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Résumé- Au cours de ce travail, des mesures expérimentida température des électrodes, de flux
de chaleur et d’eau ont été réalisées au sein adsemblage de pile a combustible a membrane
(PEMFC). Une métrologie adaptée utilisant desdiédgplatine placés aux électrodes et des capteurs de
flux positionnés sur les plaques d’alimentationnpetrune analyse du transfert thermique en cceur de
pile. Les résultats montrent que la chaleur esistéaée par conduction dans les couches poreuses et
gue l'eau produite par la réaction électrochimiqo@dense au niveau des plaques d’alimentation.
L’élévation importante de la température des ébelets de 7°C pour une densité de courant de
1.5 A cn¥® permet un transport de I'eau sous forme vapeuaviets les couches poreuses, des zones
les plus chaudes (électrode) vers les plus frofpiegue d’alimentation), sous l'effet du gradieset d
pression de vapeur saturante.

1. Introduction

Utilisant comme combustible de I'hydrogene, lesepila combustible a membrane
échangeuse de protons (PEMFC) permettent de faderiénergie électrique dans une large
gamme de puissance. Malgré de récentes avancdemliegiques, leur commercialisation a
grande échelle est toujours tempérée par desepnaisl de codts et de durabilité laquelle est,
en partie, liée a la gestion de I'eau au sein daléa(corrosion des électrodes, dissolution du
platine, obstruction des pores). L'étude du tranisge I'eau et de l'influence du champ de
température dans une pile & combustible est dowtafoentale.

En 2002, Dijilali et Lu [1] montrent par le calcul’j pourrait exister une différence de
température de l'ordre de 1 a 5°C, entre la pldgpelaire et I'électrode, dépendant de la
densité de courant et des propriétés thermo-phgsiges matériaux. Weber et Newman [2]
ainsi que Wang et Wang [3] considérent qu’un phé&mende condo-évaporation (heat pipe
effect) a travers la couche poreuse (GDL) pougsaitir un effet significatif a fortes densités
de courant. Erkeling [4] démontre d’ailleurs qu’& tm?, le taux d’évaporation a I'électrode
est suffisant pour évacuer toute I'eau produit@lesse vapeur. Les travaux de Kim et Mench
[5, 6], Fu et al. [7] ou encore Hatzell et al. [Bgttent en évidence un déplacement privilégié
de l'eau vers le coté le plus froid de la pile. gijnl est important d’obtenir des mesures
précises de température dans toutes les partieogquposent une pile.

En 2004, Vie and Kjelstrup [9] sont les premiera@surer une température locale proche
des électrodes en utilisant des thermocouples. Ztetnal. [10, 11] placent plusieurs
thermocouples de diametre 10t a l'interface GDL/électrode pour mesurer la véoiade
température entre I'entrée et la sortie de I'écmelet d’'air a la cathode. Pour différents
débits, ils observent une corrélation entre la tnaoire et la densité de courant. Une



différence de 5°C est mesurée entre I'électrodi gtlaque bipolaire pour une densité de
courant de 1 A cifi La relation entre la mesure locale de températamensité de courant et
la présence d’eau liquide a aussi été observéédVpeainzana et al. [12], grace a une pile
segmentée et transparente. Dans cette expériencesure de température se fait a I'aide de
thermocouples insérés le long des canaux alimentés.

L’objectif de cet article est de présenter les tasions sur les mécanismes de transfert
d’eau et de chaleur dans une PEMFC. Pour celastaskion s’appuie sur les mesures de la
température des électrodes et des flux de chalesem d’'une PEMFC présentées dans un
précédent article [13, 14].

2. Dispositif expérimental

La pile étudiée est constituée d’'un assemblage merabélectrodes (AME) de 25 cm?
formé d’'une membrane perfluoro-sulfonée d’épais&fupm et deux électrodes de Lbn
d'épaisseur ayant un chargement en platine de @.zmf & I'anode et 0.6 mg c¢ma la
cathode. Les gaz (hydrogene a l'anode et air acédhode) s’écoulent dans des plaques
bipolaires dans lesquelles 28 canaux paralléleSOdmm de long, de 1 mm de large et de
0.4 mm de profondeur sont graves. Afin d’assureliffasion des gaz sur toute la surface des
électrodes, des couches poreuses carbonées soaeglantre les plaques et les couches
actives. Elles sont constituées d’'un milieu porpaxtiellement hydrophobe (5% de PTFE)
appelé GDL (Gas Diffusion Layer) d’épaisseur 3i#b et d'un milieu microporeux (MPL)
fortement hydrophobe (30% de PTFE) dawbd’ épaisseur.

Le schéma du dispositif expérimental est préseuntélss figure 1. En entrée de pile,
I’hydrogene et 'air sont préchauffés et humidifeéé$aide de bulleurs dont les températures
sont controlées a I'aide de thermocouples de type K
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Figure 1 : Schéma du dispositif expérimental



En sortie de pile, les gaz passent a travers umermeur maintenu a 8°C. L'eau
condensée est pesée a l'aide de balances précisds(A g prés. Les bilans d’eau entre
'entrée et la sortie de la pile permettent de Walcles densités de flux d’eau traversant les
couches poreusés;, coté I'anode el coté cathode :

nout _ r]in nout _ nln
Na:% et NC:CT’ (1)

avecS l'aire de la surface active. Les débits entrdhtet n", sont calculés en supposant que

out
c

les gaz sont saturés en humidité. Les débits gortghet n?, sont déduits de la quantité

d’eau condensée et pesée, et des débits d’eauamalercséen;* et n* sortant de la pile
avec les gaz en exces saturés a la températuandertseur (figure 1).

La mesure des flux de chaleur traversant la pileéaisée a I'aide de deux fluxmeétres
(capteurs de flux a gradient tangentiel dévelogmsCaptec® de 36 cm?) placés entre les
plagues en aluminium thermorégulées et les plagipgdaires (figure 1). Pour obtenir les
flux de chaleur traversant les couches poreusescaimection est faite sur les mesures brutes
qui prend en compte la chaleur échangée avec tieyté(isolation imparfaite) et les flux
traversant les éléments nécessaires au montage jiée] hors surface, active lorsque les
plaques bipolaires ont une température différetide 14].

Pour la mesure de la température aux électrodéls, @& platines de 2hm de diametre
isolés par une épaisseur darh en Kapton sont insérés aux interfaces électkide/ 4 par
électrode [13, 14]. lls donnent la température mogede '’AME dans le sens perpendiculaire
a I'écoulement. lls sont placés manuellement tessckentimetres. La mesure de température
est basée sur la thermo-dépendance de la résisgtleutaque du platine. En faisant circuler
dans les fils un courant continu d’intensité égab mA, la mesure de la tension aux bornes
du fil permet via une courbe d’étalonnage d’obtémtempérature moyenne du fil.

3. Résultats et Discussions

Toutes les mesures présentées ci-dessous onttétéieb avec une stoechiométrie de 1.4
pour I'hydrogéne et 3 pour l'air et des densitéscderant comprises entre 0.04 A trat
1.5 A cmi. Trois configurations thermiques sont étudiées :

- (i) les températures des plagues bipolaifgsa('anode efl; a la cathode) sont égales a
60°C

- (i) la température de la plaque coté cathodenegbsée a 62.5°C et celle coté anode a
57.5°C.

- (iii) et inversement, la température de la plabipmlaire coté anode est égale a 62.5°C,
et celle coté cathode a 57.5 °C.

3.1 Mesure des flux d’eau a travers les couches uses

Les résultats concernant les flux d’édwet N, ont déja été publiés [15] et les conclusions
principales sont rappelées ici. Les flux sont pssibrsqu’ils sont dirigés de I'électrode vers
la plague correspondante. Comme on peut le voilasiigure 2, la configuration thermique a
une forte influence sur le transport de I'eau.
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Figure 2. Flux d’eau mesurés a I'anode et a la calh avec et sans fils de platine pour trois
configurations thermiques.

- PourT, = T, (figure 2i), Ny et N; sont positifs, dirigés de I'électrode vers la piaq
d’alimentation.N, augmente jusqu’pa= 1.2 A cn¥ et diminue jusqu'a zéro. Globalement,
entre 60 et 100% de I'eau produite sort c6té cathod

- PourT, < T¢ (figure 2ii), N, est toujours positif et environ deux fois plus ortant que
dans le précédent cas. Quand la densité de coamgntente (au-dela de 0.7 A énle
flux d’eau c6té cathode qui était négatif deviendipf.

- PourT, > T (figure 2iii), N; est toujours négatif et diminue lorsque le cousmrgmente.
Dans ce cas, le flux d'eau qui sort coté cathodecgal a I'eau produite par la réaction
électrochimique plus la fraction d’eau introduite phydrogéne saturé en entrée.

D’un point de vue global, ces résultats suggéremt lgs flux d’eau sont orientés vers la
plaque la plus froide. Dans larticle [15] il a suté montré que le fort impact de la
température sur les flux d’eau ne modifie pas &xrfopmances électriques de la pile.

Par ailleurs on peut observer que linsertion dissde platine n'a pas d'effet sur les flux
d’eau.



3.2 Mesure des flux de chaleur et de la températurdes électrodes : Mécanisme de
transfert de la chaleur et conductivité thermique

Les résultats de mesure de températures des élested de flux de chaleur en fonction de
la densité de courant [13, 14], permettent uneyaeralles modes de transfert de la chaleur a
travers les couches poreuses qui est présentéeesmpartie.

Pour résumer les précédents articles, une élévate la température moyenne des
électrodes de 7°C poiyr= 1.5 A cn¥ a été mesurée. Cela implique que la différence de
température de 5°C imposée au sein des plaquaeshdiahtion T, = 62.5°C >T, = 57.5°C et
inversement) n’est pas suffisante pour obtenirlur fle chaleur dirigé de la cathode vers
'anode lorsquel, > T, (resp. anode vers la cathode lorsdue Tc) pour toutes les densités
de courant.

En effet, on observe c6té chaud (a la cathodeuersg> T, et a I'anode lorsqué, > T.),
une inversion du flux de chaleur poyr> 0.8 A cn¥, correspondant & une inversion du
gradient de température. Les mesures de températordrent en effet qu'au-dela de
0.8 Acm? la température de I'électrode devient supérieuda température de la plaque
chaude (c’est-a-dire supérieure a 62.5°C) dueugyireentation de la production de chaleur au
sein de 'AME de la pile.

Puisque les données expérimentales sont des vatmymsnnes sur la surface de 'AME,
l'analyse des mécanismes de transfert de la chaletnavers les couches poreuses est
unidirectionnelle, dans le sens perpendiculairglan des électrodes. Sdif, la température
moyenne de I'assemblage membrane-électrode détkstenesures expérimentales a 'anode
et a la cathode.

Le calcul du nombre de Péclet thermique montre gueavers une GDL, le transfert de
chaleur par advection associée au mouvement degjazégligeable devant le transfert par
conduction [16].

Les sources de chaleur au sein de la pile correlgmraux irréversibilités (surtensions
des électrodes, effet Joule dans la membrane) eteatiopies de réaction localisées aux
électrodes. Leur somngE’peut étre calculée. Si I'eau est produite en pheegeur,
I'enthalpie de réaction correspondant a la consatima’une mode d’hydrogéne a 60°C est

égale & AH"® =242.1 kJ mol. La puissante totale disponible au sein d’'une piteuisant

un courant d’'intensité est alors donnée par :
i
Y = AH VP 3
; o ®3)
Avec ¢#*°=U i, la puissance électrique fournie par la pile, lmrgité totale de chaleur
produite par la pile est alors :

[
yap — AH vap ' Iec. 4
9 T4 (4)

@ est la quantité de chaleur minimale produite parpille. Une source de chaleur

bY

supplémentaire peut exister si 'eau produite cosde notéegf*™ a I'anode etg*™ a la
cathode, elle est donnée par :
N,,SL,siN,, >0

ond _
b '{o si N, <0’ ®)

ac —



Sest la surface activel,, est la chaleur latente de I'eau égale & 41.6 kU'mb N, et
N.sont les densités de flux d’eau mesurés expérireenémt (paragraphe 3.1).

On considere que 'AME est isotherme (a une tentpégdl,) et par conséquence que la
source de chaleg@t® est localisée a l'interface des deux GDLs. Lalisation exacte de la
source de chaleur correspondant a la condensatidieal n’est pas connuee priori mais

peut se situer :
(1) aux interfaces entre les GDLs et les plaguesjui veut dire que I'eau est transférée
en phase vapeur dans les couches poreuses,
(2) aux électrodes, I'eau est alors transportéehase liquide dans les GDLs,
(3) au sein des GDLs ; le transport de I'eau sedanc en phase liquide et vapeur a
travers la couche poreuse.

Ces trois cas sont représentés schématiquemere figuour un c6té de la pile.
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Figure 3. Trois localisations possibles de la comsgion de I'eau. (1) a I'interface GDL/plaque; (2)
a I'électrode; (3) au sein de la GDL.

Y.

@.. correspond au flux de chaleug(ou ¢ ) déduit de la mesure des fluxmétreszEf” est

la chaleur apportée par la condensation de I'gii. est la partie de la chaleur produiE®
qui traverse la pile c6té anode ou cathode. Daasjuh cas les flux de chaleur et source
vérifient :

G+ B =P (6)

En considérant un transfert de chaleur par conoluainidirectionnel en régime permanent
dans un milieu homogéne pour les différentes leatibns de la source de chaleur apportée
par la condensation de l'eau, il est facile de wWalcle champ de température et de relier

(r. _Ta,c) aux flux de chaleur :
(1) L'eau condense a l'interface GDL/plaque :

— eGDL ond
T,-T,.=—2% (g, - 7
e a,c A S ( a,c a,c ) ( )
(2) L'eau condense a I'électrode :
_ eGDL
T,-T,. = 8
e a,c A S qoa,c ( )

(3) L’eau condense au sein de la GDL ; en suppasansource uniforme on obtient :

ond
T,-T,, = [wa,c _r J 9)

: AS 2



La figure 4 représente, pour les trois configuraidhermiques, la variation des flux de
chaleur pour les trois scénarios de condensatiofieda (1) ( ) —qz);f;”“), (2) @.. et (3)

ond
a,c

B~ , déduits des resultats expérimentaux, en fonctien la difféerence de

température mesurée entre '’AME,{ et la plaque correspondantg 6u T,) :
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Figure 4. Variation des flux de chaleur expérimemtan fonction de la différence de température
mesurée entre 'AMET(,) et la plaque T, ou T,) pour les trois scénarios de condensation de l'eau

Sur la figure 4, on observe que seul le cas (Lhedame relation linéaire entre la différence de
température et le flux de chaleur. Ce résultat 8tgyyois conclusions :

- Premierement que la relation linéaire er(tp;c —wgg”d) et (T,-T,.) observée figure 4(1)
tend a prouver qu’il n’y a pas de source de chalieler a un changement de phase de I'eau a
I'électrode ou au sein de la GDL, ce qui signifieed’eau est transporté sous forme vapeur a
travers la GDL et condense a linterface entredacbe poreuse et la plaque ou dans les
canaux. Ce résultat est en accord avec ceux obfeau&im et al. [5, 6] concernant le
transport d’eau dans les couches poreuses.

- Deuxiémement, il confirme la production de chalelue aux irréversibilités et aux
réactiong/* est transférée par conduction a travers les GDLs.

- Troisiemement, la conductivité thermique effectokes couches poreuses semble étre la
méme c6té anode et cathode ; elle est donc évatugieu & 1 =0.25 + 0.04 W rit K™
(calculée avere,, =290 um). Une valeurex-situsimilaire est obtenue par Burheim et al.
[17].



4. Conclusion

Pour comprendre les transferts d’eau et de chaauns une pile a combustible a membrane,
un dispositif expérimental a été développé permettamesure simultanée de la température
des électrodes, des flux d’eau et de chaleur eatitonde la densité de courant. La forte
influence du profil de température sur le transpiet flux d’eau a travers la pile a été
démontrée. Les mesures des flux de chaleur etrdpélature permettent une analyse du
transfert de chaleur au sein des couches poreusesquiéere I'investigation suivant plusieurs
scénarios de la localisation de la condensation I'dau produite par la réaction
électrochimique. Il a été trouve, pour les matériatiles conditions expérimentales utilisés,
gue le transfert de chaleur se fait par conduaiosein des GDLs avec une source de chaleur
supplémentaire obtenue par condensation de I'eaniv@au des plaques d’alimentation. Le
transport de l'eau s’effectue donc sous forme vap#ans les couches poreuses. Les
variations de la température des électrodes sugggue les flux d’eau sont dirigés vers les
parties les plus froides de la pile. En accord aeedifféerence de température entre les
électrodes et les plaques d’alimentation, la viamade |la pression de vapeur saturante semble
étre le mécanisme moteur du transport de I'eaueau de la pile. De plus, la conductivité
thermique effective des GDLs, parametre clé pamdlyse du transfert de chaleur au sein de
la pile, a été estimdn situ, & 0.25 + 0.04 W ihK™ en accord avec la littérature.

L’influence de paramétres comme I'humidité relatides gaz, I'épaisseur des GDLs, la
présence d'une couche microporeuse ou |'épaisseurlad membrane sont en cours
d’investigation.
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