 et 80°C, ce qui diminue les problémes de gestion
thermique et fonctionnent a température ambiante.
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Figure 1.16 : Ordinateur portable avec une pile & combustible

1.9.2. Applications stationnaires

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

. La production collective (200 kW a quelques MW)

. La production domestique ou individuelle (2 a 7 kW) .

Figure 1.17 : Exemple Pile MCFC. Mise en place par Dalkia

1.9.3. Application transport

Le transport est le domaine d’application a 1’origine du développement de la pile
a combustible a partir du début des années 90. Compte tenu de la contrainte de
colt, particulierement forte dans ce secteur, et de la concurrence de la technologie
traditionnelle (moteur thermique), il faut distinguer deux sous-familles assez
différentes dans leurs besoins, suivant qu’il s’agit d’équiper un véhicule léger ou
un véhicule lourd. Il est demandé au véhicule léger quelque 3 000 h de
fonctionnement pour une dizaine d’années de durée de vie alors qu’un véhicule
lourd (transport de passagers ou de marchandises) exige une durée de
fonctionnement 100 fois plus longue. Il est évident que la technologie et la durée
d’amortissement (donc les colits admissibles) ne seront pas du tous les mémes.
[22]
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Figure 1.18 : L’utilisation de la pile a combustible aux transports.

1.10 conclusion

La pile a combustible offre un systéeme énergétique a faible colt entrant dans le
domaine de I'énergie renouvelable. Elle présente des moyens par excellence d’uti-
lisation du vecteur énergétique hydrogene pour produire de 1’¢lectricité. Ce «
background » bibliographique sert d’apport pour notre travail. Le prochain cha-
pitre sera donc consacreé a la présentation de la pile a combustible de type PEM
(pile a combustible a membrane échangeuse de protons).
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1.1 Introduction

Les différents types de PaC sont généralement repertories et classés en fonction
soit de la nature de 1’¢lectrolyte utilisé dans les empilements, soit de la
température de fonctionnement.

Parmi toutes les familles existantes de PaC, nous ne nous intéresserons dans le
choix technologique qu’aux piles PEM. Actuellement, cette technologie apparait
effectivement comme la meilleure alternative pour les applications transports car
elle comporte deux avantages majeurs. Le premier provient de 1’utilisation d’une
membrane solide qui contrairement aux électrolytes liquides doit garder une
meilleure stabilité de fonctionnement lorsque le stack est soumis a diverses
vibrations mécaniques. Le second point fort de la technologie PEM provient de
sa basse température de fonctionnement.

11.2 Construction de pile a combustible de type PEM

Beaucoup de cellules sont reliées electriguement en série pour former le stack.
Chaque cellule se compose d'un assemblage membrane-électrodes qui constitue
I'anode, la cathode et I'électrolyte serré entre deux plaques en graphite. Les
plaques dirigent le carburant et 'air des deux cotés opposés de I’assemblage. Un
systeme de refroidissement est utilisé pour régler la température de
fonctionnement de la pile & combustible. Pour faciliter cela, des circuits de
refroidissement par cellule ou par groupe de cellules permettent d’absorber ou de
fournir (au démarrage) la chaleur. Les joints entre les plaques en graphite
s'assurent que l'oxydant, le carburant et le liquide de refroidissement ne se
mélangent jamais dans la pile a combustible. Aux extremités du stack se trouvent
les connexions électriques, les bornes d’alimentation des gaz et de départ des gaz
non utilisés et les bornes d’arrivée et de départ du fluide de refroidissement. Soit
au total huit bornes ou circulent constamment des fluides. La conception d’une
pile a combustible vise a utiliser au mieux la surface de la membrane et joue sur
le compromis surface de la membrane-nombre de cellule pour obtenir la puissance
desirée. Les points critiques sont les joints, les tolérances des circuits de
distribution des fluides et I’alignement des cellules. Comme pour tout produit
commercial, la conception résultante doit étre fiable, simple a fabriquer,
économiquement viable et avoir une durée de vie acceptable.

11.2.1. Assemblage membrane-électrodes

L’assemblage membrane-¢lectrodes est le coceur de la pile a combustible. Il se
compose d'une membrane d'électrolyte de polymeére solide serrée entre deux
électrodes de carbone poreuses. Un catalyseur a base de platine est intégré entre
la membrane et les électrodes. Les électrodes incluent souvent des joints
améliorant le contact avec les composants adjacents et évitant les fuites. A titre
d’exemple, la (figure 11.1) présente I'assemblage membrane-électrodes de sept

couches de la compagnie 3M.
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Figure 11.1 : Assemblage membrane-électrodes de sept couches de la compagnie 3M.

11.2.1.1. Electrodes

Les électrodes fournissent l'interface entre les gaz réactifs et I'électrolyte. Elles
doivent permettre le passage du gaz humide, fournir une surface de réaction ou
les gaz entrent en contact avec I'électrolyte, étre conductrices aux électrons libres
et assurer le passage des ions vers la membrane. Du papier en fibre de carbone est
typiquement utilisé pour cet objectif parce qu'il est poreux, hydrophobe (non-
mouillable), conducteur et non-corrosif. Le matériau d'électrode est trés mince
pour faciliter le transport des gaz et de I’eau. Un catalyseur est ajouté a la surface
de chaque électrode ou il est en contact de I'électrolyte afin d'augmenter
I’efficacité de la réaction chimique. Le catalyseur améliore la réaction chimique
en fournissant les sites de réaction mais n'est pas consomme dans le procedé. Le
platine est typiquement utilisé en raison de sa haute activité, sa stabiliteé et sa
conductivité électrique. Le platine était onéreux, la quantité utilisée (exprimee en
mg.cm-2) est un facteur significatif dans le colt d'une pile a combustible. Les
concepteurs de pile a combustible essaient de minimiser la quantité de platine
utilisée tout en maintenant le bon fonctionnement des cellules. [23]

11.2.1.2. Electrolyte

L'électrolyte en polymere solide est la caractéristique distinctive d'une pile a
combustible de type PEM. L'¢électrolyte est une membrane mince d'une épaisseur
de 50 a 175 um. Tous les ¢lectrolytes acides en polymere solide exigent la
présence de molécules d'eau pour conduire les ions d'hydrogene, les ions
d'’hydrogene se déplacant ainsi que des molécules d'eau pendant la réaction
d'échange ionique. La proportion d'eau par rapport aux ions d’hydrogene pour
obtenir une conductivité efficace est typiqguement dans un rapport de 3 pour 1.
Pour cette raison, les gaz en contact avec une membrane doivent étre saturés en
eau pour assurer un fonctionnement efficace. Les membranes doivent étre
conductrices pour les protons, isolantes pour les électrons et impermeéables aux
gaz. De plus elles doivent avoir une bonne tenue mécanique et étre stables.
L’intégration dans un assemblage membrane-électrodes leur apporte une structure
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facilitant leur intégration dans les cellules. Un certain nombre de membranes
commerciales sont disponibles comme le Nafion, produit par Dupont (figure
11.2). En outre, certains fabricants de piles a combustible comme Ballard ont
développé leurs propres membranes.[23]

Figure 11.2 : Membrane DuPont

11.2.1.3. Plaque bipolaire

Les plaques bipolaires dirigent le carburant et I'oxydant des deux cotés opposes
des assemblages membrane-électrodes. Chaque plaque contient des canaux de
conception sinueuse qui maximise la répartition des gaz (figure 11.3). La forme
des canaux de gaz est un parametre important pour la production uniforme
d'électricité, un fonctionnement stable des cellules et la gestion de I'eau. Des
conceptions différentes des plaques bipolaires sont adaptées aux diverses
applications de pile a combustible. Chaque plaque doit étre électriqguement
conductrice pour que le courant issu de la réaction électrochimique puisse passer
d'une cellule a l'autre, et finalement aux bornes électriques. Les plaques sont
typiquement faites de graphite les canaux étaient usinés ou pressés. Le graphite
est le matériau préféré en raison de sa conductivité excellente, sa neutralité et son
colt relativement bas. Les plagues de refroidissement placées entre les cellules ou
les groupe de cellules sont de conception similaire, les canaux de refroidissement
étant congus pour maximiser les échanges thermiques. Les plaques bipolaires de
refroidissement comportent les entrées et sorties de fluides et assurent la liaison
avec les plagues voisines. Des joints entre les plaques s'assurent que les flux de
carburant, d'oxydant et de liquide de refroidissement ne se mélangent pas.

Figure 11.3 : Plaques bipolaire de pile PEM.
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11.2.2. Humidificateur

L'humidification des gaz réactifs est un aspect important du fonctionnement des
piles PEM. Sans une bonne humidification de la membrane, la conduction des
ions ne peut pas se produire et des dommages de la pile a combustible peuvent
résulter. La quantité d'eau qu'un gaz peut absorber dépend fortement de la
température d’humidification, en particulier a basse pression. Sur certains stacks,
des humidificateurs sont intégrés au stack lui-méme. Sur d'autres, les
humidificateurs sont des composants externes.

I1. 3 Le principe de fonctionnement de la PEMFC

Une pile a combustible fonctionne sur le principe inverse de 1’¢électrolyse de I’eau.
Des réactifs chimiques permettent la production d’énergie électrique [24].

Afin de mieux comprendre le mécanisme de fonctionnement d’un générateur
PEM, les deux demi-réactions redox se produisant aux électrodes sont d’abord
traitées separément. A 1’anode se produit une réaction d’oxydation du combus-
tible, I’hydrogene traverse 1’¢électrode poreuse et arrive en contact avec 1’¢électro-
lyte ou I’hydrogeéne se décompose selon la demi réaction et deux électrons sont
libérés et circulent dans le circuit électrique extérieur (HOR ; Hydrogene Oxyda-
tion Reéaction). Les ions hydrogenes H* (protons) vont migrer vers la cathode a
travers I’¢électrolyte

Oxydation a I’anode :
Hy, —2H" +2e-
(1.1)

Les électrons passent ensuite par le circuit extérieur et arrivent a la cathode. lls
réagissent au niveau de I’interface triple €lectrolyte/électrode/gaz avec 1’oxygene
et les protons H+ qui ont traversé 1’électrolyte selon la demi-réaction (ORR ; Oxy-
gene Reduction Reaction)

Réduction a la cathode :
2H + 12 Oy + 2 — A0
(11.2)

Le bilan de ces deux demi-réactions produit de I’électricité, I’eau et libére I'éner-
gie sous forme de chaleur.

2K+ O, — 2H0 + €lectricité + chalewr

(11.3)
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Figure 11.4 : Principe d’une pile PEM [25]

11 .4 Systeme pile a combustible PEM

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

11.4.1. Systeme auxiliaire

Les systemes auxiliaires (refroidissement, controle et régulation des flux de gaz
et de la pression) assurent le bon fonctionnement de la pile a combustible. En
effet, les variations de pression, d’humidité des gaz entrants, ou simplement de
leur débit ont une influence majeure sur les performances de la pile. Un systeme
de recirculation de I’hydrogéne non consommé du cOté anodique peut étre
intéressant, pour des raisons de colt et de stockage de 1’hydrogéne (un des
problémes de la pile a combustible). Des humidificateurs sont souvent nécessaires
pour humidifier les gaz en entrée, et diminuer en conséquence la résistance
ohmique de la membrane.[21][26]

11.4.2. Alimentation de pile & combustible de type PEM
11.4.2.1. Circuit d’alimentation en hydrogéne

Pour une pile fonctionnant a 1’hydrogene direct, un circuit simple assure
I’approvisionnement en hydrogene. L hydrogéne est généralement stocké sous
forme gazeuse dans des réservoirs a haute pression (300 a 700 bars). Une
régulation mécanique de pression par detendeur est utilisée dans ce cas pour
amener [’hydrogéne a une pression convenable (1 a 3 bars). L’hydrogeéne non
consomme¢ peut étre ensuite recyclé moyennant 1’utilisation d’une pompe de
recirculation ou d’un dispositif passif (Venturi) afin d’éviter un gaspillage du
combustible. L.’anode peut également fonctionner en régime fermé et dans ce cas
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une purge occasionnelle contrélée par une valve doit étre effectuee pour éviter
I’accumulation de 1’azote diffusé a travers la membrane électrolytique. Dans ce
cas le résidu d’hydrogene peut étre consomme dans un petit bruleur catalytique.

Eventuellement, I’hydrogene entrant dans le réacteur peut étre humidifi¢ avec de
I’cau ionisée au moyen d’un systéme d’humidification a la membrane [21][27]

11.4.2.2. Circuit d’alimentation en air

L’oxygene alimentant la pile a combustible est généralement prélevé dans 1’air
ambiant afin d’éviter le stockage de I’oxygene. Cependant, I’air ne contient que
21% d’oxygene. Afin d’augmenter la concentration d’oxygene, il est parfois
nécessaire (pour les puissances €levées) de comprimer 1’air. Dans certains cas,
I’énergie disponible dans les gaz de sortie (air appauvri en oxygene) de la pile
peut étre récupéree par une turbine. Pour les petites puissances, une soufflante
peut suffire. L’utilisation d’un compresseur n’est pas sans conséquences sur le
rendement global du systeme. Celui-ci est alimenté par la pile a combustible et lui
préleve une puissance non négligeable qui peut représenter jusqu’a 25% de la
puissance électrique délivrée par la pile. Le compresseur est donc un auxiliaire
tres important dans la pile et de nombreux verrous technologiques sont a lever
dans ce domaine : il doit permettre 1’alimentation en air, I’évacuation de 1’eau
produite sans assécher la membrane de la pile et assurer une bonne dynamique du
systéeme (c.-a-d., répondre en temps réel aux sollicitations du systeme).[27]

11.5 Dégradation de la pile PEM

Il 'y a différentes manieres de classer les défauts qui peuvent survenir au niveau
du Stack. Comme la pile fait intervenir plusieurs phénomenes multi-physiques,
on peut se baser sur la nature physique des phénomenes a 1’origine de défauts :
origines mécanique, thermique, ou électrochimique.[28]

Ce schéma montre les différentes dégradations de la pile PEM :

Dégradations de la pile

PEM
L 4
] i 1 1
= _— = De dat s lides Dégradations
Vieillissement Contamination a%r:e ?n::?zuls?\ I?ées ala
‘_naturcl e - par les réactifs . gestion au systéme \ gestion de 2
- - e e ~_  dePEM _~ lean
- Alimentation | Noyvage
en gaz
Humidité . Asséchement
relative
temperature
de pile

pression de
gaz

Figure 11.5 : Schéma des deférentes dégradations de la pile PEM.[28]
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11.5.1. Les défauts de la pile PEM

IT .5.1.1. Dégradations liées a la gestion de I’eau

Certaines conditions opératoires appliquées a la pile a combustible peuvent

donner lieu a deux types de défauts antagonistes : les noyages et les assechements.
» Noyage :

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

Différents moyens de corrections sont possibles :

e Augmentation des débits des gaz,
e Diminution du courant demand¢ a la pile quand I’application le permet,
e Diminution de I’hygrométrie des gaz en entrée de pile.

> Assechement

Un asséchement se produit lorsque I’hydratation des membranes devient
insuffisante pour assurer une bonne conductivité ionique.

Afin de réhydrater la membrane, les actions possibles sont :

e Diminution des débits des gaz,
e Augmentation du courant demand¢ a la pile si I’application le permet.[28]

11 .5.1.2. Dégradations liées a une mauvaise gestion des débits, des pressions,
des températures et de I'humidite relative des gaz

Les defauts qui apparaissent au niveau du stack ont souvent un lien direct avec la
gestion des systéemes placés autour de la pile et qui ont pour réle de fournir des
conditions opératoires nécessaires au bon fonctionnement de la pile.

» Alimentation en gaz

Les débits des gaz réactifs doivent étre réajustés pour fournir la quantité de réactifs
anode /cathode nécessaires pour débiter le courant demandé par la charge. Dans
le cas ou ces quantités ne sont pas suffisantes, la pile se retrouve dans un état
d’appauvrissement en réactifs qu’on appelle aussi sous stoechiométrie.

> Pression des gaz

Les membranes sont des dispositifs fragiles (épaisseur de 1’ordre 25 — 100 um),
un fort gradient de pression entre ’anode et la cathode peut endommager la
membrane.

» Température de la pile

La température est une condition opératoire déterminante pour les performances
de la pile. La température constitue un parametre tres critique a surveiller : une
température
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Trop élevée peut provoquer un asséchement et /ou dégradation de la membrane,
tandis qu’une température basse favorise la formation d’eau liquide a I’intérieur
de la pile.

> Humidité relative

Une baisse de la valeur de I’humidité relative des réactifs en amont de la pile
multiplie la valeur de la résistance de la membrane par un facteur de plusieurs
centaines, occasionnant ainsi une forte diminution des performances de la
pile.[28]

11.5.1.3. Contamination par les réactifs

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

11.5.1.4. Vieillissement naturel

Une pile a combustible fonctionnant avec des conditions opératoires nominales et
stables sera affectée par un processus de vieillissement naturel des composants
qui la constituent a savoir les membranes, les électrodes, les couches de diffusion,
les plaques bipolaires et les joints d’étanchéite¢ .Cela aura pour effet une
diminution des performances de la pile : diminution des propriétés liées aux
transports des réactifs, diminution des propriétés électriques des matériaux,
diminution de I’activit¢ catalytique ainsi que 1’apparition des phénomenes
d’inétanchéité entre les différents compartiments du stack.[29][30].

11.6 Description du Stack de type PEM

Un stack de pile a combustible de type PEM produit pratiquement autant
d’¢énergie thermique que d’énergie électrique. Cette énergie thermique peut étre
employée de différentes manieres. Beaucoup de cellules sont reliées
électriquement en série pour former le stack. Chaque cellule se compose d'un
assemblage membrane-électrode qui constitue I'anode, la cathode et I'électrolyte
serré entre deux plagues en graphite. Les plagques dirigent le carburant et I'air des
deux cotés opposés de I’assemblage. Un systéme de refroidissement est utilisé
pour régler la température de fonctionnement de la pile a combustible. [31]

11.7 Phénomenes de la pile PEM
11.7.1. Phénomenes fluidiques

Les gaz circulent dans les canaux, qui sont généralement graves dans les plagues
bipolaires, pour atteindre le cceur de la cellule €lectrochimique. La conception des
canaux est particulierement importante pour assurer une répartition homogéne des
gaz sur toute la surface de I’¢lectrode en minimisant les pertes de charge. Les gaz
sont en général humidifiés avant d’€tre injectés dans les canaux, mais peuvent étre
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également humidifies de fagon interne grace a la présence de 1’eau. Ainsi, la pres-
sion partielle du gaz est géneralement inférieure a la pression totale des gaz qui
est régulée.

11.7.2. Diffusion des gaz

Les gaz sortant des canaux diffusent a travers une premiere partie de 1’¢électrode,
appelée « couche » ou « zone de diffusion ». Le matériau de 1’¢électrode est un
milieu poreux. Les pores de ce matériau sont partiellement remplis d’eau et op-
posent de fait une résistance a la diffusion des gaz. En effet, méme si cette couche
de I’¢lectrode est hydrophobe, la présence d’eau 1’état liquide est trés probable en
pratique, particulierement coté cathode ou I’eau est produite. Notons que la pré-
sence de cette eau peut étre vue comme un noyage de la couche de diffusion de
I’¢lectrode ; elle réduit I’espace disponible pour une diffusion rapide des gaz, et
augmente ainsi la résistance au transport des gaz. Ces phénomenes de diffusion
ont pour conséquence de diminuer et limiter la concentration des gaz au niveau
des sites réactifs de I’¢lectrode.

11.7.3. Phénomenes électrochimiques

Les gaz ayant diffusé a travers la couche de diffusion atteignent alors la « couche
» Ou « zone active », ou encore « zone de catalyse », ou s’applique le mécanisme
réactionnel des deux demi-réactions d’oxydoréduction. C’est ici que se produit la
transformation de 1’énergie chimique en énergie électrique. Des pertes dues a la
cinétique chimique des reactions se manifestent malheureusement. La condition
nécessaire a ce mécanisme réactionnel est la mise en présence au méme point du
gaz réactif, du proton, des électrons et du catalyseur (cas de la cathode). Ce lieu
est appelé le lieu du « triple contact ». Cette condition est satisfaite si le catalyseur
est recouvert d’électrolyte et si le gaz peut diffuser a travers ce dernier pour at-
teindre lui-méme le catalyseur [32]

11.7.4. Phénomenes ohmiques : circulation de protons

Ces phénomenes sont li€s a la circulation des protons de I’anode vers la cathode
qui s’effectue par migration dans I’eau contenue dans ’¢électrolyte sous I’action
du champ électrique anode-cathode. Les pertes sont liées a la conductivité proto-
nique de 1’électrolyte. Dans notre cas nous ne considérons que les électrolytes
constitués d’une membrane en Nafion. La conductivit¢ du Nafion dépend essen-
tiellement de deux parameétres : la température et son taux d’hydratation (usuelle-
ment not¢ Am). Le Nafion a une base de Téflon, qui est un polymére fait de
longues connexions carbone-fluor. Le Teflon est alors associé a des chaines se
terminant par des ions sulfonates SO3 — qui rendent un caractéere hydrophile a la
structure. Les molécules d’eau peuvent se rassembler autour des terminaisons
sulfonates, et créer ainsi des sites ou les protons peuvent « sauter » d’une chaine
a une autre. Le taux d’hydratation de la membrane est représentatif du nombre de
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molécules d’eau présentes sur chaque site constitué par une terminaison sulfonate.

[33] [34].
I1.7.5. Transport d’eau

L’eau liquide est produite par la réduction de I’oxygene (coté cathode) et migre
de part et d’autre de la zone de catalyse : a travers la zone de diffusion cathodique
et a tra- vers la membrane. Ou il se trouve deux phénomeénes antagonistes coexis-
tent au niveau d’'une membrane en Nafion, impactant sur I’hydratation :

e L’’¢lectro-osmose, phénomeéne qui se définit par un entrainement des mo-
lécules d’eau qui se trouvent autour des sites sulfonates, dans le sillage des
protons migrant sous I’effet du champ électrique. Ce phénomene entraine
les molécules d’eau de 1’anode a la cathode, et a, en particulier, tendance a
dessécher la membrane coté anode.

e Le transport dii au gradient de concentration de molécules d’eau qui est plus
important coté cathode lieu de la production d’eau. Ce phénoméne entraine
les molécules de la cathode vers 1I’anode. La dominance de 1I’un ou de
I’autre phénomene dépend du niveau de courant. [32] [34]

11.7.6. Phénomenes thermiques

Outre la chaleur de la réaction (réaction exothermique entre H2 et O2), les diffe-
rents phenomenes decrits dans les paragraphes précédents participent a I’échauf-
fement interne de la pile a combustible.

Figure 11.6 : Phénomeénes thermiques au sein d’une cellule électrochimique type PEM
Deux moyens classiques de refroidissement sont actuellement envisagés :

e Par voie naturelle, la chaleur est évacuée par radiation et convection au
niveau des surfaces externes et par la circulation des gaz en exces a la ca-
thode. La convection peut étre améliorée par 1’adjonction d’un refroidisse-
ment par air pulsé (ventilateurs) pour des piles a combustible de faible
puissance.
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e Circuit de refroidissement interne et dedie par air, eau ou fluide calopor-
teur. [35]

11.8. Rendement de pile a combustible

L’un des principaux avantages d’une pile a combustible est son rendement
énergétique global. Celui-ci est theoriquement trés supérieur a celui d’un moteur
thermique classique.[26],[36]

11.8.1. Rendement matiére - Quantités de combustibles

Pour les deux configurations décrites ci-dessus, on définit un rendement matiére
77mat égale au rapport entre la quantité d’hydrogene consommee par la pile et la
quantité produite par le reformeur suivant :

pile R ex
N mat = Hz _ (Maa— Mfs
R — R
My2 M g,

(11.4)

Ce rendement concerne l'utilisation des réactifs au niveau des électrodes. En effet,
dans une pile, chaque ensemble "membrane-électrodes™” doit étre alimenté de
maniere identique, ce qui suppose un méme débit et des pressions partielles
identiques. Ces ensembles étant en série, tout defaut pour I'un d'eux se répercute
sur tous les autres. On définit un coefficient d’utilisation des gaz que I’on estime
typiquement a 95% :

1 matiere = 95%
(11.5)

11.8.2. Rendement thermodynamique

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

AG(T)
AH°(T)

1 thermo =

(11.6)

Pour la réaction de formation de I’eau, lorsque celle-ci est produite a 1’état liquide
a 25°C et sous une pression de 1bar, ces grandeurs valent :

- variation d’enthalpie libre standard : AG ° = —237 kJ/mol
- variation d’enthalpie standard : AH ° = —265.8 kJ/mol.
¢ Le rendement thermodynamique vaut alors :

1 thermo = 83%
(11.7)
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11.8.3. Rendement voltaique

Ce rendement se calculé par le rapport entre la tension de sortie de la pile et la
tension EO a la température concernee :

1 voltaique — %
EO =1, 23V
(11.8)
11.8.4. Rendement global
I1 s’agit de prendre en compte tous les rendements précédents :
N global — 7 thermo x /] matiére x 7] voltaique
(11.9)

En pratique, la tension d’utilisation d’une cellule de PEM se situe autour de 0,7V.
Nous pouvons alors calculer un rendement global approximatif :

1 global = 0,43
(11.10)

11.9 Conclusion

De toute la famille des piles a combustibles, il apparait que les piles de type PEM
peuvent devenir une solution technologique performante pour la production
d’¢énergies thermique et électrique pour diverses applications. Le fonctionnement
d’une pile PEMFC est gouverné par plusieurs phénomenes physicochimiques et
de transferts se déroulant au sein d’une pile et qui influents la performance de la
PAC (puissance et rendement) et sa durée de vie. Dans le chapitre suivant, nous
aborderons cette problématique par la modélisation numérique qui est une
approche efficace pour I’étude des effets des phénomenes dans la pile et
I’influence des divers paramétres de fonctionnement.
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I11.1 Introduction

La modélisation de la PAC correspond a une phase trés importante des recherches
pour une meilleure compréhension et représentation des phénomenes mis en jeu au
sein de la PAC en geénéral, de la PEMFC en particulier. Il existe ainsi un grand
nombre de modeles de piles a combustible qui ont généralement chacun leurs
propres spécificités et utilités suivant les phénomenes étudiés. L’utilisation d’un
modele électrique permettra de maitriser et d'optimiser les performances de la PAC.
Dans ce chapitre la modélisation de la tension de la pile a combustible est présentée
en utilisant des équations empiriques et des lois de la physique. La tension est
calculée en fonction du courant de la pile, de sa température, de la pression totale de
la cathode, de la pression partielle des réactifs et de I'hnumidité de la membrane.
L’intérét principal consiste a analyser le comportement ¢€lectrique subi lors de la
variation de facteurs.

111.2 Tension a vide E de la PAC

Elle est calculée a partir du bilan énergétique produit par la conversion de I'énergie
chimique en énergie électrique.

H2 + 1/2 02 — H20
(111.1)

Le travail maximal électrique que la pile peut fournir est égal :

AH =ne FE = —AG
(111.2)

AG : La variation d’enthalpie libre ou encore appelée variation d’énergie libre de
Gibbs

ne : nombre d’¢lectrons échangés dans la réaction €lectrochimique élémentaire, dans
le cas la réaction oxygene - hydrogéne, nnee =2.

F : constante de faraday

F =96 485 C/mol

E : force électromotrice (f.e.m.) de la pile

Dans le cas particulier de la pile a combustible a membrane échangeuse de protons
(PEMFC), les deux demi réactions sont :
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Oxydation a I’anode :
H, —2H"+2e-
(1n.3)
Réduction a la cathode :
2H + 12 Oy + 28 — H0
(11.4)

Les courbes de polarisation sont utiles car elles permettent d'évaluer rapidement les
performances d'une composition particuliere d’une cellule ou les effets de
parametres de fonctionnement particuliers et peuvent également étre utilisées pour
faire la distinction entre les pertes cinétiques, ohmiques et de transport de masse
présente 1’influence de la polarisation sur la tension et les pertes de tension
engendrées par différents phénomeénes physiques et électrochimiques dissipant
I’énergie dans la pile.

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

« Polarisation de résistance qui est la résultante de la résistance électrique des
différents ¢léments de la pile et surtout de 1’¢lectrolyte

-
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Figure 111.1: Caractéristique tension-courant de la PEMFC
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Figure 111.2: Courbe de polarisation typique des piles a combustible.

I11. 2.1. Courbe de polarisation (I-V) de la PEMFC

La courbe de polarisation (courant-tension) est une technique électrochimique
standard utilisée dans la caractérisation de la performance de la PAC, ce graphe
montre la variation de tension de cellule avec la densité de courant ou le courant La
courbe rapportant I'information sur des pertes électrochimiques provoquées dans la
cellule ou la pile complet dans des conditions de fonctionnement tel que la
composition, le débit, la température, et I'humidité relative des réactifs gazeux. Une
bonne PAC devrait afficher une courbe de polarisation avec une forte densité de
courant a haute tension de cellules, indiquant une puissance électrique élevee. De
nombreuses sources contribuent a des pertes dans une pile a combustible

Selon la densité du courant debité par la pile, le type de polarisation prédominant
dans les pertes de tension irréversibles varie. La figure (111.1) montre 1’évolution de
la tension réelle d’une pile de type PEM en fonction du courant. Cette représentation
est appelée courbe de polarisation.

On distingue trois sources qui contribuent aux pertes irréversibles dans une PAC
selon la densité de travail. Les pertes s'appellent aussi « overpotential » ou
surtension.
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> Polarisation d’activation« zonel »

Pour les faibles densités de courant, des contre réactions sur les électrodes genérent
des surtensions d’activation. Les pertes d’activation nact sont liées aux résistances
électroniques et ioniques internes (transfert de charge) dans n'importe quel matériau
Ou processus a une vitesse limitée qui diminuent la tension entre électrode. La
surtension d’activation peut étre dénot¢ ;

Ijact=I]a+ I]c
(111.5)

La polarisation d’activation est plus importante a la cathode, par suite de la cinétique
de réduction de I’oxygene, plus lente que la réduction de I’hydrogene a I’anode.
Cette polarisation peut étre estimée en utilisant I’équation empirique dite Tafel [37].

» Polarisation ohmique (de résistance) « zone2 »

Pour des densités de courant moyennes, la chute de tension est principalement
provoquée par résistance interne de 1’électrolyte entraine une diminution de la
tension aux bornes des électrodes. Cette résistance interne s'appelle la résistance
ohmique ou surtension ohmique zres fonction principalement de la résistance
¢lectrique Re de I’¢lectrolyte, dont on peut calculer la valeur par analogie avec la loi
d’Ohm, soit :

Nres=Re |
(111.6)

Dans la pile hydrogene-oxygeéne, la résistance a la migration des protons dans la
membrane polymere (PEM) provient de la résistance ohmique dans la cellule. Dans
cette région, le potentiel de travail dépend linéairement (Iégerement convexe) de la
densité de courant a cause des phénomenes de diffusion des especes, notamment les
protons. Le probléme de sous-tension peut étre résolu en réduisant I'épaisseur de
I'électrolyte et en améliorant la conductivité ionique.

» Polarisation de concentration « zone3 »

Lorsque, a une ¢électrode, il y a une perte de potentiel di a I’incapacité du systéme a
maintenir la concentration initiale des réactants, on a alors la formation d’un gradient
de concentration. De nombreux facteurs peuvent contribuer a la polarisation de
concentration : la faible diffusion du gaz a travers les électrodes poreuses, la
dissolution des réactants ou des produits dans 1’électrolyte, la diffusion des réactifs
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ou des produits du site de la réaction vers I’électrolyte ou I’inverse. A des densités
de courants elevées, la faible vitesse de transport des réactifs ou des produits vers le
site de la réaction est la contribution majeure a la polarisation de concentration.

I11. 3 La modélisation de la pile a combustible
111.3.1. Modele physique

La PAC correspond a une source d’énergie, en fonction du besoin de la charge un
point de fonctionnement (Tension / Courant) va s’établir. La quantité d’hydrogene
consommeée est proportionnelle a la quantité d’électricité absorbée par la charge [38].

111.3.2. Modéle mathématique

Le modele mathématique de la pile a combustible PEM est illustré a la (figure 111.3)
Le modele est utilisé pour analyser les caractéristiques statiques et dynamiques de la
pile a combustible PEM [39]

Selon la loi de tension de Kirchhoff, la tension de sortie d'une seule pile a
combustible PEM peut étre trouvee par I'équation (I11.7) :

VE=EnL — Vra-VRre-Vro
(111.7)
Ou:
VE : Tension de sortie de la pile a combustible.
Enc: Pas de tension de charge de la pile a combustible.
VRra: Chute de tension due a la perte d'activation.
Vrc: Chute de tension due a une perte de concentration.

VRro : Chute de tension due a une perte ohmique.

MN—AAWWWY

-0 L

Figure 111.3: modele électrochimique simplifié de pile a combustible PEM
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L’absence de charge de la pile a combustible définit sa tension réversible et est
donnée par I'équation (111.8)

Eni= 1.23-8.5x109%(T-298) + 4.31x10° x [In(P1) + 5(Py)]
(111.8)

P1: Pression partielle d'hydrogene.
P2 : Pression partielle d'oxygene.
T : température de cellule.
La chute de tension due a la perte d'activation est donneée par I'équation (111.9) :
Vra=-[ 1+ 02 XT+ £3x Tx In(CO,)]
(111.9)

Le bloc de pile a combustible Stack implémente un modele générique parametré
pour représenter les types les plus populaires de piles a combustible alimentées en
hydrogéne et en air. Le bloc représente deux versions du modeéle de pile : un modele
simplifié et un modele detaillé. Nous pouvons basculer entre les deux modeéles en
sélectionnant le niveau dans le masque sous Niveau de détail du modéle dans la boite
de dialogue du bloc. [40]

111.3.3. Modéle statique
111.3.3.1 Modéle d’Amphlett et al

Le modéle doit permettre de tester différentes configurations ou choix des
parametres. Le modele de stack de PaC retenu est celui présenté par (J.C.Amphlett
et al .), ce modele électrochimique semi-empirique simple et complet, peut étre
utilisé pour décrire le comportement dynamique d'un stack de PaC. Il permet de
prendre en compte différents parameétres dont leurs définitions sont essentielles pour
un bon résultat, la régulation des performances du stack en fonction de l'intensité de
courant, et par conséquent décrire un comportement proche de la réalité. Le modele
présenté par Amphlett et al , qui est largement cité dans la littérature, est basé sur les
équations de Nernst et de Tafel. [41] les paramétres physiques du systeme pris en
compte sont :

Les pressions effectives de I'oxygene et de I'hydrogene ;

* la température au bord ;

* la concentration de l'oxygene ;

* la concentration de 1'hydrogene.
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En utilisant les valeurs thermodynamiques du changement d'entropie a I'état
standard, la tension est donneée en ; avec la température T exprimee en Kelvin, et, les
pressions partielles PH2 et PO2. La tension réelle aux bornes d'une cellule est
inférieure a la tension en boucle ouverte a cause des différents types de pertes. Le
potentiel thermodynamique est défini par une équation de Nernst sous forme
développée comme

Lners==1.229 — 0.85 x 1073(T— 298.15) + 4.3085 x[In((PH2 )+ 112 In(P2 )]
(111.10)
Ou:
T désigne la température de la cellule et est égale a 328K
PH- et PO> sont les pressions d’hydrogéne et d’oxygene partielles(atm).

La tension en boucle ouverte de la PaC est calculée a partir du bilan énergétique
entre I’énergie chimique des gaz réactifs et I’energie électrique. En mode de
fonctionnement, trois types de pertes principales (activations, ohmique,
concentration) influencent la tension de sortie de la pile. La tension d’une cellule
élémentaire de la PaC est alors, le potentiel réel de la PaC est diminué de son
potentiel d’équilibre thermodynamique Enerst a cause des pertes irréversibles.
Quand le courant passe, une deviation du potentiel thermodynamique est due a des
travaux d’électricité effectués par la cellule., I’expression de la tension d’une cellule
unique est :

V= Fnerst— Iact xI]ofim xI] con

(111.11)
Enerst : est la tension théorique en boucle ouverte
Iact: représente les pertes d'activation
Ilohmc : les pertes ohmiques
I] conc : les pertes de concentration
La PaC comporte plusieurs cellules élémentaires placées en série, alors la tension
aux bornes de la pile est la somme des tensions de ces cellules individuelles. En
supposant que les cellules sont identiques, la tension de la pile peut étre calculée en
multipliant la tension d'une cellule par le nombre total N de cellule composant la pile

Vst =NV
(111.12)
N : nombre de cellules en série dans I’assemblage
V: Tension d’une cellule.
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Les pertes, appelées souvent polarisation, proviennent principalement de trois
sources :

- La polarisation d’activation (Vact),

- La polarisation ohmique (Vohm) et

- La polarisation de concentration (\Vconc).
Ces pertes entrainent, pour une pile de potentiel idéal Enernst, une chute de la tension

Vfc = Enernst — pertes
(111.13)
> Perte dactivation

Les pertes d'activation sont dues a la vitesse des reactions chimiques au niveau de la
surface de réaction. Une partie de I'énergie est utilisée pour activer et accelérer les
réactions chimiques, ce qui est a la base de cette chute de tension qui est fortement
non linéaire. En d'autres termes, la polarisation d'activation est présente quand le
taux d'une réaction électrochimique a la surface de I'électrode est contrélé par le
ralentissement de la cinétique pour cette électrode. Il existe aussi une autre raison de
chute de tension qui est due aux courants de fuite (Amphlett et al)

La surtension d'activation est exprimée dans I'équation

1] act= &+ ET + E5T In((CO +2)) + &,T In(l)
(111.14)
| est le courant de fonctionnement de la pile (A)
&1 &2 &3 et €4 des coefficients paramétriques appropriés a chaque modele physique
de PaC, qui identifie les parameétres exactes utilisée pour notre systeme, qui sont
donnés ci-dessous:

£1=—0.948
£2=k Cell +0.197 x 1072 (Afc) + 4.3 x 10-5In(CH)

(111.15)
£3=6.3x107°
£4=0.72 x 1074

C*0, représente les concentrations de I'oxygene (mol/cm: ) dissout dans un film
d'eau a l'interface de la membrane gaz/liquide sur la surface catalytique de la
cathode, elle est exprimee en fonction de sa pression par la loi de Henry :




Chapitre III . Modélisation de la pile a combustible type PEMFC

_ Po,
C*0,= 798

5.08 x10-%e-CT)

(111.16)

A des basses densités de courant, la forme de la courbe est principalement
déterminée par la polarisation d'activation de la cathode. La cathode est
genéralement I'électrode qui limite la performance d'exécution de la PEMFC, car la
densité de courant d'échange de la réaction de réduction de I'oxygene est basse, elle
est approximativement de I'ordre 5 a 6 fois inférieure a celle de la réaction au niveau
de I’anode.

P, = Pcath|1 — X3%]
(1.17)

- P cath est la pression de I'oxygene a la cathode,
- xH20 sat est la fraction molaire de saturation de l'eau dans le gaz humidité et
supposée =~ 50% , on obtient alors :

1
Py, = EPcath

(111.18)

A l'anode, on utilise de I'nydrogene pur, qui ne contient pas du monoxyde de
carbone

* 1 Sat
P/, = Panode [1 — EXHzo]
(111.19)

Prode €st la pression d’hydrogéne a I’anode est ( X% = 0.5), 1’équation
devient :[42]

Pf-?z = ZPanode
(111.20)
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> Pertes Ohmiques

Les pertes ohmiques sont dues a la résistance que rencontre le flux d'ions en
traversant I'électrolyte et a la résistance que rencontrent les électrons dans les
électrodes.

Cependant, les pertes apparaissant au niveau de I'électrolyte sont les plus importantes
et peuvent étre réduites en diminuant I'épaisseur de I'électrolyte et en améliorant sa
conductivité ionique. L'électrolyte et les électrodes obéissant a la loi d'Ohm, il s'agit,
dans la membrane électrolyte polymere, d'une conduction ionigue. Or, les ions ayant
une mobilite bien plus faible que les électrons, la résistance de la membrane est bien
plus grande. On peut exprimer les pertes ohmiques par I'équation suivante :

Vohim= /. (Rm +FKc)
(111.21)
- Rc est la résistance équivalente de contact a la conduction des électrons,

- Rmest la résistance équivalente de la membrane a la conduction des protons, elle
est calculée a partir de la relation suivante :

Rm= rM.AJA/C
(111.22)
Oou
L est I'epaisseur de la membrane (um)

rM est la resistance spécifique de la membrane ( ohm.cm) [43], obtenue par la
relation suivante :

_ [181.6+[1+0.03(57) +0.062(555)* (77>
—[leo/so- ‘0'634‘3-A+fc]-exp[4.18(T‘;°3)]

(111.23)

Le terme [181.6/An20/ So2- - 0.634] représente la résistance spécifique de la
membrane (ohm.cm ) a I = 0 et a une température de 30 ° C (T = 303K).

Le terme exponentiel au dénominateur est le facteur de correction de la température
si cette derniere n'est pasa 30 ° C

y = A est la teneur en eau dans la membrane, admettant une valeur minimale et
maximale respectivement de 0 et de 22.
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Afc est la surface active de la pile (cm2) [44] .

> Pertes de concentration

Lorsque, a une électrode, il y a une perte de potentiel da a I'incapacité du systeme a
maintenir la concentration initiale des réactants, on a alors la formation d'un gradient
de concentration. De nombreux facteurs peuvent contribuer a la polarisation de
concentration : la faible diffusion du gaz a travers les électrodes poreuses, la
dissolution des réactants ou des produits dans I'électrolyte, la diffusion des réactifs
ou des produits du site de la réaction vers I'électrolyte ou I'inverse. Ces pertes sont
données par la relation sui- vante :

Veon=—F(1- /I /max)
(111.24)

B est une constante empirique qui depend du type de pile et de son état de
fonctionne- ment, [39].

J est la densité de courant du fonctionnement permanente (A/ cmz2),
Jmax est la densité de courant maximale. [41]
11.3.3.2. Model de Larminie-Dicks

Le modeéle de Larminie-Dicks est obtenu pour une grande variation des parametres
de charge. Dans ce modéle, la pile a combustible est représentée par sa
caracteristique tension-courant obtenue en mode de fonctionnement statique. En fait,
le modele statique de Larminie-Dicks présente la tension de la pile a combustible en
fonction de I'amplitude du courant. La courbe de polarisation obtenue est composée
de trois régions principales correspondant a la prédominance des phénomenes
d'activation électrochimique (région 1), une partie linéaire (région Il) ou la chute de
tension est principalement due aux résistances internes électroniques et ioniques et
la derniere région ou la diffusion la cinétique des gaz a travers les électrodes devient
le facteur limitant (région I11). Cette derniére zone est caractérisée par une chute de
tension rapide. Il faut noter que cette courbe est commune a toutes les piles a
combustible et par conséquent aucune unité n'y est représentée.
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Figure 111.4: Résumeé graphique des modéles statiques

L'expression de la tension est la suivante :

I+ 1+i
D —R,(I+i,)—Bxlog(1-—2D)

lo iim

v=E,—AXlog (

(111.25)
EO: Tension réversible sans pertes de la pile a combustible,

I: Courant délivreé par la pile,

i0: Courant de I'échange a laquelle la surtension commence a se déplacer a partir de
zéro,

A: Pente de la droite de Tafel,
ilim: Courant limite,

B: Constante de transfert de masse,
in: Courant interne,

Rm: Résistance de la membrane et de contact.
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Théoriguement, A et B sont données par :

— RT

T 2.aF
(111.26)

B =

2.F
(111.27)

Avec,

R : Constante universelle des gaz,
T : Température (Kelvin),
F : Nombre de Faraday,

a: Coefficient de transfert de charge. Sa valeur dépend de la réaction mise en jeu et

du matériau d'électrode, mais il doit étre dans la gamme de 0 a 1. Pour I'électrode a
hydrogeéne, la valeur est d'environ 0,5. Pour I'électrode a oxygene, il est compris
entre 0,1 et 0,5.

11.3.3.3. Modele de Chamberlin-Kim

En négligeant in (trés petite valeur) et la combinaison io de I'équation de Tafel avec
le potentiel de Nernst, I'équation (111.21) se simplifie Le modele de Chamberlin-Kim
decrit la tension de cellule en fonction de la densité de courant, avec cing parametres
(EQ, b, Rs, m, n) comme indiqué dans I'équation (111.24).

V(J) = Eo- bx In(J) — Rs. ] — m.exp(n. J)
(111.28)
Avec,

V: La tension de cellule (V)

J: Ladensité de courant (4.cm™),

Eo: La tension en circuit ouvert (V),

b : Le parametre de Tafel pour la reduction de I'oxygéne (V)
Rs : Larésistance,
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«m , n» : Les parametres de la diffusion (V et A7).

Chaque terme de I'équation (I11.28) est dominant dans I’une des régions de la
caracteéristique (V- J). Dans le modéle de Chamberlin-Kim, les valeurs des constantes
dans I'équation (111.28), (cinq parametres : EO, b, Rs, m, n) varient en fonction de
nombreux facteurs, y compris la composition des assemblées membrane-électrode,
le combustible et le comburant utilisés, la température locale, la pression et
I'hnumidité de la EME. Ils dépendent aussi de la pile elle-méme.

I11.4 Les caractéristique des modeles
111.4.1. Le débit d’hydrogéne et d’oxygéne a ’entrée

Les débits d’entrée de I’hydrogéne H2, de I’oxygeéne O2 (2) et I’eau H20, sont
donnés par 1’équation suivante [40] :

(111.29)

I: Courant électrique (A).

J: Représente 1’élément (H20, Ha, O,).
U : taux d’utilisation

F : constante de faraday.

No : nombre de cellules en série

111.4.2. La résistance interne :

Elle est donnée comme suit

Kt = 0.01605 —3.5#10°.T +8+10> ./
(111.30)
111.4.3. Les pertes ohmiques

Les pertes ohmiques sont dues a la résistance qui oppose les électrodes et les
plaques bipolaires a la circulation des électrons et 1’électrolyte au passage des
protons [45]. Elles sont données par 1’équation suivante :
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Nohmic— Lot/
(11.31)

111.4.4. La surtension d’Activation

Les pertes d’activation sont dues au démarrage des réactions chimiques a I’anode
et a la cathode.

Une partie de 1’énergie disponible est utilisée pour briser et reformer les liaisons
chimiques aux électrodes.

Hact = B*/Og((*o

(111.32)
B : constante d’activation de tension (A4™)
C : facteur d’échelle. m/s
I: Courant électrique (A).
I11.4.5. Résistance d’activation R.
R= _nc;ct
(111.33)

111.4.6. La constante de modélisation K

C’est une constante supposée utilisée durant les calculs pour simplifier 1’€écriture
des equations, elle est donnée par [46] :

_NO

T 4F

Kr
(111.34)

I11.4.7. La pression de I’hydrogene

La quantité d’hydrogene et de I’oxygeéne consommée dans la pile a combustible
dépend des débits d’entrée et de sortie, de courant, et volume des électrodes, si les
débits d’entrée et de sortie sont connus, la pression a 1’anode peut étre déterminée
par La loi des gaz parfait [47] :

PV = nRT
(111.35)

Donc on obtient :
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Va dpy; . .
ﬁ dt = Myz.in — Muz.our — 2-Kr. 1
(111.36)
dpy, RT . _
dt V_ = (Myz.in — Muyz.our) — 2. Ky 1
an
(111.37)
My2.out = Kuz- P
(111.38)
On remplace (111.39) dans (111.38) on obtient :
dpy, RT .
dt = @(mHz.in —2.K,.1) - @-pm
(111.39)
1 . Apuz  Van
= — in— 2.K..1) — :
(111.40)
o Van
H2 ™ RTK,,
(111.41)
Apres simplifications, on aura :
APus .
thz =gt Pu2 = K., (Muz.in — 2. K. 1)
(111.42)
En appliquant la transformation de LAPLACE on aura :
1
Kz :
Puz2 = ﬁ("lm.in —2.K,.I)
(111.44)

111.4.8. Pression d’oxygene Po:

On procede de la méme maniére que préecédemment pour calculer la pression de
I’oxygene, cette pression est donnée par :

dP,, RT

dt - W Mmo2.in — mOZ.out) - Kr-l

(111.45)

Ce qui donne :
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1

Po2 = ~02 (Moz.in — K1) (”I-46)

t02.5+1

111.4.9. Pression de I’eau

Le calcul de la pression de 1’eau se fait de la méme maniére que I’oxygene et
I’hydrogéne, la pression de I’eau est donnée par 1’équation suivante :

%dﬁfo = My20.in — Mu20.0ut — 2-Kr. 1
(111.47)
Aprés développement et simplification, on trouve :
1
Pr20 = %(Z.Kr.l)
(111.48)

| : courant électrigue (A).
K, : la constante de modélisation.

111.4.10. Potentiel thermodynamique
La tension réversible dépend en pratique des pressions et de la température de
fonctionnement. Il s’agit de la loi de Nernst [47] :
1
R.T Py,. P?
E=Ey+——=xlog| —2
oty FrI Tp

(111.49)

Eo : est la tension (le « potentiel ») standard, calculé a partir de 1’enthalpie libre
standard definie pour 25°C et a 1 bar et sont respectivement les pressions relatives
(bars) des gaz oxygene et hydrogene Py, Poz

F : est la constante de Faraday (96485 C/mol).
R : constante des gaz parfaits. (8,314J/K/mol).
P : Pression en atmosphérique.

T : température de fonctionnement du composant (K)
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I11.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présente un modele mathématique d’une pile a
combustible de type PEM, en passant en revue les différentes équations
mathématiques permettant une bonne compréhension des phénomenes qui se
déroulent dans la pile a combustible. Aprés nous avons présenté trois modeles de la
pile a combustible : le modé¢le d’ Amphlett, le modéle de Larminie-Dicks et le modele
de Chamberlin-Kim. Le modéle d’ Amphtett est plus compliqué car il tient compte
de beaucoup de parameétres physiques et géométriques mais préférable car il est plus
préecis et permet pour manipuler plusieurs de ces des parametres.

La modeélisation electrique traduit les phéenomeénes électrochimiques de la pile. Le
modeéle électrique de la pemfc est baseé sur la tension réversible de Nernst et les
differentes chutes de tensions. Une simulation sous MATLAB/SIMULINK sera
effectuée dans le chapitre suivant.
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1VV.1 Introduction

Nous présentons dans ce chapitre, une simulation du modele sélectionnée de la pile
combustible type PEMFC. Pour réaliser la simulation, les composants principaux
ont été étudiés pour connaitre leurs caractéristiques, les effets respectifs de la
pression de I'nydrogene, de la pression de I'oxygéne et de la température sur le
fonctionnement en régime établi. Enfin, nous allons effectuer quelques simulations
en régime dynamique avec et sans le convertisseur DC-DC a la sortie de la PAC

V.2 Présentation du modele Simulink de la pile PEMFC

Le modéle de Matlab/Simulink de la pile PEMFC est basé sur le modeéle
mathématique d’ Amphlett. Il permet d’obtenir un fonctionnement dynamique et il
permet aussi 1’acces aux parametres de la PAC comme la pression de air et de
I’hydrogene ainsi que la température. Il se présente sous le nom Fuel cell stack.

_l_
m
s Phuel _.__é_“_

H, — _::Aif+ :

| E

» Al +ﬁ* .

Figure IV.1 : Modeéle général de la pile de type PEMFC

1VV.3 Fonctionnement nominal

Le modeéle que nous utilisons est celui d'une pile PEMFC constituée de 42 cellules
et dont la puissance nominale est de 1.26 kW, avec le point de fonctionnement
nominal correspondant a (Tn =55°C, Vn=24.23 V, In=52 A, PH2 = 1.5 Bar, PO2
= 1 Bar). Pour obtenir le point de fonctionnement nominal, nous avons utilisé une
charge résistive pure R =0.4650 Q, (figure 1V.2) ; (figure 1VV.5) montre les résultats
obtenus pour le point nominal (tension et courant).
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Lel cell nominal parameters:
Stack Power:

Mominal = 125996 W

-Maxirnal = 2000 %
Fuel Cell Resistance = 0.061871 ohmz
Merst woltage af one cell [En] = 1.1715 %
Maminal Utilization:

-Hydrogen [H2)=99.92 %

Ouidant [02)=1.813 %
M aminal Consumption:

Fuel = 15.22 slpm

-Air = 36.22 zlpm
Exchange curent [i0] = 0027318 &
Exchange coefficient [alpha) = 0.308

Fuel cell zignal variation parameters:

Fuel composition [+_HZ] = 99.95 %

Owidant compogition [y_02] =21 %

Fuel flow rate [FuelFr] at nominal Hedrogen utilization:
Maminal = 12.2 [pm
-Mamirurm = 23.4E [pm

Air flov rate [AiFr] at nominal Oxidant wtilization:
-Maminal = 2400 lpm
-Mazirurn = 4615 lpm

System Temperature [T] = 328 EKelvin

Fuel supply pressure [Pfuel] = 1.5 bar

Air zupply pressure [PAi] =1 bar y

\.

Figure 1.3 : Paramétres du modele pile a combustible PEM

IVV.3.1. Caractéristique courant-tension et courbe de puissance

Les différentes mesures de la tension de la pile a combustible pour une variation de
courant permis de calculer la puissance de cette derniére, les résultats obtenus sont
représentés en (figure 1V.4)
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Figure 1V.4 : courbe de polarisation de la pile a combustible

> Interprétation des courbes séparément

En ce qui concerne la premiéere courbe, Plus la densité de courant augmente.
En raison des caractéristiques inverses de la pile a combustible, provoque une chute
de tension accrue en raison de I'augmentation des pertes chimiques internes.

2 -eme courbe La puissance P croit d’une maniére linéaire, elle atteint un maximum.
On remarque que plus la densité de courant augmente, plus il y’a amélioration de la
densité de puissance de la pile a combustible, donc amélioration de sa puissance de
sortie jusqu’a ’atteinte de la valeur créte.
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Figure IV.5 : Fonctionnement & tension et courant nominaux

V.4 Effet de la pression de I'hydrogéne

La tension et le courant obtenus sont donnés en (figure 1V.6) pour observer I'effet
de la pression du fuel (Hydrogéne) en gardant la charge constante (hominale), et
nous avons comparé le régime statique pour différentes valeurs de la pression PH,
(PH,=0.5, 1.5 puis 3 Bars).

D'apreés les courbes, on remarque que les valeurs de tension et de courant augmentent
lorsque la pression d'hydrogene augmente PH,=3Bars, comme le montre la courbe
en rouge, et diminuent lorsqu'elle PH,=0.5Bars diminue, comme le montre la courbe
en vert.
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Nous remarquons aussi que les augmentations du courant et de la tension ne sont pas
linéaires avec l'augmentation de la pression car l'augmentation de la pression entre
0.5 et 1.5 Bars provoque des augmentations du courant et de la tension supérieures
a celles obtenues lorsque la pression augmente entre 1.5 et 3 Bars (figure 1V.6).

> Interprétation
Augmentation de la pression d'hydrogene entraine une augmentation du courant et
la tension, et donc une augmentation de la puissance, ce qui est normal en raison de
la forte de consommation du fuel. L’¢lectricité est produite par les deux électrons
libérés par la Molécule d’hydrogéne L'anode provoque l'oxydation du combustible
et la libération d'électrons, contraints par I'électrolyte chargé en ions de passer par
un circuit externe
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Figure 1V.6 : Effet de PH2 sur la tension et sur le courant.
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V.5 Effet de la pression de I'air (oxygene)

Pour analyser l'effet de la pression de l'air (oxygene), les mémes résultats (courant
et tension) sont donnés en (figure 1V.7) pour différentes valeurs de la pression PO2
(PO2 = 0.2, 1 puis 3 Bars). Plus PO2 augmente, plus la tension et le courant
augmentent, ce qui entraine une augmentation de la puissance. Nous remarquons
aussi gque les augmentations du courant et de la tension ne sont pas linéaires avec
I'augmentation de la pression car I'augmentation de PO2 entre 0.2 et 1 Bars provoque
des augmentations du courant et de la tension supérieures a celles obtenues lorsque
la pression augmente entre let 3 Bars (figure 1V.7)

> Interprétation
La tension de la pile augmente avec 1’augmentation de la pression cela peut

s’exprimer par I’augmentation du nombre d’électrons transférés par la reaction
chimique
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V.6 Effet de la température

L'effet de la variation de la température est aussi analysé sur la tension et le courant
On note que I'effet de la température est trés important, tel que L'augmentation de la
température influe positivement sur la tension et le courant de la pile (figure 1V.8).
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Figure 1V.8 : Effet de la température sur la tension et sur le courant

> Interprétation
Une température élevee permet d'accélérer la cinétique des réactions chimique et de
faciliter I'évacuation de I'eau produite sous forme de vapeur. A l'opposé, une
température basse est synonyme d'une bonne humidification de la membrane
électrolyte.
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V.7 Régime Dynamique

Pour I'analyse du régime dynamique, nous allons effectuer des simulations du débit
de la pile a combustible sur une charge variable. Dans un premier temps, la charge
est directement connectée a la pile et dans un deuxieme temps, la charge est
connectée a la pile a travers un hacheur parallele (boost).

I\VV.7.1. Cas d'une charge RL connectée directement a la pile a combustible

Le montage est donné en (figure 1V.9). En premier, la charge (R1=5 Q, L1=1 mH)
est connectée directement a la PAC, puis une deuxiéme charge (R2 = 0.5 Q) est
branchée at = 0.05s pour enfin entre déconnectée at = 0.15s a I'aide d'un interrupteur
idéal.
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Figure I1VV.9 : Schémas de montage pour I'analyse du régime dynamique

Les résultats de simulation sont donnés en (figure 1V.10) (figure 1V.11) On voit
bien que quand le courant augmente, la tension diminue (figure 1V.11). Et cela est
dd a la bobine qui fait circuler le flux magnétique, qui augmente avec l'augmentation
du courant passant

Pour garder la tension de sortie constante, il est nécessaire d'utiliser un convertisseur
et d’effectuer un réglage en boucle fermée de la tension de sortie du convertisseur
Quant aux pics de courant et de tension, ils sont dus aux brusques écarts de charge
(figure 1V.11) ce comportement n'est pas bon pour la PAC car les changements
brusques provoquent une détérioration des performances de la PAC a long terme et
entrainent une réduction de sa durée de vie.
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I\VV.7.2. Cas d'une charge RL connectée a la pile a combustible par
I'intermédiaire d'un hacheur boost (élévateur)

Le montage est donné en (figure 1V.13). Le convertisseur utilisé est un hacheur
¢lévateur avec un rapport cyclique constant : a = 0.5. La méme charge et les mémes
séquences de conduction que pour le paragraphe 1V.7.1 sont considérées. En
premier, la charge (R1=5 Q, L1=1 mH) est connectée a la PAC, puis une deuxieme
charge (R2 = 0.5 Q) est branchée a t = 0.05s pour enfin etre déconnectee a t = 0.15s
a l'aide d'un interrupteur idéal, toutes les charges sont connectées a travers 1’hacheur
boost (figure 1V.13).

La (figure 1V.14) montre le courant et la tension de la PAC on voit bien que la
tension et le courant de la PAC présentent des pics au début qui sont mauvais pour
le bon fonctionnement puis ils se stabilisent.

La (figure IV.15) montre le courant et la tension de la charge comme on le voit le
branchement de R2 provoque une augmentation des courants (courant de la PAC et
courant de la Charge) accompagné d'une diminution des tensions (tension de la PAC
et tension de la charge).

La tension de sortie du convertisseur change avec la charge ; ceci est tout a fait
normal car la tension délivrée par la PAC change. Pour fixer la tension de sortie du
convertisseur, un fonctionnement de celui-ci en boucle fermée est nécessaire.
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1VV.8 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté¢ les divers résultats des simulations des
caractéristiques ¢€lectriques de la PAC de type PEM, sous le logiciel Matlab. Par
ailleurs, les deux parametres température et pression ont donc a priori une influence
positive. Une température élevée permet, d'une part, d'améliorer les cinétiques
¢lectrochimiques des réactions au niveau des ¢€lectrodes et donc de diminuer les
pertes d'activation ce qui traduit une augmentation de la tension et du courant de la
pile a combustible. Nous avons montré qu'une variation de la charge entraine une
variation de la tension de la PAC avec un comportement non linéaire. Pour résoudre
ce probleme, la PAC est utilisée en association avec un convertisseur électronique
de puissance hacheur boost afin de régler la tension aux bornes de la charge en
boucle fermé pour obtenir une tension aux bornes de la charge sensiblement
constante.
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Conclusion générale

Méme si la technologie des piles a combustible est apparue au dix-huitieme siecle,
mais ses interéts technico-économiques se sont révélés qu’au début des années
soixante-dix. La diversité et la modularité des technologies PAC leur permettent
de toucher tous les domaines d’application. Cette technologie semble tres évoluée
et que cette source d’énergie attire I’intention de tout le monde car elle ne produit
aucunes pollutions. Dans notre projet de fin d’étude, on s’est intéressé plus
particulierement sur la pile PEM car elle offre une meilleure caractéristique. Cette
présente €tude s’intégre dans un souci de développement de systémes écologiques
pour la fourniture d’¢€lectricité.

L’¢tude théorique qui a fait un état de 1’art d’une recherche bibliographique
approfondie a souligné que la PAC pourrait étre utilise dans différents domaines
tels que : alimentation des téléphones portables, I’automobile et plus généralement
pour le transport, 1’alimentation ¢électrique des satellites, 1’aérospatial,
I’aéronautique, la production électrique stationnaire...

Une étude théorique sur la PAC de type PEMFC a aussi été élaborée en
comparaison avec d’autres types de piles suivie par une modélisation.

D’un autre coté, cette recherche nous a permis de découvrir les caractéristiques
de la PAC et ses utilities. Contrairement a la batterie, cette derniere cesse de
produire de 1’¢lectricité des que le réactant chimique est consomme. Dans les
PAC, les réactifs sont renouvelables c’est a dire il y a production de 1’énergie
électrique aussi longtemps que le systeme est alimenté en gaz réactif

Cette recherche bibliographique nous a permis d’entamer notre étude pour
déterminer les parametres intervenant dans 1’efficacité de la PAC. Dans ce sens,
nous nous sommes intéressés a la pile a combustible a membrane échangeuse de
protons.

Le travail s’est aussi focalisé sur une association de la PAC avec un convertisseur
Boost (hacheur paralléle élévateur) et nous avons fait ressortir le comportement
dynamique de I'ensemble. A noter que l'utilisation de ce type de convertisseur a
la sortie permet a la fois d'élever la tension de sortie et de la régler a une valeur
donnée quel que soit la charge.

Nous avons donné et discuté les modeles mathématiques de la pile de type
PEMFC. A la fin nous avons fait une étude par simulation basée sur le modele le
plus complet d’une pile de type PEMFC a savoir le modele d'Amphlett disponible
sous MatLab/Simulink.

La simulation nous a permis de Conclure que les deux paramétres température et
pression ont donc a priori une influence positive. Une température élevée permet,
d'une part, d'améliorer les cinétiques électrochimiques des réactions au niveau des
électrodes et donc de diminuer les pertes d'activation ce qui traduit une
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augmentation de la tension et du courant de la pile a combustible. Nous avons
montré qu'une variation de la charge entraine une variation de la tension de la
PAC avec un comportement non linéaire.

Dans le régime dynamique nous avons remarqué des piques du courant et de la
tension. Par ailleurs, il est connu que les PAC ne supportent pas ces piques donc
il faut utiliser une deuxiéme source électrique plus rapide que la PAC pour assurer
les régimes dynamiques et éviter aux PAC les variations brusques du courant et
de la tension qui sont dangereux et risquent de réduire leur durée de vie.

Les perspectives a 1’issus de ces travaux donneront une impulsion pour d’autres
axes .

e Cependant, une étude comparative des différents types de PAC s’avére
nécessaire

e Comme autre perspective, la mod¢lisation hydraulique pour I’électrolyseur
peut étre envisageée.

e On peut aussi proposer 1’é¢tude d’autres Systémes hybrides.

Finalement, on suggere la possibilité de produire de I’énergie €lectrique au moyen
de la PAC. Il s’agit d’une technique propre mais nécessite la connaissance de
plusieurs facteurs favorables pour étre utiliser avec succes. Cette « technique verte
», meérite de faire I’objet de nombreuses études.
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