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Nomenclature

Notations associées a I'alphabet romain :

Bo Nombre de Bond -

c Capacité calorifique massique Jkgtk?!
Ca Nombre capillaire

D Diametre hydraulique m

Dpase Diameétre a la base de la goutte m

e Epaisseur du canal m

F Constante de Faraday C mol™
g Accélération gravitationnelle m s’

h Hauteur de la goutte m

h; Coefficient de convection avec le milieu i W m?2K?!
HR Humidité relative %

/ Intensité A

j Densité de courant surfacique Acm?

/ Largeur du canal m

L Longueur du canal m

Leond Chaleur latente de consenation J kg'1

M Masse molaire g mol™
m Débit massique kg s™

N Débit molaire mol s™
Nu Nombre de Nusselt -

p Profondeur du canal m
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P Pression totale Pa

P, Pression de vapeur Pa

psat Pression de vapeur saturante Pa

Q Débit volumique m?s?

R Rayon m

R. Nombre de Reynolds -

s Stoechiométrie des gaz d’une pile en )
fonctionnement

Sa Surface active m?

S passage Section de passage m?

T Température K

Ty Température d’une pile en fonctionnement K

T, Température en entrée de canal K

T, Température en milieu de canal K

T3 Température en sortie de canal K

v Vitesse des gaz ms*

V., Volume molaire m> mol™

X Abscisse du point considéré m

y Ordonnée du point considéré m

z Cote m

Notations associées a I'alphabet grec

o Coefficient de partage de I'eau -

% Tension superficielle Nm?

e Angle de contact -
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1. La filiere hydrogéne

AP
AP;

AP*

Conductivité thermique

Masse volumique

Pertes de charge totales

Pertes de charge locales sur le trongon i du canal

Coefficient de pertes de charge diphasique

Indices et exposants

A

air

sat

sec

vap

Du coté aval de la goutte
Air

Entrée

Gaz

Humidificateur

Eau liquide

Dioxygeéne

Paroi

Du coté amont de la goutte
Statique

Sortie

Saturante

Air sec

Vapeur

WmtK?!
kg m>
Pa

Pa
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RESUME

L’objectif de cette étude est d’examiner les €coulements diphasiques liquide/gaz dans les
canaux des plaques bipolaires des piles a combustible afin de comprendre et de trouver des
solutions au probléme d’engorgement. L’influence de la section du canal et du matériau
utiliseé sur les pertes de charge (PDC) et sur la structure de I’écoulement d’eau liquide est plus
particulierement étudiée dans une expérience hors pile. Les mesures des PDC ont permis de
mettre en évidence des séquences de bouchages et de débouchages, la fréquence de ces
derniéres augmentant avec le débit. Par ailleurs il est montré que le rapport des PDC
diphasiques moyennées par les PDC en air sec décroit avec le débit et ceci indépendamment
de la dimension du canal et qu’il est d’autant plus faible que le revétement est hydrophile.
Enfin différents régimes d’écoulements diphasiques (stratifié et de gouttes) ont pu étre mis en
évidence dans les différentes zones du canal et un modéle pour chacun d’eux a été établi,
confirmant les résultats expérimentaux.

Mots-clés : transport eau, écoulement diphasique, condensation, pile a combustible.

ABSTRACT

This work focuses on the gas-liquid flows in the cathode plate, with the objective to observe
their patterns, to understand their behavior, to estimate the pressure drops (PD) and
eventually, to reduce clogging and its possible consequences in term of oxygen starvation
downstream. A special emphasis is put on the effect of the channel section (typically between
0.5 and 1 mm?) and on the surface properties of the flow field plate materials. The
experiments are performed ex-situ. The PD is measured locally along the channel as well as
globally between the inlet and outlet, which put forward the existence of clogging/unclogging
sequences. The characteristic frequency of these sequences increases with the air flow rate.
The results show that the ratio of PD in two-phase flow to PD in dry flow decreases with the
air flow rate while it does not seem to depend on the channel size (within the tested range).
Moreover this ratio is lower with hydrophilic coating. Finally two main flow patterns (slug
and annular flow) have been observed depending on the distance from the inlet and they have
been simulated.

Keywords : water transport, two-phase flow, condensation, fuel cell, PEMFC.
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Introduction Générale

Les civilisations les plus puissantes ont toujours été celles qui ont réussi & maitriser les
sources énergetiques de leur temps.

Le XIXéme siecle a ¢été le siecle du charbon et il a permis a 1’Angleterre d’avoir une
hégémonie sur les mers et d’étre la premiére puissance économique mondiale. L’ Allemagne,
grace a sa région houillére de la Ruhr, a connu une révolution industrielle d’ampleur et a eu la
plus importante croissance économique européenne a la veille du XXeme siecle, lui
permettant méme de rattraper 1’ Angleterre.

Le XXéme siécle a, quant a lui, été le siecle du pétrole. Cet « or noir », ressource stratégique,
a ét¢ a l’origine de nombreux conflits, alliances et crises mondiales et a permis le
développement des sociétés de consommation. L’abondance énergétique aux Etats-Unis
(premier producteur mondial de pétrole jusqu’au premier choc pétrolier de 1971) a ainsi
contribué a les propulser au rang de premiere puissance mondiale.

Le XXleme siécle sera probablement le siecle des énergies renouvelables avec une transition
énergétique et de société nécessaire afin de respecter ’environnement et de résoudre le
probleme de la raréfaction du pétrole. Parmi les énergies alternatives, il est possible de citer :
le nucléaire, ’hydraulique, 1’éolien, ’hydrogéne, le solaire ... Reste a savoir quels pays
sauront gérer au mieux ce nouveau defi et quels en seront les acteurs principaux.

L’hydrogéne pourrait &étre une des solutions a I’épuisement des réserves fossiles, a
I’augmentation de la demande énergétique mondiale et a la nécessité de limiter les rejets de
gaz a effet de serre. En effet, c’est un vecteur énergétique alternatif propre, facilement
transportable et stockable. Il faut néanmoins le produire de facon non polluante, avec un bon
rendement et de faibles couts économiques et énergétiques.

Afin de convertir I’énergie chimique contenue dans 1I’hydrogene, des piles a combustibles ont
été inventées des 1839. Il en existe de différents types dont les plus connues sont les piles a
membrane échangeuse de protons (PEMFC) et les piles a oxyde solide (SOFC). Toutes les
piles sont basées sur le principe d’une réaction électrochimique entre deux réactifs produisant
de I’eau, de I’¢lectricité et de la chaleur. Leur différence réside dans les types de réactifs et

17



Chapitre I: Piles a combustible et problématique de la gestion de 1’eau dans les piles a
combustible a membrane

d’¢lectrolyte utilisés. Dans cette theése, 1’étude va se porter sur la PEMFC. Elle est constituée
de deux plaques bipolaires dans lesquelles circulent 1’hydrogéne et 1’oxygéne, d’une
membrane polymeére conductrice de protons, de deux couches de diffusion des gaz et de deux
électrodes. Elles commencent a étre utilisées dans le domaine des transports et peuvent aussi
servir de source d’énergie stationnaire et portable. Cependant deux obstacles majeurs freinent
la commercialisation de tels systémes ; il s’agit du colt de fabrication d0 aux matériaux les
composant et de leur durée de vie. Actuellement, les recherches sur les piles a combustible
visent donc a diminuer leur colt tout en augmentant leur performance. A ces fins, de
nombreuses études sont menees afin de mieux comprendre les phénoménes complexes de
transport ayant lieu dans ces piles. Ils sont trés diversifiés puisqu’ils touchent a la fois aux
domaines de 1’¢électrochimie, de la chimie, du transfert de chaleur et de masse et des
matériaux.

La gestion de 1’eau dans une pile & combustible 2 membrane échangeuse de protons est
importante pour maintenir de bons rendements. En effet, d’un coté la teneur en eau de la
membrane doit étre suffisamment élevée afin qu’elle puisse remplir son role, a savoir
permettre la migration des protons. D’un autre coté, les canaux ne doivent pas étre bouchés

par ’accumulation d’eau qui peut géner 1’approvisionnement des électrodes en réactifs.

L’objectif de cette these est donc d’améliorer la compréhension des écoulements diphasiques
ayant lieu dans les canaux des plaques bipolaires et de trouver des solutions aux
engorgements en eau qui réduisent les performances des piles a combustible. Dans ce but,
I’influence sur ces écoulements de différents paramétres liés aux conditions de
fonctionnement et aux types de canaux utilisés sera déterminée. Pour cela une expérience
« hors pile » simulant 1’écoulement ayant lieu dans un canal de pile a été inventée. . Le canal
est instrumenté afin de relever les pertes de charge, les températures et d’observer
I’écoulement. Des modeles sont ensuite développés afin de vérifier les tendances observées.

La littérature scientifique est abondante sur le théme des écoulements multiphasiques en
général, et appliqués aux PEMFC en particulier. Le dispositif mis en ceuvre présente la
particularité de reproduire hors pile les spécificités des écoulements en pile.
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Chapitre I: Piles a combustible et problématique
de la gestion de I'’eau dans les piles a

combustible a membrane

1. La filiere hydrogene

L’accroissement de la population, et donc de la demande énergétique, la nécessité de limiter
les émissions de gaz a effet de serre ainsi que 1’épuisement des réserves fossiles conduisent
les états a augmenter leurs moyens de production de type « énergie renouvelable ». En effet,
selon les Nations Unies, I’Agence Internationale pour I’Energie et le Conseil Mondial de
I’Energie, pendant que la population mondiale devrait attendre les 9 milliards d’habitants d’ici
2050 (Figure 1.1), la consommation d’énergie estimée doublera (Figure 1.2) [3] [4] [39] [50].
Parallélement, un épuisement des ressources est estimé d’ici 200 ans pour le charbon, 100 ans
pour le gaz et 50 ans pour le pétrole [23].
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Figure 1.2 : Perspectives de la consommation
Figure 1.1 : Evolution de la population mondiale et d’énergie mondiale (en quadrillion btu, soit
ses perspectives [3] 1.055 108 J) [50]

Il est donc nécessaire de développer des énergies renouvelables. Néanmoins ces derniéres sont
la plupart du temps intermittentes et il faut pouvoir stocker les excédents de production.
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L’hydrogéne se pose donc comme un des vecteurs energétiques alternatifs stockables,
transportables et non polluants. Cependant il reste différents obstacles a son utilisation.

1.1. Production d’hydrogene

Pour pouvoir utiliser 1’hydrogene, il faut dans un premier temps le produire car il n’est pas
directement disponible a 1’état naturel. En tous cas, c¢’est ce qui était admis par la communauté
scientifique jusqu’en 2010. Mais cette année, des sources naturelles d’hydrogéne ont été
découvertes sur tous les continents par I’Institut Frangais du Pétrole et des Energies
Nouvelles [1] [2] ; il reste a savoir si le captage de cet hydrogéne sera possible et rentable.

L hydrogene peut étre produit a partir d’énergie fossile, nucléaire et renouvelable. Cependant,
pour étre écologiquement et économiquement viable, sa production doit répondre a 3 criteres :

- le respect de I’environnement : un des grands avantages de 1’hydrogéne est d’étre
non polluant lorsqu’il est consommé ; il faut donc que sa production le soit aussi,

- le rendement énergétique : la production d’hydrogéne ne doit pas nécessiter trop
d’énergie,

- un colt maitrise : sa production ne doit pas étre trop onéreuse.

Il existe différentes méthodes pour produire de 1’hydrogene ; la Figure 1.3 en donne les
principaux exemples.

Some feedstock and process alternatives

Algae: Methods for utilising Gas: Natural gas or bio-gas are Oil: Hydrogen is produced with
the photo-synthesis for hydrogen sources with steam steam reforming or partial
hydrogen production reforming or partial oxidation oxidation from fossil or
renewable oils

Coal: With gasification
technology hydrogen may
be produced from coal

Alchohaols like ethanol and methanol
derived from gas or biomass - are
Power: \Watrer erecurolyys rich on hydrogen and may be

from renewable sources reformed to hydrogen

M
Wood: Pyrolysis technology
for hydrogen from biomass

Source: Hydro.

Figure 1.3 : Les différents moyens de production de I’hydrogene [46]
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De nos jours, le principal mode de production de 1’hydrogene reste, a 95%, le reformage de
combustibles fossiles. Or cette méthode a 1’inconvénient de rejeter du dioxyde de carbone
dans I’atmosphére, responsable de 1’effet de serre. Une solution alternative est 1’utilisation de
I’électrolyse de 1’eau pour produire I’hydrogéne (réaction électrochimique inverse de celle se
produisant dans une pile a combustible). Cette solution repose sur 1’utilisation d’électricité
pour dissocier des molécules d’eau ; il faut donc que 1’énergie électrique provienne d’une
source propre (éoliennes, panneaux photovoltaiques, centrales hydrauliques...). Cependant,
son cout reste, pour le moment, 3 a 4 fois supérieur a celui du reformage qui est de I’ordre de
1.5 € kg* d’hydrogéne [103]. La combustion de la biomasse séche ou humide est un autre
moyen pour produire de I’hydrogéne. En effet, dans son processus de décomposition, une
réaction de gazéification a lieu et elle permet, aprés purification, d’obtenir du dihydrogéne
pur. Son intérét est que le dioxyde de carbone dégage lors de la réaction est compensé par
celui qui a été absorbé lors de la photosynthése durant la croissance des plantes utilisées. En
plus des méthodes citées précédemment dans lesquelles le soleil intervient, ce dernier peut
aussi étre utilisé, de maniere plus directe, pour produire de I’hydrogéne par décomposition
thermochimique a haute température [22].

L’hydrogéne peut aussi &tre un rebut d’une activité de production. C’est par exemple le cas
d’une entreprise du groupe Solvay installée en Belgique, qui valorise ce gaz « fatal » issu des
procédés de production de peroxyde d’hydrogéne en ’utilisant comme réactif pour les piles a
combustible [113].

Dans la plupart de ces méthodes de production d’hydrogéne, beaucoup de dioxyde de carbone
est rejeté. Il faut donc capter ce CO; sinon I’utilisation d’hydrogéne comme vecteur propre
n’aurait pas de sens. Sur les sites de production stationnaire, des solutions ont été
développées. Les différentes étapes sont le captage puis le transport et enfin le stockage du
CO,. Concernant son stockage, différentes formations géologiques sont proposées pour le
piéger ; les principales sont: les aquiferes profonds, les gisements de pétrole ou de gaz
épuisés et des veines de charbon inexploitées. Cependant, la sureté et 1’étanchéité de tels
réservoirs de CO, restent a démontrer a long terme.

1.2. Stockage, transport et distribution d’hydrogéne

Afin que I’hydrogene puisse réellement devenir un vecteur énergétique d’avenir, il faut, apres
I’avoir produit, le stocker ou le transporter. En effet, la plupart du temps, il est produit dans
des unités centralisées et il doit étre acheminé vers les lieux d’utilisation.
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L’hydrogéne, & la pression atmosphérique, a une masse volumique trés faible, 0.08988 kg m™
; environ 10 000 fois inférieure a celle de I’eau liquide. Ceci constitue donc un handicap a son
transport et a son stockage. Afin de pallier cette caractéristique, il existe deux
possibilités visant a réduire son volume : soit augmenter sa pression jusqu’ a 700 bars pour
des réservoirs (Figure 1.4) (au-dela, les risques d’éclatement sont trop importants), SoOit
diminuer sa température jusqu’a -253°C, pour le liquéfier (Figure 1.5). Ces deux méthodes ne
sont donc pas simples a mettre en ceuvre et elles entrainent un surcout énergétique important.
Ainsi, d’autres méthodes sont en cours d’étude telles que le stockage d’hydrogéne dans des
hydrures métalliques [108]. Sous I’action de la pression et/ou de la température, les molécules
d’hydrogéne peuvent étre adsorbées ou désorbées dans 1’hydrure. La limite de cette utilisation
réside dans le poids important d’un tel systéme. En effet, selon des travaux menés au CEA, en
particulier par Botzung et al., pour stocker 1 kg d’hydrogéne, soit environ la consommation
d’une voiture ayant parcouru 100 km, il faut au minimum 50 kg d’hydrure [20] [21]. Durant
les toutes dernieres années, une société drobmoise, McPhy, a réussi a atteindre un rendement
de 7.6% en masse en utilisant des hydrures de magnésium.

Figure 1.4 : Réservoir de 129 L d’hydrogene a 700
bars commercialisé par Quantum Technologies Figure 1.5 : Réservoir d’hydrogene liquide
[22] composite de BMW [22]

Le moyen le plus utilisé pour transporter 1’hydrogene est I’emploi de pipelines. Environ 1050
km sont exploités par Air Liquide en France, en Allemagne et au Benelux [78] [65] (Figure
1.6).

22



1. La filiere hydrogéne

N
\
& Rheirberg

NETHERLANDS ...
N \

Stk ©

Kain

" BELGIUM /. {

N
N L
*: ebuy
oL b S
: 3 on
1 ” o o \
S P & Charlessi
Isbergues . ~ 1§
/ : 4] :
- ) e u ”
4 \ /
J \ '

Wazier g
Maubsuger h )

' FRANCE

Figure 1.6 : Le plus grand réseau d’hydrogéne par pipeline en Europe du nord, exploité par
Air Liquide [78]
Concernant la distribution, jusqu’a présent il existe encore peu de stations services. Une
quarantaine de stations pilotes existent dans le monde, en particulier en Allemagne, aux Etats
Unis et au Japon.

1.3. Utilisation de I’hydrogéne

Actuellement la consommation d’hydrogéne s’éleve a environ 57 millions de tonnes par an. Il
est essentiellement utilisé comme matiere de base pour la production d’ammoniac et de
méthanol, et pour le raffinage des produits pétroliers.

L’hydrogeéne est un combustible qui peut étre brulé directement dans un moteur, dont le
rendement est 30% supérieur a celui de I’essence et dont la combustion ne produit que de
I’eau. Mais c’est griace a son association avec les piles a combustible que 1’hydrogéne pourrait
révolutionner le monde de I’énergiec avec des rendements de conversion proches de 50%.

L’utilisation d’une pile a combustible dans une voiture augmente 1’efficacité de 100 a 200%.
Les différentes applications des piles a combustible a hydrogéne sont les suivantes :

- Stationnaires : le point le plus important dans ce domaine est la durée de vie et la
fiabilité des piles. Les générateurs de secours ou générateurs autonomes d’électricité sont une
des applications les plus développées. Par exemple, Axane, filiale d’Air Liquide, fabrique des
piles pour alimenter des bornes GSM et d’autres sites isolés (une de leurs piles a déja alimenté
durant plus de 13000 heures un relais de téléphonie mobile isolé du réseau électrique [77]) ;
elle s’est aussi placée sur le marché de I’alimentation sans interruption (hopitaux, serveurs
informatiques) [5]. Areva est un autre acteur frangais du développement expérimental et du

23



Chapitre I: Piles a combustible et problématique de la gestion de 1’eau dans les piles a
combustible @ membrane

déploiement industriel de la technologie hydrogeéne. Il a par exemple construit la plateforme
MYRTE en Corse qui est la plus grosse installation au monde de gestion d’énergie via
I’hydrogene couplé a un champ photovoltaique [40]. En cas de surproduction d’électricité de
la part des panneaux photovoltaiques, des électrolyseurs utilisent ce surplus pour produire de
I’hydrogene. Celui-ci est stocké en attendant d’étre utilisé dans une pile a combustible quand
la demande en électricité devient supérieure a celle de la production photovoltaique.

- Transports : le défi principal dans ce secteur est d’étre compétitif avec les autres
sources d’énergie en termes de colt. En Allemagne, Daimler a déja développé des bus a
hydrogéne depuis 2008 [6]. Du coté des citadines, c’est Hyundai qui semble étre a I’avant-
garde des voitures fonctionnant a I’hydrogéne puisque d’ici 2015 un modele de série sera
commercialisé ; et les pays nordiques seront parmi les premiers a voir rouler de telles voitures
sur leur territoire car ils seront certainement presque les seuls a avoir fait les aménagements
nécessaires.

- Portables : la caractéristique des piles a usage portatif est que leur puissance requise
est faible. De nombreuses technologies ont vu le jour durant les derniéres années. Les
constructeurs d’appareils électroniques se sont ainsi lancés dans la fabrication de piles a

combustible miniatures.

Pour répondre a ces différentes attentes, plusieurs types de piles a combustible existent.

2. PEMFC au sein des PAC

2.1. Les différentes piles a combustible et leurs applications

C’est en 1839 que William R. Grove réalisa le premier modele de pile a combustible. Mais
c’est seulement en 1932 que Francis T. Bacon s’y intéressa de nouveau avec son travail sur
les piles alcalines et relanca ainsi les recherches sur ce convertisseur électrochimique. Ensuite
de nombreuses technologies de piles a combustible ont vu le jour [100]. Elles se distinguent
principalement par la nature de leur électrolyte, leur plage de température de fonctionnement
et par leurs applications. Elles sont illustrées sur la Figure 1.7.
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Proton Exchange
Membrane FC PEMFC 80°C

Direct Methanol FC~ DMFC 80°C

Alkaline FC AFC 100°C

Phosphoric Acid FC PAFC 200°C

Molten Carbonate FC MCFC 650°C

Solid Oxide FC  SOFC 1000°C

fuel ——» <«— Oxygen

electrolyte

Figure 1.7 : Schéma des différentes piles a combustible

Actuellement, les recherches se concentrent principalement sur les piles & membrane
(PEMFC) et sur les piles a électrolyte solide (SOFC). En effet, ces deux systéemes ont

beaucoup d’avantages, chacun pour un domaine d’application différent.

Les PEMFC (Proton Exchange Membrane Fuel Cell) ont un démarrage rapide, une faible
température de fonctionnement et donc une souplesse de fonctionnement; d’ou une
commercialisation a venir dans le domaine des transports ou des sources d’énergie
stationnaires et portables. Cependant, ces piles sont sujettes a des dégradations comme par
exemple la contamination de leur membrane, principalement par des particules métalliques.
Ces particules vont permettre la production de radicaux hydroperoxyles qui vont attaquer la
membrane et ainsi perturber les flux d’eau et diminuer la conductivité protonique [97] [72]
[29]. De plus, T’utilisation de platine comme catalyseur pour palier une réaction
¢lectrochimique ralentie du fait d’une température de fonctionnement faible augmente leur

co(it de fabrication.

Les SOFC (Solid Oxide Fuel Cell) ont I’avantage d’étre plus efficaces que les PEMFC ; en
effet, leur rendement est de 1’ordre de 60% [9] [114]. De plus, les SOFC utilisent directement
le gaz naturel comme combustible, sans besoin de le réformer, et il est possible de faire de la
cogénération grace aux gaz d’échappement chauds. Cependant, leur température de
fonctionnement élevée ainsi que leur démarrage plus lent, ne permettent pas leur utilisation
dans le domaine du transport.
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Les piles a combustible & membrane sont les plus étudiées du fait des avantages en termes de
température et de fonctionnement évoqués.

2.2. Les composants d’une pile a combustible de type PEMFC et son
principe de fonctionnement

Dans cette section, les différents composants d’un tel systéme vont étre détaillés.

Une pile a combustible est un dispositif qui convertit 1’énergie chimique de réactifs en énergie
électrique par une réaction d’oxydoréduction. Au niveau de sa constitution, elle est
symétrique comme il est possible de le voir sur le schéma de la Figure 1.8 : d’un coté
I’oxydation a lieu, a I’anode, de I’autre la réduction, a la cathode.

Circulation | Couche Electrolyte Couche de | Circulation
du de diffusion d’oxygene
dihydrogéne |diffusion des gaz dans la
dans la des gaz plaque
plaque bipolaire
bipolaire
> —r ¢ —>
50 pm 200-400 pm 1-5 mm

Figure 1.8 : Schéma d’une pile a combustible
Elle se compose des éléments suivants :

- une plaque a I’anode dans laquelle circule le combustible, le dihydrogéne ainsi

qu’une partie de I’eau produite par la réaction,

- une plaque a la cathode pour distribuer le comburant qui est I’oxygene ainsi que pour
évacuer la seconde partie de 1’eau produite,

Ces deux plaques sont aussi utilisées comme collectrices de courant et doivent donc posséder
une bonne conductivité électrique. Elles permettent aussi la compression des différentes
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couches et le contréle thermique de la pile [100]; en effet, I’échauffement du cceur de pile doit
étre limité afin d’éviter des 1ésions irréversibles. De plus, leur résistance aux corrosions doit
étre bonne et leur poids et encombrement doivent étre limités.

- deux couches de diffusion (Gas Diffusion Layer: GDL) pour homogeneiser la
répartition des gaz,

- deux électrodes, sieges des deux demi-réactions,

- un électrolyte solide sous forme de membrane, permettant le passage des protons,
bloquant les électrons, imperméable aux gaz et ayant une bonne tenue mécanique.

L’assemblage membrane-électrodes sera noté AME par la suite.

A I’anode, le dihydrogéne est oxydé et produit des ions H* et des électrons.
H, — 2H* + 2e~ (1.2)

Les protons migrent dans la membrane en direction de la cathode, tandis que les électrons
rejoignent les protons a la cathode en passant par un circuit extérieur, produisant ainsi un
courant électrique. A la cathode se produit la seconde réaction électrochimique : la réduction
des protons.

1
2H* +2e™ + =02 = Hy0 (1.2)
La réaction globale est donc (Figure 1.9) :

1
H, + 502 - H,0 + Energie électrique + Chaleur (1.3)

~ Anode Cathode ‘
[ ] | |

N MR ¢ ¢u
' ®
. H‘

, i
- coL " ‘e
Membrane ' + Chaleur

' &
Plaque d'alimentation Plaque d'alimentation

Figure 1.9 : Schéma de principe d 'une PEMFC [119]
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Pour catalyser ces demi-réactions électrochimiques, du platine est utilisé aux électrodes. Il
permet d’augmenter les cinétiques de réactions, relativement lentes aux faibles températures
de fonctionnement de la pile. Cependant, du fait de son cout élevé, de nombreuses recherches
sont menées pour le remplacer ou diminuer la quantité utilisée. Pour mieux utiliser le platine,
ces nanoparticules sont supportées sur du carbone ou d’autres matériaux nanostructurés [85]
[27]. Une autre méthode consiste & mélanger des molécules de platine avec d’autres
constituants (tels que le cobalt, le fer, le nickel ou le cuivre) tout en permettant d’augmenter
I’activité catalytique [129].

Il existe de nombreuses géomeétries de plaques bipolaires ; certaines favorisant de faible pertes
de charge entre I’entrée et la sortie (canaux en paralléle de la Figure 1.10), d’autres permettant
une bonne évacuation de 1’eau liquide (canaux en serpentin de la Figure 1.11) et d’autres
facilitant une répartition homogene des gaz et/ou un meilleur échange avec la GDL (type
interdigité tel que sur la Figure 1.14). Mais ces géométries peuvent avoir des inconvénients
plus ou moins contraignants.

——
Inlet = B R R

Flow-
Channel

QOutlet

i (@ (b)

Figure 1.10 : Canaux en paralléle [19] Figure 1.11 : a) Canaux en serpentin ; b) Serpentin en
paralléle [86]

Tout d’abord, Berning et al. ont étudié des canaux rectilignes en paralléle [19]. Ils ont montré
que la concentration en oxygene sur la couche catalytique y est peu uniforme et peu
importante. De plus, des probléemes d’engorgement en eau des canaux dans cette
configuration sont fréquents. Barreras et al. [14] ont aussi montré qu’une telle géométrie
facilite, de part les bouchages en eau de certains canaux, un approvisionnement non
homogeéne de I’AME en gaz. Par exemple, la Figure 1.12 représente les débits d’air dans les
canaux en parallele d’une plaque bipolaire avec une alimentation en air sec puis en air

humide.
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Figure 1.12 : Débits d’air dans les différents canaux d’une plaque bipolaire de géométrie
multicanaux dans une expérience in-situ en air sec (a gauche) et en air humide (a droite) a la
cathode [67]

Ces graphiques permettent de voir les zones d’engorgement en eau en comparant les débits
dans chaque canal en air sec et en air humide [67]. Il est ainsi possible de dire que le canal 18
est en partie rempli d’eau puisque, en air sec, le débit d’air dans ce canal est de 42 cm® min™
alors qu’en air humide, il n’est que de 28 cm® min™’. Cette zone est donc susceptible de ne pas
fonctionner correctement.

Des simulations numériques aboutissent aux mémes conclusions [87]. Il est possible de voir
sur la Figure 1.13 que 1’écoulement diphasique, plus particuliérement la quantité d’eau, dans

des canaux en paralléle n’est pas le méme dans chaque canal et que certains peuvent se
boucher [125].

VOF of liquid water
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Figure 1.13 : Simulation numérique de I’écoulement diphasique dans des canaux en parallele
d’une pile a combustible [125]
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D’aprés Manso et al. [89], plus le nombre de canaux en paralléle est éleve, plus la perte de
charge est faible mais moins bonnes sont la répartition des flux gazeux et 1’évacuation de

I’eau liquide.

Bipolar Plate
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Figure 1.14 : Géométrie des canaux interdigités et influence sur les échanges avec la GDL, a
gauche [76] et a droite [19]

Contrairement aux canaux continus, comme il est possible de le voir sur la Figure 1.14, la
géométrie interdigitée accentue les effets convectifs normaux a la surface de 1’électrode,
forgant ainsi I’eau a sortir de la GDL et donc empéchant les phénomeénes d’engorgement [76]
[54]. Dans le cas de canaux en serpentin, Su et al. [116] ont montré, en visualisant les canaux
et en étudiant I’impact sur les courbes de polarisation, que lorsqu’ils sont interdigités,
I’évacuation de I’eau est meilleure. L’inconvénient majeur de cette géométrie est qu’elle
implique des pertes de charge nettement supérieures aux autres géométries décrites et donc
induit une consommation supérieure au niveau du compresseur pour l’alimentation en
dioxygene ou en air [131] [58] [49] [130]. Ceci s’explique par le fait que les canaux ne sont
pas continus et que les réactifs sont donc forcés de passer par la GDL.

A TD’inverse, dans une géométrie monocanal, le chemin emprunté par le gaz est continu et
I’écoulement se fait majoritairement dans la direction paralléle a la surface de 1’électrode.
C’est la diffusion moléculaire qui assure le passage des réactifs vers la couche catalytique. Ce
processus présente les inconvénients d’étre a la fois lent, mais aussi de rendre difficile

I’évacuation de I’eau présente dans les pores de la GDL.

Il existe de nombreuses autres géométries de plaque, telles que celles avec des plots. Des
plots, circulaires ou carres la plupart du temps, sont disposes de facon uniforme sur une
plaque. Cette géométrie présente les plus faibles pertes de charge du fait de la multitude de
chemins possibles [81]. Cependant, des zones diphasiques stagnantes (en rouge sur la Figure
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1.15) apparaissent car les réactifs passent par le chemin de plus faible résistance (en bleu).

Dans ces zones stagnantes, la réaction chimique n’a donc plus lieu.

BEE T
—_

Figure 1.15 : Zones stagnantes (en rouge) et chemins préférentiels (en bleu) des gaz dans une
géometrie a plots [137]
Un optimum se situerait donc entre la géométrie parallele et celle en serpentin. C’est pour

cette raison que 1’architecture la plus utilisée est celle des canaux paralléles en serpentin.

L’influence de la section des canaux (carré, rectangulaire, triangulaire, etc.) a aussi été étudiée
par différents chercheurs. Zhu et al. [138] ont ainsi étudié numériquement le temps de
décrochage et la taille de détachement d’une goutte d’eau pour différentes géométries de
sections. Dans un canal de section triangulaire (a), les gouttes décrochent trés rapidement,
ensuite, c’est la géométrie trapézoidale (b) qui remplit le mieux ce rdle puis la section
rectangulaire avec une surface inférieure incurvée (c), puis la géométrie rectangulaire (d). La
géomeétrie trapézoidale inversée (e) est la moins appropriée (Figure 1.16).

Figure 1.16 : Section des canaux dans [’ordre de facilité de décrochage des gouttes [138]

Ahmed et al. [7] ont étudié 3 formes : une section rectangulaire, une trapézoidale et une en
forme de parallélogramme. Pour assurer un méme débit dans chaque cas, les dimensions sont
choisies de telle sorte que la section de passage soit la méme. La tension aux bornes des piles
construites avec chaque géométrie est présentée sur la Figure 1.17. Afin d’accentuer les
différences entre chaque géométrie, 1’expérience a été réalisée a intensité tres €levée (2.4 A
cm™).
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Figure 1.17 : Différentes configurations géométriques des sections de canal (a gauche) et
tensions de cellules associées pour une intensité de 2.4 A cm™(a droite) [7]

La section rectangulaire est celle qui fournit les meilleures performances. De plus, la
géomeétrie rectangulaire est la plus facile & usiner par fraisage (dans I’optique des plaques
métalliques, des profils Iégerement trapézoidaux sont plus fréquemment obtenus par
emboutissage).

Par la suite, 1’étude va se porter sur des piles a combustible de type PEMFC avec des sections

de canaux rectangulaires et avec différentes architectures.

2.3. Conclusion

Parmi toutes les piles & combustible existantes, nous étudierons les PEMFC car elles sont et
vont étre utilisées dans des applications de la vie courante du fait de leur souplesse et de leur
faible température de fonctionnement. Ce type de pile posséde une membrane, des électrodes
et des GDL placées entre deux plaques bipolaires. Dans cette étude nous travaillerons plus
particulierement sur ces plaques dans lesquelles sont gravés des canaux d’acheminement des
réactifs et d’évacuation de 1’eau. Il en existe de différentes géométries, chacune avec leurs
avantages et leurs inconvénients. Tandis que les mutlicanaux en paralléle offrent de faibles
pertes de charge, les canaux en serpentin facilitent 1’évacuation de ’eau liquide.

3. L’eau dans une PEMFC

Les performances électriques et la durée de vie des PEMFC dépendent fortement de la
quantité d’eau liquide ou vapeur présente dans les différents éléments qui les composent.
L’objectif de cette partie est de présenter le rdle et I’influence de 1’eau dans les différents
¢léments composant le cceur d’une pile 4 membrane ainsi que les moyens d’investigation

expérimentale mis en ceuvre pour la détecter.
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3. L’eau dans une PEMFC

3.1. Nécessité d’avoir une membrane humidifiée

La membrane doit a la fois étre bonne conductrice de proton, empécher les électrons de passer
et étre imperméable aux gaz. De plus, elle doit avoir une bonne stabilité chimique pour que
ses propriétés ne se détériorent pas dans le temps. Actuellement les membranes les plus
utilisées dans les PEMFC sont des polyméres perfluorosulfonées de type Nafion®. En effet,
bien humidifiées, elles répondent au cahier des charge défini ci-dessus. Ce polymere a été
développé dans les années 1970 et il est formé d’un squelette fluoro-carboné et de
groupements acides sulfoniques comme le montre la Figure 1.18. Les sites sulfonés
électronégatifs permettent le transport des protons hydratés dans la membrane.
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polytetrafluoroethylene i ||

FFnll0 Fln
m=1 :’"“'l """"" !
n=6~10 +|[F7¢7F
| [F-C—CF, i
| 1
Polymer side chain—-—i (l) m i
! 1
i F-C—F i
 F~C—F |
o | l0=S—0H"]!
Sulphuric acid (SO, H*)—r- (") !
! 1

Figure 1.18 : Structure chimique du Nafion® [63]

De nombreux chercheurs ont montré que plus la membrane est hydratée plus sa conductivité
protonique est importante donc meilleur est le rendement de la pile [88] [8] [44] [99].

La température de fonctionnement d’une PEMFC est d’environ 80°C. Plus cette température
augmente, plus il est difficile de maintenir une humidité suffisante a son bon fonctionnement.
En effet si la membrane se déshydrate, sa conductivité protonique diminue et elle peut méme

s’endommager [41].

Inversement, une quantité trop importante d’eau peut noyer les électrodes et inhiber les

réactions en empéchant les réactifs d’arriver sur les sites catalytiques.
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3.2. Production d’eau et transport dans I’Assemblage Membrane
Electrode (AME)

L’eau est produite a la cathode par la réaction de réduction de I’oxygene. Si I’air en entrée de
plaque bipolaire est sec, il va avoir tendance a assecher la membrane. Pour éviter cela, 1’air en
entrée de pile est humidifié. L’eau présente dans la pile a combustible provient donc a la fois

de la réaction d’oxydoréduction et de I’humidification initiale des réactifs.
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Figure 1.19 : Représentation schématique des modes de transport de [’eau dans une PEMFC
[75]

Sur la Figure 1.19 de I’air humidifié est introduit dans la plaque bipolaire coté cathode et de
I’hydrogene humidifié coté anode. Une partie de cette vapeur d’eau atteint la membrane par
diffusion moléculaire a travers la GDL [33] et I’humidifie. A. Thomas [119] a montré que
I’eau reste sous forme vapeur dans la GDL. Dans la membrane, deux phénomeénes opposés
induisent une circulation de 1’ecau liquide : 1’électro-osmose et la diffusion. Ce premier
phénoméne correspond a ’entrainement des molécules d’eau liquide par les protons qui
traversent la membrane. Le coefficient de transport électro-osmotique ¢ représente le nombre
de molécules d’eau accompagnant chaque proton traversant la membrane de 1’anode vers la
cathode. Quant a la diffusion, elle est due a une différence de concentration en eau de part et
d’autre de la membrane. Elle diffuse principalement de la cathode vers I’anode et est
géneralement plus importante que 1’électro-osmose [75].
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3. L’eau dans une PEMFC

3.3. Visualisation de I’eau dans les PEMFC

Il a ét¢ montré que de I’eau liquide et de la vapeur circulent dans tous les constituants de la
pile & combustible. L’eau, issue a la fois de la réaction d’oxydoréduction aux ¢électrodes et des
gaz humidifiés, est transportée et évacuee dans les mini-canaux des plaques bipolaires. Afin
de visualiser la présence d’eau liquide dans les électrodes, dans les GDL et dans les canaux,
difféerentes méthodes non intrusives ont éte développées [15]. Des données essentielles
permettant une meilleure connaissance de la répartition et de I’impact de 1’eau sur les piles a

combustible sont ainsi obtenues.

3.3.1. Spectroscopie par résonance magnétique nucléaire

La spectroscopie par résonance magnétique nucléaire (RMN) est une technique qui exploite
les propriétés des spins nucléaires de certains noyaux atomigques dans un champ magnétique.
La récupération des informations des propriétés magnétiques des noyaux peut s’effectuer en
phase solide, liquide ou gazeuse. Une des techniques employées met en jeu les interactions
quadripolaires des noyaux, tels que le deutérium et permet de sonder la structure de
I’échantillon. Une autre technique, la RMN par écho de spin a gradient de champ pulsé
permet d’observer les propriétés dynamiques d’un solvant contenu dans une matrice solide,
par exemple la diffusion de I’eau dans la membrane Nafion®. Cette méthode permet donc de
détecter la présence d’eau dans cette partie d’une pile a combustible en fonctionnement mais
la pile ne doit comporter aucun élément metallique. De plus, les résolutions spatiale et
temporelle restent limitées [124].

Bedet et al. [16] [17] ont ainsi pu observer la présence d’eau dans une pile a combustible en
fonctionnement par RMN (Figure 1.20 et Figure 1.21)

—
i

Figure 1.20 : Photographie de la pile & combustible Figure 1.21 : Observation par RMN de la
réalisée par les chercheurs et visualisation de I’eau teneur en eau dans une pile & combustible
liquide en sortie de canal [16] en fonctionnement [16]

Puisque la technigue RMN utilise des champs magnétiques importants, les matériaux
ferromagnetiques ne peuvent pas étre utilisés car ils lui font écran. La pile a donc été réalisée
en poly-méthyle-méthacrylate (PMMA), ce qui permet en plus de pouvoir vérifier la présence
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d’eau par observation visuelle (Figure 1.20). Un fil d’or collecteur du courant a été placé sur le
pourtour de la cellule. L’accumulation d’eau dans les canaux est visible au bout de 10 min de
fonctionnement de la pile sur la Figure 1.21. Une augmentation de la quantit¢ d’eau
(correspondant aux zones rouges) est observée a proximité de la sortie de la cathode (partie
droite de la photographie). Ceci est du a I’augmentation de la teneur en eau le long du canal.

Cette technique est néanmoins tres difficile a mettre en ceuvre. Elle nécessite des équipements

couteux et ne peut-étre réalisée que sur de petites cellules atypiques.

3.3.2. Tomographie par rayons X
Une autre méthode permettant de visualiser 1’eau dans une pile en fonctionnement est la
tomographie par rayons X. A la différence de la RMN, la présence de matériaux
ferromagnétiques et de carbone n’est pas un probléme et sa résolution spatiale est nettement
meilleure.

Cette méthode consiste a effectuer une analyse multidirectionnelle de I’interaction de rayons
X avec la matiere. La transmission de rayons X par un échantillon est mesurée dans un plan
défini par la source et par le réseau de détecteurs. Ensuite les données sont recueillies sous de
multiples orientations. Pour finir, une reconstruction mathématique de 1’image numérique de
la variation de densité locale de I’objet est réalisée en 2D ou 3D. Cette tomographie permet
donc d’accéder au cceur de la matiére et d’y mesurer les différences d’absorptions
radiologiques et les variations de composition.

La radiographie par rayon X a été utilisée pour la premiere fois par le groupe ZSW et BESSY
[45] dans le but d’étudier 1’eau dans les GDL. Ensuite, I’utilisation de tomographie par rayons
X a permis d’obtenir de meilleurs résultats. Sinha et al. [112] ont ainsi pu reconstruire une vue
3D de la GDL en coupe et de 1’eau présente dans celle-ci. Sur la Figure 1.22, les zones

blanches correspondent a la présence d’eau.
p p
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" ()

Figure 1.22 : Vue en coupe diagonale de la distribution d’eau dans [’épaisseur d 'une GDL ;
a) apreés saturation en eau, b) aprés 2 min de purge [112]
Cette technique a été améliorée, notamment par Eller et al. [93]. L’utilisation d’un
synchrotron et le perfectionnement du traitement des données leur a permis d’avoir une
meilleure résolution spatiale et un meilleur contraste entre le carbone et I’eau dans les pores
de la GDL. Les progres réalisés sont visibles sur la Figure 1.23.

==

(f)

Figure 1.23 : Répartition de [’eau dans une GDL et dans un canal de plaque bipolaire par
mesures tomographiques ; a) et d) : canal, GDL, membrane et eau liquide, b) et e) : GDL et
eau liquide, c) et f) : eau liquide, a gauche : 0.5 A/cm? et Tronctionnement=40°C, @ droite : : 0.45

Alcm? et Tionctionnement=30°C [93]
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Les zones préférentielles de condensation de 1’eau sont les abords des dents de la plaque
bipolaire, a cause d’une température inférieure, ainsi que les surfaces de contact avec la
couche catalytique.

Le frein principal au développement de cette méthode est la nécessité de disposer ou d’avoir
acces a une source de rayons X, de type ligne ou synchrotron. De plus, il n’est pas évident
d’effectuer de telles expeériences car il faut disposer de cellules spécialement congues pour

faire ce type d’observation, tous les matériaux n’étant pas totalement transparents aux rayons
X.

3.3.3. Imagerie neutronique
L’imagerie neutronique consiste en la génération d’images sur un détecteur par irradiation par
des neutrons d’un objet (Figure 1.24).

Detector

) Sample
Collimator P

Source

Figure 1.24 : Principe d’imagerie neutronique [62]

Le détecteur situé¢ derriere 1’échantillon fournit une représentation en deux dimensions du
rayonnement qui est plus ou moins affaibli par 1’échantillon. Ainsi, des informations sur les
propriétés et les structures de 1’échantillon peuvent étre obtenues sans le détruire. Comme
dans le cas de la tomographie a rayons X, si 1’échantillon tourne pas a pas dans le champ de
rayonnement, une représentation tridimensionnelle peut étre obtenue aprés traitement
numeérique.

Sur la Figure 1.25, la présence d’eau dans des canaux paralleles en serpentin est visible grace

a I’imagerie neutronique [122].
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Figure 1.25 : Image neutronique des canaux d'une pile a combustible [122]

Les couleurs chaudes marquent une quantité plus importante d’eau. Ainsi, Turhan et al. en ont

conclu que I’eau a tendance a s’accumuler dans les angles droits des canaux, les « coudes ».

Cette technique permet donc de visualiser I’eau dans une pile en fonctionnement. Cependant,
ses résolutions spatiales et temporelles sont nettement moins bonnes que tous les autres
procédés [111].

3.3.4. Observations directes
La technique d’ « observation directe » regroupe toutes les observations de 1’eau dans une pile
a travers des matériaux transparents la constituant sans I’utilisation de sources externes de
rayonnement. Il y a donc une difficult¢ a disposer soit d’une plaque transparente et
conductrice de 1’¢lectricité soit d’une collecte de courant originale (exemple de collecte sur
des dents [73]). En plus de la visualisation de 1’eau, la connaissance des champs de vitesse des
gaz, en particulier dans les canaux des plaques, peut fournir des informations sur les zones

d’engorgement en eau.

L’observation directe avec une caméra s’avere donner des images difficilement exploitables
par manque de contraste, la présence d’eau est en effet peu visible ; des techniques ont donc
été utilisées telle que la vélocimétrie laser qui permet d’avoir un meilleur rendu. La
vélocimétrie par image de particules (P1V) est apparue il y a bient6t 30 ans et depuis elle est
tres utilisée en mécanique des fluides [25]. C’est une technique assez simple qui permet de
déterminer le champ de vitesse d’un fluide.
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Mirror

Camera \
Figure 1.26 : Schéma de principe de la technique PIV [25]

Le fluide, dont la vitesse doit &tre mesurée, est ensemencé par des particules. Ces derniéres
doivent étre suffisamment petites et légéres pour se déplacer avec le fluide. Dans le cas de
I’eau, des billes de verre creuses ou de la poudre d’aluminium sont utilisées. Ainsi, lorsque le
fluide est illuminé par un laser, ces particules vont diffuser la lumiere qui va elle méme étre
récupérée par un capteur, la plupart du temps une caméra CCD. Cette opération est réitérée
plusieurs fois sur une durée trés courte. Ensuite les images successives sont traitées et il est
possible de reconstituer le déplacement des particules. Des cartes de vitesse instantanée
donnant ses deux composantes dans le plan éclairé par le laser sont finalement obtenues.

Yoon et al. [21] ont ainsi utilisé cette technique pour voir I’'impact de la géométrie de canaux
de plaques bipolaires sur le champ de vitesse des gaz. Ils ont réalisé de telles mesures sur un
canal avec un angle de 180° et la Figure 1.27 permet de voir qu’il existe des zones de
recirculations et des zones ou 1’air ne circule pas. Dans une pile en fonctionnement, cela
pourrait mener a de I’engorgement en eau d’une partie du canal et a une accumulation d’eau

dans la GDL ce qui réduirait les performances de la pile.
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Recirculation and separation regions

Figure 1.27 : a) Géométrie d 'un canal avec angle a 180° ; b) Mesure de la vitesse obtenue
par PIV [132]

La technique PIV a aussi été utilisée par Duxenneuner et al. [92] pour étudier la formation
d’une gouttelette dans un micro canal. IIs ont ainsi pu déterminer différentes phases, de la
création d’une goutte a I’extrémité d’un capillaire a son détachement par 1’écoulement
environnant (Figure 1.28). Dans un premier temps la goutte d’eau grossit dans toutes les
directions puis elle s’étire et un rétrécissement se crée au niveau de I’extrémité du capillaire.

Enfin le lien entre ce dernier et la goutte cede et elle est ainsi emportée par I’écoulement.

Figure 1.28 : Champ de vitesse dans une goutte a l’extrémité d 'un capillaire obtenu par
fluorescence
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Hecht et al. [31] ont aussi pu mettre en évidence 1’écoulement des gaz dans la GDL et dans les
canaux d’une pile a combustible en réalisant une expérience hors pile. Des multicanaux en
serpentin surmontés d’une plaque en silice sont utilisés (Figure 1.29). Cette derniére est
Iégérement espacée des canaux pour simuler la présence d’une GDL.
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Figure 1.29 : Photographie des canaux de la
plaque bipolaire recouverts d'une plaque en silice  Figure 1.30 : Champ de vitesse obtenu par PIV
[31] dans 2 canaux en paralléle [31]

Hechet et al. ont ainsi observé qu’une partie du gaz s’écoule perpendiculairement aux canaux
dans la GDL (Figure 1.30).

3.4. Impact de la présence d’eau liquide dans les canaux sur les
performances de la pile

L’évacuation de I’eau produite dans les canaux des plaques bipolaires est un axe important
d’amélioration du fonctionnement des piles PEMFC. Dillet et al. du LEMTA [42] ont montré
que lorsque les canaux sont bouchés, les performances de la pile s’en ressentent énormément.
Pour cela, ils ont utilisé une cellule transparente monocanal a cathode segmentée pour
observer les écoulements liquides dans les plaques bipolaires tout en mesurant les densités de
courant locales.
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Figure 1.31 : Impact de I’engorgement en eau des canaux sur les performances de la pile [42]

La Figure 1.31 présente I’effet au cours du temps d’un bouchage du canal par de ’eau. Les
histogrammes donnent les densités de courant locales. Sans bouchage, sur les premieres
photographies (a, b, c), la distribution de courant est quasiment uniforme. Plus le temps
avance, plus le canal se bouche et plus il est visible que les densités de courant diminuent en
aval du bouchon. A partir de I’image (e), le bouchon empéche 1’alimentation en gaz actif des
zones situées en aval qui ne produisent alors plus de courant. L’intensité totale étant imposée,
le courant surfacique augmente en amont du bouchon et la tension de la pile diminue. De
nombreux autres articles ont mis en évidence ce phénomeéne [43] [75].

Il est donc important de limiter 1’engorgement des plaques bipolaires sous peine de voir les
performances de la pile diminuer transitoirement (bouchages) ou durablement (dégradations
et vieillissement).

En plus de I’engorgement des canaux, la couche de diffusion peut, elle aussi, étre noyée, ce

qui réduit fortement la diffusion de I’oxygene vers la membrane.
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3.5. Conclusion

Cette partie a permis de mettre en évidence les difficultés quant a la gestion de I’eau dans une
pile a combustible. En effet, elle est présente sous forme liquide et sous forme vapeur dans
tous les ¢léments d’une pile. Certains, comme la membrane, nécessitent une bonne
humidification ; tandis que d’autres, comme les canaux et les couches de diffusion des gaz
remplissent moins bien leur fonction en présence d’eau liquide. Il est donc nécessaire de

déterminer les zones engorgées d’une pile.

L’étude bibliographique des méthodes non intrusives de visualisation de la présence d’eau
liquide dans les piles a combustible a permis de voir la quantité importante de procédés qui
peuvent étre mis en ceuvre. Cependant, la plupart de ces technigues sont complexes, couteuses
ou nécessitent un synchrotron ou des lignes de radiation. Nous avons donc choisi dans cette
these de considérer la technique d’observation directe a I’aide d’une caméra dans une
expérimentation hors pile simulant la production et la condensation de 1’eau dans des canaux

millimétriques.

4. Contexte et objectif de these

Dans les piles a combustibles PEMFC fonctionnant a basse température, 1’eau est un
paramétre clé de leur rendement et de leur durée de vie.

Elle provient a la fois de la réaction électrochimique et de I’humidification des gaz. L’eau est
présente sous forme liquide et/ou gazeuse dans tous les éléments de pile. Or il a été vu que la
présence en surabondance d’eau amoindrit les performances des piles a combustible a
membrane. Le but de cette étude sera donc de contribuer a trouver des solutions & ces
problémes d’engorgements en eau.

Cette these a pour objet I’étude des écoulements diphasiques dans les canaux de piles a
combustible. L’accent sera mis sur I’observation de I’impact de différents facteurs sur un
¢coulement hors pile. Ces facteurs toucheront a la fois a la géométrie, a I’architecture et aux
revétements des canaux mais aussi aux conditions de fonctionnement.

Dans un premier temps, une expérience hors pile va étre proposée afin de simuler
I’écoulement diphasique ayant lieu dans les canaux des piles. Le principe et la conception de
I’expérience ainsi que son mode opératoire seront présentés. Le canal étudié sera instrumenté
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4. Contexte et objectif de thése

afin de relever ses pertes de charge, ses températures et d’observer 1’écoulement le

parcourant.

Une analyse des résultats en fonction de différents parameétres influencant ce phénomeéne sera
ensuite effectuée. Ces parameétres seront liés aux conditions de fonctionnement et aux types de
canaux utilisés. Pour cela des outils seront développés afin de réaliser ces comparaisons.

Enfin des modeles correspondant a différents modes d’écoulement seront développés afin de
valider une partie des résultats experimentaux.
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Chapitre II: Simulation de I'écoulement
diphasique dans les canaux des plaques

bipolaires

Le chapitre précédent a permis de mettre en évidence et de visualiser I’écoulement diphasique
d’eau liquide et de réactifs gazeux dans les canaux des plaques bipolaires des piles a
combustible. Ce chapitre a pour objet la description de 1’étude expérimentale hors pile
imaginée au LEMTA afin de simuler cet écoulement.

I1 convient tout d’abord d’étudier 1’évolution des débits de gaz et d’eau liquide le long d’un
canal de pile a combustible en fonctionnement.

1. Dans une pile a combustible

Une pile a combustible en fonctionnement est généralement alimentée par de 1’air humide,
avec une humidité relative comprise entre 50 et 100%.

Au cours de son parcours dans le canal, I’air va s’enrichir en vapeur d’eau produite par la
réaction électrochimique et s’appauvrir en oxygene. La pression de vapeur augmente et si elle
atteint la pression de saturation, de I’eau liquide apparait. En méme temps, le débit d’air

diminue a cause de la consommation d’oxygene.

A la cathode, la réaction suivante a lieu :

1
502 +2H* + 2e~ = H,0 (2.1)

e | ’eau produite par la réaction €lectrochimique n’est pas totalement évacuée a la cathode.
Une fraction a, nommée coefficient de partage de 1’eau, sort de la pile par I’anode [34].
Ainsi, la quantité d’eau issue de la réaction électrochimique qui est évacuée dans le canal coté
cathode, exprimée sous forme de débit molaire est, en mol s :

A I
NG = (1- @) o (2.2)

Avec :
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Chapitre Il: Simulation de 1’écoulement diphasique dans les canaux des plaques bipolaires

- I,. ’intensité du courant produite par lacellule I =j = S,

- Sy lasurface active en cm?,

- jladensité de courant en A cm?,

-« est le coefficient de partage de I’cau ; il représente le rapport entre la quantité

d’eau récupérée a la sortie de la pile c6té anode, sur la quantité totale produite.

Avec une teneur en O, égale a 20% environ dans 1’air ambiant, le débit d’air sec en entrée de

pile pour une steechiométrie S,;, est :

1
Nseec = 0 zﬁsair (2'3)
Avec un débit de dioxygene égal a :
1
N02 == E (24)

Avec F la constante de Faraday égale & 96 485,3 C-mol™.
La steechiométrie en air est généralement comprise entre 2 et 3.5.

La quantité totale d’eau produite par la réaction électrochimique et évacuée a la cathode peut
étre donnée en fonction du débit d’air sec en entrée de pile en mol s™ par :

Nréaction = NE& l-a
H20 sec 2’5 Sai-r (2.5)
e Si de I’air saturé en eau est introduit comme réactif dans la pile, il y a donc un débit de

vapeur a I’entrée qui est donné par la relation ci-dessous :

Nyap = Ngec % (2.6)
Avec :
- P la pression totale, égale a 1 bar (fonctionnement de la pile a la pression
atmosphérique),
- T, latempérature de fonctionnement de la pile,
- P, (Ty) la pression de vapeur saturante qui depend uniquement de la température
de la pile. Elle peut étre calculée a I’aide de la formule de Rankine (1849) valable

sur I’intervalle de température [5-140°C]:
5096
Psut (T) = P exp (13,667 — T) (2.7)

Le débit d’air varie le long du canal a cause de la consommation d’oxygene, celui-Ci sera

fonction de la coordonnée spatiale associée, x. La longueur totale du canal est égale a L.
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1. Dans une pile @ combustible

En faisant les hypothéses que la température T, la pression P, le coefficient de partage o et
I’intensité | sont uniformes, la variation du débit d’air sec N, est linéaire :
e 1 x (2.8)
Ngec(x) = Ngge — EZ )
Le débit de vapeur d’eau a la position x est donc :

Psqt (To)
Nyap(¥) = Noeo(¥) 5=~ _“;f t‘ETO) (2.9)
sa
Et le débit total d’air humide est :
N(x) = Nsec(x) pP— Psat(TO) (2.10)

e e débit d’eau liquide a une abscisse x est donc la somme de 1’eau condensée dans le canal
issue a la fois de :

- essentiellement de 1’eau produite par la réaction d’oxydoréduction et évacuée a la
cathode,

- mais aussi de la diminution du débit d’air avec la consommation d’oxygene.

Nliq(x) = (leap - Nvap(x)) + ngzégction (2.11)
Soit :
I Psat(TO) 1 >x
e = (L _o—\% 2.12
Niiq (x) <4FP “p .y T AT 93)1 (2.12)

En sortie de canal (x = L), la quantité totale d’eau liquide est :

I Psat (TO)

s I
Nliq = (Em + (1 - a) ﬁ) (213)

Au final, en combinant les équations (2.3) et (2.13), le débit d’eau liquide a la sortie du canal

eut étre exprimé en fonction du débit d’air en entrée N&; . :
aiwr

Nseec ( Psat (TO)

NS =—021————+2 1—6()
i Sair P_Psat(TO) ( ) (2'14)

En supposant les conditions de fonctionnement données (T, @, S, fixés) , le débit d’eau

liquide en sortie de canal dépend donc uniquement du débit d’air en entrée.

La pression des gaz en sortie de la pile sera considérée égale a la pression atmosphérique.
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Chapitre Il: Simulation de 1’écoulement diphasique dans les canaux des plaques bipolaires

Le long du canal d’alimentation en air d’une pile a combustible, I’humidité relative augmente
progressivement du fait de la production d’eau et de la consommation d’oxygene. Lorsque la
pression de vapeur atteint la pression de vapeur saturante, de I’eau liquide apparait et s’écoule
dans le canal avec le gaz saturé. La quantit¢ d’eau liquide continue a augmenter jusqu’a la
sortie du canal. Il a ét¢ montré que les débits d’eau liquide et de gaz correspondant & un

fonctionnement uniforme d’une pile a combustible sont linéairement dépendants.

2. Etudes de I’écoulement diphasique dans des canaux

de pile a combustible

Différentes études de I’écoulement diphasique dans des canaux de piles a combustible ont
déja été réalisées. Il convient de distinguer deux directions de recherche : il y a les études
menées dans des piles a combustible en fonctionnement (in-situ) et celles menées sur des
canaux hors pile (ex-situ).

2.1. En pile a combustible
Des piles a combustible avec des plagues bipolaires transparentes ont été instrumentées par
des groupes de recherche afin de voir I’influence de plusieurs parameétres tels que la
température de la cellule, la densité de courant, les pertes de charge etc. sur ses performances
électriques.

2.1.1. Mesure des pertes de charge

Liu et al. [80] ont ainsi pu montrer qu’il était possible d’utiliser la mesure de la perte de
charge entrée-sortie afin de détecter des engorgements en eau des canaux. En effet, lorsque de
I’eau liquide apparait, les pertes de charge augmentent. Sur la Figure 11.1, il est visible que les
canaux de la cathode sont nettement plus remplis d’eau que ceux de 1’anode.
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2. Etudes de I’écoulement diphasique dans des canaux de pile a combustible
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Figure 11.1 : Visualisation de | 'eau liquide Figure 11.2 : Courbes de polarisation et pertes de
dans les canaux de ’anode (a) et de la  charge pour une pile fonctionnant a 35°C (a) et a 75°C
cathode (b) a 35°C [80]. (b) [80].
Ils ont montré que les pertes de charge augmentent avec I’augmentation de la densité de
courant, de part I’augmentation des débits de gaz d’alimentation, et qu’elles diminuent quand

la température de fonctionnement est plus élevée (Figure 11.2).

Dillet et al. [42] ont aussi mesuré les pertes de charge ainsi que la tension d’une pile tout en
observant les canaux a 1’aide d’une caméra afin de relier ces différents éléments et de pouvoir
mieux expliquer les répercussions des bouchages sur les performances des piles a combustible
(Figure 11.3).
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Figure 11.3 : Tension (@) et pertes de charge () au cours du temps durant une séquence de
bouchage et de débouchage ; les lignes en pointillés correspondant aux instants de prises de
photographie.
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Chapitre Il: Simulation de 1’écoulement diphasique dans les canaux des plaques bipolaires

Ils ont ainsi observé un bouchage suivi d’un débouchage en 1,5 s accompagné d’une
augmentation des pertes de charge durant I’engorgement en eau puis une diminution lorsque
les gouttes sont évacuées. En méme temps, la tension de la pile décroit de 12% avant de
revenir & sa valeur initiale.

2.1.2. Mesure de la résistance ionique de la membrane
Comme cela a été vu au paragraphe 3.1 du chapitre I, la conductivité ionique de la membrane
dépend de sa teneur en eau, laquelle dépend de 1’état d’hydratation des gaz. En mesurant la
résistance électrique d’une cellule d’une pile a combustible, il est donc possible de
diagnostiquer des problémes d’humidification (Barbir et al. [13]).

2.1.3. Mesure du courant et de la température
Hakenjos et al. [53] ont utilisé d’autres données physiques pour déterminer si des canaux de
piles a combustibles sont remplis d’eau. La Figure 11.4 présente la confrontation entre les
mesures locales de courant, le champ de température (observé avec une caméra infrarouge) et

I’eau présente dans les canaux (observation directe).

(@)

Figure I1.4 : Champ d’intensité, champ de température et visualisation des canaux d ‘une pile
a combustible (de gauche a droite) pour différents débits d’air : ) 250 cm® min, b) 500 cm®
minet c) 750 cm min™. L air entre dans la cellule par l’angle inférieur gauche et sort par
[’angle supérieur droit. [53]

52



2. Etudes de I’écoulement diphasique dans des canaux de pile a combustible

Hakenjos et al. effectuent une série d’expériences a débits d’air, steechiométrie et courant
croissants. Au débit le plus faible (a), une caméra CCD permet de voir qu’une grande partie
des canaux est engorgée d’eau. Ceci correspond a une zone de faible courant. Seule 1’entrée
du canal semble étre active. Le champ de température confirme cette hétérogénéité : les
canaux remplis d’eau ont une température plus élevée que les zones actives. Lorsque le débit
augmente, 1I’eau dans les canaux n’est plus visible, le courant dans la plaque et la température
sont plus homogene.

2.1.4. Utilisation de microcapteur
Conteau et al. [37] ont utilisé le principe des cellules de mesure de conductivité pour détecter
le passage d’eau liquide dans les canaux de piles a combustible. Des électrodes sont plaquées
sur les parois latérales d’un canal et un composant mesure I’impédance du fluide présent entre
les électrodes (Figure 11.5).

Gas Channel

Copper electrodes

Jrny
Sm‘ /,l 7 —Electrodes
a7
|z
0.3Mmm /
| T
07mm
Humid air
(potentially with Impedance converter
liquid water) and
Micro computer

Figure I1.5 : Schéma (a gauche) et photographie (a droite) du principe du montage des
électrodes de mesure [37]
La faisabilit¢ de la méthode a été démontrée par I’injection de gouttes d’eau dans un
¢coulement d’air. Le passage de la goutte provoque une diminution brutale et importante de

I’impédance.

Des essais en pile avec trois capteurs placés en entrée, au milieu et en sortie de canal ont
permis de confirmer le lien entre le passage des gouttes, fréquent en sortie de canal, et la
variation de tension (Figure 11.6).
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Figure 11.6 : Suivi synchronisé d’impédance et de tension [38]

Cependant, 1’é¢tude des microcapteurs en pile n’a pas pu étre finalisée car ils ont rencontré des

difficultés techniques, principalement du a I’oxydation des électrodes.

2.2. Simulations expérimentales ex situ des écoulements diphasiques
dans des canaux de pile a combustible

Les mesures et les observations des écoulements diphasiques dans les canaux de piles a
combustibles en fonctionnement sont difficiles a réaliser et elles peuvent demander des
moyens technologiques importants comme cela a été montré dans le chapitre 1. Pour
simplifier ces études, des simulations expérimentales ont été développées.

De plus, ces problémes d’écoulement de fluides & changement de phase dans des minicanaux
sont aussi rencontrés dans les échangeurs compacts a changement de phase. Les applications
industrielles des systemes diphasiques a microcanaux sont donc diverses ce qui justifie une
recherche importante dans ce domaine.

Afin de pouvoir contrdler les différents parameétres influencant les écoulements diphasiques
en pile, des expériences ex situ ont aussi été réalisées par de nombreuses équipes de
recherche.

Beaucoup d’expériences sont basées sur le méme principe : un canal, souvent réalisé dans un
matériau transparent est alimenté par un mélange d’eau et d’air saturé, dont les débits sont
contr6lés (Figure 11.7).

54



2. Etudes de I’écoulement diphasique dans des canaux de pile a combustible

X

CCD Camera

or Microscope

Electronic

Signals of

the Loop

Sy

&

pam

Data
Acquisition

stem

Mixer - .
) M Test section
| ~
[ P | I ] W ) Y
_J\\ (: ) ) A
/ | Light System I
™ -
T Flow eyt ,l/li’l\.-um'm.'.i 'P_"v <
Sensors \ W |
\\.nl_cl I.mi/
-~ ) P Water Filier
\_[r 4 Air filter
Flow Pressure E - .
Air Supply
Sensors - Regulator ﬂ' pPe

Figure 11.7 : Principe des simulations expérimentales [96]

Les données acquises sont a la fois des photographies ou des vidéos de 1’écoulement et des

mesures de pression, avec un capteur en entrée de canal et un a la sortie [96]. De ces
expériences, différentes informations sont tirées. Phelivan et al. [96], Lu et al. [83] [84] ont

ainsi tracé des cartes des régimes d’écoulement diphasiques en fonction des débits d’air et
d’eau (Figure 11.8).
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Figure 11.8 : Cartes de régimes d’écoulement pour un canal de revétement neutre (a),

hydrophile (b) et hydrophobe (c) [84]
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Sur ces graphiques, différents types d’écoulement sont identifiés en fonction des vitesses du
liquide et du gaz. Pour des vitesses de gaz faibles (inférieur & 1 m s™), I’écoulement est sous
forme de bulles. Lorsque le débit du gaz augmente, 1’écoulement devient annulaire ; un film
liquide s’écoule le long de la paroi et le gaz reste au centre de la conduite. Enfin, pour des
vitesses bien plus élevées (supérieures & plusieurs dizaines de m s™), un écoulement sous
forme de brouillard se produit ; les gouttelettes d’eau sont en suspension dans le gaz. De plus,
il est possible de voir sur ces cartes que plus le revétement est hydrophile, plus le régime
annulaire y tient une place importante ; alors qu’en revétement hydrophobe, le régime sous
forme de goutte prédomine. L’écoulement sous forme de film est la meilleure méthode
d’évacuation de I’eau dans une pile a combustible car elle a une grande capacité a évacuer
I’eau tout en ayant des débits pas trop élevés et donc une faible consommation du

compresseur d’entrée des gaz.

Lee et al. [66] ont réalisé un montage expérimental similaire a celui décrit ci-dessus afin de
relever les pertes de charge (PDC) entre I’entrée et la sortie du canal pour des écoulements
gazeux, liquide et diphasiques. Ils ont ensuite proposé plusieurs corrélations caractérisant ces
écoulements en se basant sur celle de Lockhart Martinelli [104]. Pour cela, ils utilisent le
multiplicateur diphasique de Lockhart Martinelli, égal a la racine carrée du rapport des PDC
en écoulement diphasique sur celles en écoulement liquide. Ils se servent aussi du parameétre
de Martinelli défini comme la racine carrée du rapport des PDC en écoulement liquide sur
celles en écoulement gazeux. lls expriment la dépendance de ce premier parametre en
fonction du second. La comparaison par rapport aux résultats expérimentaux leur permet de
valider leur corrélation sur certains domaines de fonctionnement des piles a combustible.

Kandiklar et al. [67][83] ont quant & eux travaillé sur des multicanaux et ont mis en paralléle
les engorgements d’eau visibles dans un des canaux avec leur caméra avec les variations de

débits dans chaque canal.

Une autre méthode d’étude des écoulements diphasiques dans les canaux de plaques
bipolaires consiste a injecter de I’cau liquide directement dans 1’écoulement, sous la forme de
gouttes. Cette injection de gouttes se fait soit directement sur la paroi du canal, soit a travers
une GDL. L’injection de I’eau liquide sous cette forme est justifiée par des observations
expérimentales en pile qui montrent effectivement 1’émergence de gouttes. Ce principe en pile
a été schématisé par Litster et al. [79] sur la Figure 11.9.
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2. Etudes de I’écoulement diphasique dans des canaux de pile a combustible

Figure 11.9 : Schématisation du transport de l’eau liquide dans une GDL de pile a
combustible [79]

Parmi les nombreux articles publiés, il est possible de citer ceux de Kumbur et al. [71] et de
Wu et al. [128] (Figure 11.10). Kumbur et al. ont ainsi pu tester I’influence de la teneur en
Teflon® d’une GDL sur laquelle était déposée ’eau [71]. A ’aide d’observations directes par
caméra, ils ont pu conclure que l’évacuation de I’eau liquide était plus facile lorsqu’il
s’agissait de grosses gouttes que de petites ou de films liquides sur la paroi de la GDL. En
effet, la force de cisaillement du gaz sur la goutte est proportionnelle au carré du rayon de
cette derniere. De plus, ils ont montré que plus la GDL est hydrophobe, plus I’hystérésis de
I’angle de contact dynamique de la goutte sur celle-ci est important; cet hystérésis
augmentant avec le débit.
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Figure 11.10 : Schéma du montage expérimental permettant d’étudier les écoulements
diphasiques par injection d’eau avec une seringue dans un canal [71]
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Chapitre Il: Simulation de 1’écoulement diphasique dans les canaux des plaques bipolaires

De nombreuses méthodes existent donc pour étudier I’écoulement diphasique ayant lieu dans
des canaux de plaques bipolaires. Cependant, les expériences hors pile présentées ne simulent
pas la production d’eau en continu le long du canal. L’expérience présentée par la suite
prendra en compte ce phénomene.

2.3. Simulations numériques des écoulements diphasiques dans les
canaux de piles a combustible

Des simulations numériques d’écoulements diphasiques dans les minicanaux de PAC ont par
exemple été réalisées afin d’étudier I’influence de différentes géométries ou différents
paramétres (coefficient de partage de 1’eau, steechiométrie, angle de contact des plaques
bipolaires avec les gouttes d’eau) sur les performances des piles. Concernant les géométries,
Quan et al. [98] ont examiné 1’écoulement aprés un coude dans un canal en serpentin et
Berning et al. [19] le comportement avec des canaux interdigités ; tous deux en utilisant
Fluent. Zhu et al. [138] ont quant a eux étudié I’influence de la géométrie des sections de
canaux avec le méme logiciel. Les premiers ont ainsi obtenu les mémes résultats que ceux
obtenus par I’imagerie, c¢’est-a-dire qu’un bouchage peut apparaitre juste apres un coude du
canal. Les seconds ont montré que les canaux interdigités augmentent les pertes de charge
mais que ce design permet d’évacuer plus d’eau hors du canal sous forme gazeuse qu’un canal
longitudinal ; d’ou une gestion de 1’eau moins problématique. Quant aux derniers, ils ont
abouti a la conclusion qu’une section triangulaire des canaux est légerement préférable a une
section trapézoidale et encore plus a une section rectangulaire pour avoir un temps et un
diamétre de détachement des gouttes d’eau les plus faibles possibles.

D’autres chercheurs comme Cai et al. [26] se sont intéressés plus particulierement a
I’influence du revétement des canaux. Ils ont montré que plus le canal est hydrophobe, plus

facile est I’évacuation de 1’eau.
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Figure 11.11 : Distribution d’eau et de vitesse dans un canal de section carré avec différents
revétements sur le canal et sur la MEA [138]

Sur la Figure 11.11, ils ont aussi représenté les différentes distributions de ’cau et en ont
conclu que lorsque le revétement du canal est hydrophile et celui de la AME hydrophobe, cela
facilite les transports gazeux du canal vers la GDL.

Zhu et al. [139] ont étudié le phénoméne de gouttes a travers une GDL vu dans le chapitre
précédent, mais cette fois ci a ’aide de simulations numériques. lls se sont focalisés sur
I’évolution de la forme de la goutte au cours de sa croissance (Figure 11.12) et sur les champs
de vitesse et de pression au niveau de celle-ci (Figure 11.13).

0.00025

P

0 X(m) 0.001

Y(m)

Figure 11.12 : Evolution au cours du temps de la forme d’'une goutte émergent d’'un pore
d’une GDL [139]
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Chapitre Il: Simulation de 1’écoulement diphasique dans les canaux des plaques bipolaires
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Figure 11.13 : Champs de vitesse et de pression dans [’écoulement au contact de la goutte
[139]
Au début de la formation de la goutte les forces de tension sont dominantes et la maintiennent
circulaire. Plus le temps passe, plus la goutte grossit et ainsi plus elle obstrue le canal.
L’écoulement est donc accéléré a 1’aplomb de la goutte au niveau de la restriction de la
section de passage ; mais il est aussi decéléré en aval de celle-ci. Une zone de recirculation
s’y crée. A cause des forces de cisaillement croissantes, la goutte est déstabilisée et elle se
déforme. La surface de contact entre la goutte et la GDL augmente et les forces
gravitationnelles deviennent prépondérantes. En conséquence la goutte s’étale sur la GDL

pour former un film d’eau.

2.4. Conclusion

Afin d’étudier les écoulements dans les canaux de pile a combustible, deux méthodes se
complétant sont utilisées : celles les étudiant directement dans une pile & combustible en
fonctionnement (principe in-situ) et celles travaillant sur des canaux hors pile (principe ex-
situ). Dans le premier cas des cellules instrumentées sont utilisées afin de relever différentes
données pouvant aider a caractériser I’écoulement. Ainsi les pertes de charge, les distributions
courants, les profils de températures, la résistance de la membrane et la détection par
impédance de ’eau sont autant de moyen permettant de mieux appréhender le phénomene
d’engorgement en eau des canaux. Quant aux simulations expérimentales ex-Situ, elles
permettent de fixer certains parametres et d’étudier des points précis de 1’écoulement ayant
lieu en pile. Par exemple, il est possible de se focaliser uniquement sur la croissance d’une
goutte dans un canal en faisant varier certains parameétres (revétement) tout en maitrisant les

autres (débits d’air, température du canal...). Enfin 1’approche a travers des simulations
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3. Expérience ex-situ mise en ceuvre

numériques est aussi utilisée. Elle seule permet d’accéder a certaines données, telles les
champs de vitesse et de pression et la forme précise des gouttes dans un canal de pile a
combustible en écoulement diphasique. Ces simulations numériques sont majoritairement
réalisées dans le cas ex-situ.

3. Expérience ex-situ mise en ceuvre

3.1. Description de I’expérience

L’objectif est de simuler aussi fidelement que possible dans une expérience hors pile
I’écoulement diphasique ayant lieu dans les canaux cathodiques lorsque la pression de vapeur
est égale a la pression de vapeur saturante.

L’expérience mise au point va permettre de simuler ce phénomeéne qui se caractérise par une

augmentation progressive de la quantité¢ d’eau dans le canal.

On considere un canal rectiligne dont les dimensions millimétriques sont représentatives des
canaux utilisée habituellement dans les piles a combustible PMFC.

De I’air saturé en eau a la température Ty, de I’humidificateur est introduit a 1’entrée du canal
(Figure 11.14). La température d’entrée de ce canal, T; est légerement supérieure a celle de
I’humidificateur (de I’ordre de 2°C environ), et celle de la sortie Ts, tres inférieure a celle de
I’humidificateur. Ainsi, il y a condensation de la vapeur d’eau tout le long du canal. C’est le
champ de température T(X) de la paroi du canal qui impose la densité de flux d’eau condensée
par la variation de la pression de vapeur saturante.
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Chapitre Il: Simulation de 1’écoulement diphasique dans les canaux des plaques bipolaires
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Apparition de la premiére goutte : 7' =T,

Figure 11.14 : Schéma du principe de [’expérience hors pile de simulation

L’avantage principal de ce montage expérimental est de permettre la simulation d’écoulement
diphasique avec variation du flux d’eau sans introduire directement de 1’cau dans le canal. De
plus, en faisant varier la température de I’humidificateur et celle de I’entrée du canal, il est
possible de simuler les différentes conditions opératoires d’une pile.

Le débit d’eau liquide a la sortie du canal est égal a la différence entre le débit de vapeur

d’eau a I’entrée et celui a la sortie, soit, en mol s

P, (T P, (T
sat( h) _ sat( 3) Nseec (2.15)
P — Psat(Th) pP— Psat(T3)

-
Nliq -

La quantité totale d’eau liquide varie linéairement avec le débit d’air en entrée de canal. Le
rapport entre ces deux débits dépend seulement de la température imposeée a la sortie du canal
(T5) et de celle de I’humidificateur (T},).

Le long du canal le débit d’eau liquide varie de la fagon suivante :

cana _ Pyt (Th) _ Pyt (T(x))
Nliq l(x) - p— Psat(Th) p_ Psat (T(x))

] Neec (2.16)
Et le débit total d’air humide est :

N canal (x) — (2.17)

[P — Psi (T(x)) ] Neee
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4. Conclusion

3.2. Lien entre I’expérience hors pile présentée et I’écoulement
diphasique ayant lieu dans une pile a combustible en
fonctionnement

Afin que I’expérience présentée simule 1’écoulement diphasique en pile en respectant la
quantité d’eau produite par la réaction électrochimique, il est nécessaire de préciser la
température de I’humidificateur de 1’expérience.

En égalant les débits d’eau liquide des équations (2.14) en pile et (2.15) I’équation suivante
est obtenue :

Psat (Th) Psat(TB) _ 1 21 ( Psat (TO)

P—Pae(Tn) P —Pogg(Ts)  Sair 2 \P—Poge(Tg) * 2~ a)) (2.18)

La pression du local de manipulation est la pression atmosphérique. En fixant un coefficient
de partage, une stecechiométrie en air et une température de sortie du canal, la température de
I’humidificateur (température de rosée) peut étre déduite de cette équation. De cette fagon la
quantité d’eau produite dans la manipulation hors pile est égale a celle dans une pile en
fonctionnement & 60°C.

4. Conclusion

L’écoulement diphasique ayant lieu dans les canaux de pile a combustible a ét¢ étudiée par
différents chercheurs soit directement avec des piles en fonctionnement soit sur des canaux
ex-situ. Les méthodes utilisées sont a la fois expérimentales et numériques. Diverses
instrumentations des manipulations leur ont permis de recueillir des informations essentielles
afin de mieux connaitre les répartitions d’eau dans ces derniers. L’influence de différents
paramétres a aussi été étudiée. L’expérience ex-situ inventée au LEMTA afin de simuler
I’écoulement a ét¢ présentée. Il a été possible de voir que, contrairement aux expériences
présentes dans la bibliographie, le débit d’eau n’est pas constant, mais croit le long du canal.
Il simule ainsi plus précisément ce qu’il se passe dans une pile a combustible en
fonctionnement. Le principe de la condensation d’un air saturé en eau dans un canal soumis a
un gradient de température est utilisé.
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Chapitre Il: Simulation de 1’écoulement diphasique dans les canaux des plaques bipolaires

Il est désormais possible de présenter en detail le montage expérimental ainsi que les
expériences realisées.
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Chapitre III: Etude expérimentale hors pile de
I’écoulement diphasique dans les canaux de

piles a combustible

Il a été vu précédemment dans 1’étude bibliographique que la mesure des pertes de charge
permet d’obtenir des renseignements sur les écoulements diphasiques. Dans cette étude, ce ne
sera pas seulement la perte de charge totale AP qui va étre mesurée, mais aussi les pertes de
charge locales le long du canal. Le banc expérimental ainsi que la procédure expérimentale
permettant de mesurer ces grandeurs vont étre détaillés dans un premier temps. Ensuite,
différents types d’écoulements diphasiques vont étre observés. Puis des outils vont étre
introduits afin de les caractériser.

1. Présentation de I’expérience

1.1. Le monocanal grave

Plusieurs plagues en Dural® de 15 mm d’épaisseur ont été utilisées. Dans chaque plaque un
canal rectiligne de 225 mm de long, 1 mm de largeur et de différentes profondeurs a été gravé
(Figure 111.1 et Figure 111.2). Ce matériau a été choisi car c’est un trés bon conducteur
thermique (conductivité thermique de Iordre de 160 W m™ K™). Une couche de Nickel de 20
micromeétres d’épaisseur a été déposée sur le canal afin d’éviter son oxydation. Un orifice de
mesure de pression a chaque extrémité ainsi que six autres le long du canal ont été percés afin
d’obtenir les pertes de charge entrée-sortie et intermédiaires. Leur localisation est présentée
sur la Figure I11.1.

Le canal est fermé par une plague en polycarbonate prise en sandwich sur sa périphérie avec
une plaque de serrage en Dural® permettant d’observer I’écoulement (méthode de
visualisation « directe »). Néanmoins dans certaines expériences, une GDL sera ajoutée,
empéchant I’observation du canal.
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Chapitre I1l: Etude expérimentale hors pile de 1’écoulement diphasique dans les canaux de
piles a combustible
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Figure 111.2 : Représentation
Figure 111.1 : Canal avec position des prises de pression CAD de la plaque et du canal

1.2. L’assemblage

Quatre plaques en aluminium comportant un circuit interne parcouru par de 1’eau, sont fixées
de chaque coté du canal, sur les plaques en dural et en polycarbonate : deux a I’entrée et deux
a la sortie. Elles serviront a imposer la température aux extrémités du canal. L’assemblage de
ces différents constituants aboutit a la maquette finale (Figure 111.3).

Plaque de serrage
Plaque en polycarbonate

Plaque avecson canal

Plaque thermorégulatrice en aluminium

Figure 111.3 : Représentation CAD de I’assemblage des piéces
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1. Présentation de I’expérience

1.3. Prises de pression et capteurs

Des capteurs Honeywell® de basse pression différentielle (0-12.5 mbar) de la série DCAL
(modele 405DN) sont utilisés pour mesurer les pressions locales dans le canal.

Les pertes de charge totales (aux extrémités du canal) ont ét¢ mesurées a 1’aide de deux autres
capteurs de pression Honeywell® dont les plages de mesure sont respectivement (0-30 mbar)
et (0-160 mbar) pour assurer une meilleure précision des mesures expérimentales.

La précision des mesures de pression est de £ 3%. Ces sept capteurs ont été au préalable
étalonnés.

Afin de mesurer les pertes de charge locales le long du canal, des aiguilles ont été placées
dans les trous des prises de pression locales débouchant dans le canal gravé (Figure I11.4). Les
aiguilles ont été scellées avec de la colle époxy (Figure I11.5) et reliées aux capteurs de

pression différentielle a 1’aide de petits tuyaux en silicone.

Figure 111.4 : Plaque avec ses prises de pression

é//////,,/ Aiguille
Colle
époxy

Canal

Figure 1.5 : Aiguilles de mesure des pressions

1.4. Mesures de température

67



Chapitre 11I: Etude expérimentale hors pile de 1’écoulement diphasique dans les canaux de
piles a combustible

Il a été montré dans le chapitre 2 que la température est le facteur central de cette expérience.
En effet, I’apparition de 1’eau liquide par condensation est directement reliée a 1’évolution de
la pression de vapeur saturante le long du canal qui dépend elle-méme uniquement de la
variation de la température. Il est donc important d’avoir une bonne précision sur la

température dans tous les ¢léments de I’expérience.

Les trois températures de la plaque en dural, en entrée (T1), au centre (T,) et en sortie (T3),
ainsi que la température de I’cau de I’humidificateur, T,, sont mesurées par des
thermocouples de type K. La température des gaz, T, en entrée de canal est elle aussi relevee
par un thermocouple de type K placé dans le tuyau d’arrivée des gaz juste avant I’entrée du
canal (Figure 111.6).

T, T T, T
A I ® ® ®
o S5.mm > x
h 4 I Canal

Plague thermorégulatrice

< [y
< L

8cm

Figure 111.6 : Schéma de ['assemblage avec les différentes températures

1.5. Régulation des températures

Le tuyau d’arrivée des gaz humides est surchauffé a 1’aide de cordons chauffants régulés par
un régulateur PID afin d’éviter toute condensation préalable. Ainsi, la température d’entrée

des gaz, Ty, est supérieure d’environ 5 a 10°C a celle de I’humidificateur, Th.

Quant aux piéces thermorégulatrices, bonnes conductrices thermiques, elles sont connectées a
deux systémes externes indépendants de régulation de la température (Lauda). L un impose la
température T; a I’entrée du canal et I’autre la température Ts a la sortie (Figure I11.7).
L’utilisation d’une pate thermoconductrice entre les pieces thermorégulatrices et la plaque en
Dural® améliore le contact thermique.
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1. Présentation de I’expérience

1.6. Gaz secs et gaz humides

Les débits d’air sec sont imposés par I’intermédiaire de deux régulateurs de débit massique
thermique Brooks SLA8505S (0-4nL/min et 0-12nL/h) afin de balayer une large gamme de
débit.

Les debits de consigne sont exprimés en litres par minute dans les conditions normales de
température (T=0°C) et de pression (P=1 atm).

En fonction du cas étudié, I’air sec est dirigé ou non vers un humidificateur par une
¢lectrovanne pilotée via le PC d’acquisition. L’air humide est obtenu en faisant barboter de
I’air ambiant dans de I’eau maintenue a une température Ty, constante dans un réservoir appelé
humidificateur et fabriqué au laboratoire. Le mélange ainsi obtenu est saturé en vapeur d’eau.

1.7. Acquisition

Toutes les données physiques nécessaires a I’étude réalisée (débit, pertes de charge,
température) ont été acquises par un systeme National instrument a une fréquence de 1000 Hz
puis enregistrées en fonction du temps a une fréquence de 2 Hz grace a un programme réalisé
sous Labview.

1.8. L’observation de I’écoulement

Apres assemblage des différents constituants sur une armature solide, le dispositif
expérimental utilisé est celui de la Figure I11.7. L’assemblage des plaques est disposé
horizontalement a une hauteur suffisante pour pouvoir placer une caméra en dessous. La face
ou le canal est visible est donc la face du dessous.
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Chapitre I1l: Etude expérimentale hors pile de 1’écoulement diphasique dans les canaux de
piles a combustible

Boitierdes
o Arrivée des capteu.rsde o
Arrivée d’eau gazenentrée Plaque . pres§|o.n.s Plggue Arrlvegd'eau
chaude de plaque chauffante intermédiaires refroidissante froide

Boitierdes Caméra e -
capteurs de d’ observation Humidificateur Sortie des gaz

pression totale

Figure I11.7 : Armature et observation par en dessous (“travelling™)

Il est ainsi possible de relever les pertes de charge tout en visualisant 1’écoulement a 1’aide
d’une caméra microscope numérique. La caméra utilisée de type Veho Discovery VMS 001
est munie d’un port USB ; sa résolution est de 1600*1200 pixels et sa fréquence d’acquisition

sera fixée a 2 Hz. La Figure 111.8 donne un exemple d’image acquise.

Sensde l'écoulement

=235 mm

Figure 111.8 : Image de la plaque et du canal
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2. Etude théorique des profils de température

Ce dispositif, compos¢ de 1’assemblage des plaques et des différents appareils de contrdle et

d’acquisition des données, est représenté schématiquement sur la Figure 111.9.

Capteursde
pression

D | Airhumide w
— Bulleur
h
DI Airsec Ban
thermostaté
L T, T3
Acquisition |
|! Ordinateur I
Légende :

D: débitmetre
EV: électrovanne
PT: plaque thermorégulatrice
: acquisition des données
—: consignes
: tuyaux d’arrivée de l'air
: cordons chauffants

Figure 111.9 : Schéma synoptique du montage expérimental avec les capteurs et les parties
commande et acquisition

2. Etude théorique des profils de température

La température est un facteur important dans cette expérience. Ses mesures expérimentales
vont étre étudiées et des analyses théoriques des températures du gaz et de la plaque en

fonction de la distance a I’entrée du canal vont étre menées.

2.1. Difficultés techniques et résolutions

Avant d’étudier ces températures, il convient d’expliciter quelques unes des difficultés
rencontrées dans cette étude d’un écoulement diphasique en lien avec la température.

e Le probléme majeur rencontré est la condensation de la vapeur et la pénétration d’eau dans
les tuyaux des prises de pression locales, ce qui fausse complétement les mesures. En effet, 1
cm d’eau dans un tuyau engendre une pression de 1 mbar, ce qui est de I’ordre de grandeur
des différences de pression mesurées entre deux prises de pression locales consecutives.

Malgré I'utilisation de cables chauffants, de capillaires en téflon et de mini électrovannes pour
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Chapitre 11I: Etude expérimentale hors pile de 1’écoulement diphasique dans les canaux de
piles a combustible

purger les tuyaux, de ’eau se condense tout de méme rendant les mesures de pressions
differentielles instables et erronées. Seules quelques portions de courbes de pertes de charge
locales ont donc pu étre acquises.

e Lorsque le gaz circulant dans le canal est de I’air humide, la condensation doit commencer
quelques centimétres aprés ’entrée du canal, mais pas avant. En effet, si la condensation se
produit avant I’entrée dans le canal, un écoulement périodique s’installe : remplissage de la
cavité d’entrée puis débouchage. Inversement, si la condensation se produit trop loin de
I’entrée, la production d’eau liquide n’est pas répartie sur toute la longueur du canal. Il a été
observé que le front de condensation se déplace Iégerement avec le débit et avec le temps dd a
des problémes de régulation des cables chauffants ou de I’humidificateur.

Il faut vérifier théoriquement que la température des gaz aux niveaux de I’entrée de la plaque
et le long de celle-ci ne varie que trés peu avec le débit d’alimentation. Les différents
échanges de chaleur vont ainsi étre étudiés.

2.2. Variations des températures au cours du temps

A T’aide des différents thermocouples placés sur le montage expérimental, il est possible de
relever les températures suivantes :

- Ty, la température de 1’eau de I’humidificateur,

- Ty, la température du gaz a D’entrée du canal au niveau du début de la plaque
thermorégulatrice,

- Ty, latempérature du canal juste aprés la plaque thermorégulatrice,

- Ty, latempérature du canal en son centre,

- T3, latempeérature du canal en sortie.

L’évolution des températures expérimentales au cours d’une expérience type est représentée
sur la Figure 111.10.
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2. Etude théorique des profils de température

60 : : : : : : :
e
e
650M
= _ —T
Q2 g
3 407 —T, |
©
5 30— —h
s ik
% 207 _T3 |
@ Débit
o
E 10'-- SEmesTT|
(¢})
—

O f f f r r r

5 10 15 20 25 30 35 40
Temps (h)

Figure 111.10 : Température et débit au cours du temps

Comme on peut le voir, toutes les températures sont constantes sauf Ty, qui augmente
légérement avec le debit car la régulation du cable chauffant tend a surchauffer le gaz pour
faire face a ’accroissement de débit. La température des gaz en entrée est comprise entre
47°C pour le débit minimum de 0.166 L min™ et 53°C pour le débit maximum de 0.5 L min™.
Les températures T, et T3 imposées par les bains thermostatés sont constantes, respectivement
égales a 47°C et 9.5°C.

La température des gaz Ty varie donc en fonction du débit ; il faut vérifier que la température
au début du canal est bien homogénéisée a la température T;. La zone d’échange située sous la
plaque thermorégulatrice en amont de I’entrée du canal doit permettre de fixer le gaz a sa
température par échange de chaleur a la paroi.

2.3. Variations de la température du gaz dans la zone d’entrée (avec
une température de la paroi du canal constante, imposee par les
plaques thermorégulatrices)

L’air, humide ou sec, entre dans le canal a la température T, = T,(x = 0) imposée par les

cordons chauffants (Figure 111.11). Cette température ainsi que celle des parois du canal ont
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Chapitre 11I: Etude expérimentale hors pile de 1’écoulement diphasique dans les canaux de
piles a combustible

été fixées de telle sorte que dans toute cette partie du canal, la température du gaz y est

supeérieure a celle de I’humidificateur ; ainsi, il n’y a jamais de condensation.

Plaque thermorégulatrice

T, <}— Paroidu canal

Ecoulement du gaz p'=5mm

N I:>
B - »
P

o

Plaque thermorégulatrice

Figure I11.11 : Section de conduite au niveau de la plaque thermorégulatrice d’entrée

Il est nécessaire de vérifier que la plaque thermorégulatrice remplit correctement son role,
c'est-a-dire qu’elle impose la température des gaz en x = Lg indépendamment du débit.

e A I’aide d’un bilan d’énergie effectué sur un élément de longueur dx du canal au niveau de
la plaque thermorégulatrice d’entrée (Figure 111.11), en notant T, la température de la paroi du

canal égale a T, et T4 la température du gaz, I’équation suivante est obtenue :

m cdTy = h(T, — T,)(2p' + 21) dx (3.1)

Avec c la capacité calorifiqgue massique du gaz, m son débit massique, p’ la profondeur de la
conduite et | sa largeur.

D’ou,

dTy, _ (2p' + 2D)h
dx mc
Sachant que le gaz entre dans la conduite a la température T, la solution de I’équation

(T, — T,) (3.2)

différentielle est :

T,(x) = T, — (T, — Tye)exp <—(2p;:—fl)hx> (3.3)

I est possible d’introduire la température normalisée ;" (x) :
T,(x)—T, 2p" + 2Dh
o)~ Ty D <_ux> (3.4)

T * - =
s () Tge — Ty X me

Avec cette notation, Tg*(x) doit tendre vers 0 pour satisfaire a la condition d’équilibre entre la

température du gaz et celle imposée des parois.
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2. Etude théorique des profils de température

La conduite d’entrée des gaz a une profondeur p de 7 mm, une largeur | de 5 mm et une
longueur Ls de 8 cm pour tous les canaux utilisés.

Les capacités calorifiques massiques de ’air sec et de 1’air saturé en eau varient tres peu dans
la gamme de température de 40 a 50°C ; les valeurs utilisées seront les suivantes [57]:

Csec = 1009 J kg1 K1

Casar = 1030 kg1 K1
e Pour cela, il est nécessaire de connaitre la valeur du coefficient d’échange de chaleur par
convection h entre le gaz (de I’air humide ou sec) et les parois du canal.

Toutes les faces du canal sont considérées a la température uniforme T,, température imposée
par la plaque thermorégulatrice. Le mode de transfert est de la convection forcée dans une
conduite en régime laminaire (le nombre de Reynolds maximum est de 95 pour un débit de
0.5 L min™).

On considérera le profil de vitesse des gaz en x = 0 établi.
Dans ces conditions de températures imposées, le nombre de Nusselt, Nu, est égal a 3.66 [60].
Or

_ h * Dh
2
Avec D, = 51073m la longueur caractéristique du probléme, ici, le diamétre hydraulique de

Nu

(3.5)

la conduite d’entrée.

Les conductivités thermiques, A, de ’air sec et de 1’air humide étant sensiblement égales a
46°C, la valeur utilisée sera de 0,027 W m™ K™ pour les deux.

On obtient ainsi un coefficient de convection h de 19.8 W m? K™%,

2pr+2D)h

Au débit le plus élevé (0.5 L min™), la valeur de vaut 36 m™ pour de 1’air sec et 35

m™ pour de I’air saturé en eau.

Sachant que la température de la paroi est fixee a 47°C et que la température des gaz a
I’entrée varie expérimentalement entre 48°C et 53°C (Figure 111.10), il reste & vérifier que la
température en x = Lg atteint la méme valeur quel que soit le débit.

Le calcul a été réalisé pour un écoulement d’air sec et pour un écoulement d’air saturé en
eau ; les résultats sont présentés sur la Figure 111.12.
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—Air sec
Air humide

Abscisse (cm)

Figure 111.12 : Variations des températures normalisées de [ air sec et de [’air humide dans la
portion de canal située au niveau de la plaque thermorégulatrice pour un débit de 0.5 L min™
avec Ty, — T, = 6°C (eq. (3.4))

Au vu de ce graphique la plague thermorégulatrice remplit son rdle puisque dans le cas le plus
défavorable, c'est-a-dire au débit le plus élevé pour I’air sec et I’air humide, a une température
d’entrée des gaz de 53°C, la température du gaz en sortie est seulement supérieure de 0.3°C
(Ty=0.08) & celle de la plaque thermorégulatrice. Ce léger écart peut expliquer le petit

déplacement du front de condensation observé a hauts débits.

La température du gaz dans le canal au niveau de la sortie de la plague thermorégulatrice étant
connue, on calcule ensuite son évolution le long du canal et celle de la paroi.

2.4. Variations des températures de la plague en Dural et du gaz

Les températures de la plaque et du gaz sont liées et le calcul de ’un ne peut pas se faire sans
le calcul de I’autre comme il sera vu par la suite. Les deux cas correspondant a 1’expérience
vont étre traités : dans un premier temps, le gaz sera de I’air sec et dans un second temps ce

sera de ’air saturé en eau.

Le canal de 0.7 mm de profondeur sera étudié. Tous les coefficients seront donnés a la
température moyenne du canal supposee a 28°C (moyenne entre la plaque thermorégulatrice

chaude a I’entrée et la froide a la sortie).

Le schéma suivant récapitule les différents échanges thermiques ayant lieu entre la paroi du

canal et les fluides a I’intérieur et a ’extérieur en air sec (Figure 111.13).
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Echange convectif entre laplaque et le milieu

y extérieur (coefficient de transfert h,) Airambiant
7y
e=15mm
A
Convection du gaz Echange convectif entre laplaque et le p
az (coefficient de transfert h;
(0] I r T pupupEpE Sy —yu U _g___(_____________________l) ________ _>X
A
A
Conduction dans les parois en Dural du canal (conductivité A) -
\ 4

Figure 111.13 : Echanges thermiques de la paroi du canal avec les fluides environnant

La température de la paroi du canal est considérée comme indépendante de y car le Dural est
un matériau bon conducteur de la chaleur (160 W m™ K™) et ainsi le nombre de Biot est trés
faible, il est de I’ordre de 0,01. Soit donc Ty(X) la température de la paroi du canal.

Par la suite, nous résonnerons avec la température moyenne du gaz a chaque abscisse X,

T_g(x). D’apres la conservation de 1’énergie sur une section du canal, elle est telle que :

_ p/2
mcTy(x) = f pc V(r)T(x,r)2nrdr

r=0
Avec :

- m, ¢, p et V respectivement le débit massique, la capacité calorifique, la masse
volumique et la vitesse du gaz étudié,

- p la profondeur du canal.

2.4.1. Ecoulement d’air sec

e Tout d’abord, I’étude va se porter sur les parois du canal. Le canal étant symétrique, le
calcul va étre réalisé sur la partie supérieure du canal (y>0). La largeur de ce canal assimilé a
un canal plan sera notee |.

Un bilan thermique réalisé sur un élément de longueur dx de la plaque, permet d’obtenir

I’équation suivante :

2

Ae fo — he(Ty(x) = Too) — hy(Tp(x) = Ty(x)) = 0 (3.6)
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Dans ce bilan,

2
d?Ty,
dx?

- de correspond au flux conductif dans la paroi,

- he(T, (x) — Ts,) correspond au flux convectif avec Iextérieur,

- hi(Tp (x) — T_g(x)) correspond au flux convectif avec le gaz s’écoulant dans le canal,
- X désigne la position par rapport a I’entrée du canal,

- h; désigne le coefficient d’échange de chaleur par convection naturelle et
rayonnement entre la paroi et le gaz a la températureT_g(x), il est calculé comme

précédemment a 1’aide de la relation (3.5), la valeur obtenue est la suivante :
h; =146 Wm 2 K1

- h, désigne le coefficient d’échange de chaleur par convection naturelle et

rayonnement entre la paroi et 1’air ambiant a la température T, :
h,=10Wm 2K
- A est la conductivité thermique de la plaque en Dural égale 8 160 W m™ K,
- e est I’épaisseur de la plaque en Dural égale a 15 mm.

La température de la plaque est fixée a chacune de ses extrémités a I’aide des plaques

thermorégulatrices ; les conditions aux limites sont donc les suivantes :
Ty(x=0)=TyetT,(x=L) =T;

e Ensuite un méme bilan d’énergie est effectué sur un élément de longueur dx du gaz,

I’équation obtenue est la suivante :

at,  —
VPPsecCsec 2+ hi(Ty () = Tp(x)) = 0 (37)

Dans ce bilan,

dT, .
- VPPsecCsec d—j correspond au flux convectif du gaz,

- X désigne la position par rapport a 1’entrée du canal,
- Psec ©st la masse volumique de I’air sec égale a 1,2 kg m?,
- Cgpc la capacité calorifique de 1’air sec égale a 1000 J K2,

- V la vitesse du gaz,
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- hi(i(x) —T, (x)) correspond & I’échange convectif avec la plaque,
La condition a la limite en x=0 est la suivante :

Ty(x=0)=T

e Les équations (3.6) et (3.7) forment un systeme couplé de 2 équations a 2 inconnues.

Une résolution numérique a été entreprise a 1’aide de Matlab. Une fonction utilisant
I’algorithme de Runge-Kutta a été utilisée, il s’agit de « bvp4c.m ». Elle procede par itération
afin de trouver une solution approchee a ces équations différentielles. A la différence des
fonctions « ode.m », elle est capable de résoudre ces equations lorsque les conditions aux

limites ne sont pas établies a I’origine des axes.

Les résultats obtenus sont présentés sur la Figure 111.14 pour un débit de 0.1 L min™ et sur la
Figure 111.15 pour 0.5 L min™ avec T; = 46 °C et T; = 9.5 °C.

_50 . . . .50 : ; ;
() — Température de la plaque| © — Température de la plaque
a7 — Température du gaz o — Température du gaz
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0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.2t 0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.2
Abscisse (m) Abscisse (m)
Figure 111.14 : Profil des températures de la Figure 111.15 : Profil des températures de la
plaque et du gaz le long du canal pour un débit de plaque et du gaz le long du canal pour un débit de
0.1 L min™ en air sec 0.5 L min™ en air sec

Pour des débits relativement faibles (inférieurs & 0.1 L min™), I’écart entre la température de

la plaque et celle du gaz n’excede pas 1°C. De plus, toutes deux suivent un profil linéaire.

En comparant ces deux figures, il est visible que plus le débit est élevé plus 1’écart entre la
température de la plaque et celle du gaz est important. Ainsi dans la partie haute de la gamme
de deébits étudiés, cet écart atteint 4.5°C. La variation de la température de la plague est
presque linéaire mais pas celle du gaz. Pour le débit de 0.5 L min™, soit dans le cas le plus
défavorable, la température du gaz en sortie de canal est supérieure de 5°C a la température
fixée par la plaque thermorégulatrice froide et ceci dans presque tout le canal a cause d’un
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échange convectif insuffisant entre la paroi du canal et le gaz. Cependant, ceci n’a que peu
d’influence sur les pertes de charge et sur 1’écoulement car, en air sec, seuls la viscosité
dynamique et le volume en sont impactés.

Il faut verifier les profils de température en écoulement diphasique car c’est dans cette

configuration qu’elles ont nettement plus d’importance.

2.4.2. Ecoulement d’air humide et d’eau

Lorsque le gaz circulant dans le canal est de 1’air saturé en eau, il faut prendre en compte, en
plus des transferts de chaleurs vus dans le cas précédent, la chaleur associée a la vapeur d’eau
qui condense.

Echange convectif entre laplagque et le milieu

y extérieur (coefficient de transfert h,) Airambiant
y
e=15mm
v
Convection du gaz Echange convectifentrelaplaqueetle |P
o . Chaleurdégagéepar . gaz(coefficientde transferthy) ___ | - >
condensation %
Conduction dans les parois en Dural du canal (conductivité A) o

Figure 111.16 : Echanges thermiques de la paroi du canal avec les fluides environnant

e Concernant le bilan effectué sur la plaque, un terme di a la condensation est présent :

. Mv< Pyar (T (x)) Pyat (T (x + dx)) ) (3.8)

= — -
P = Leonam M, \P — Poyo(T(x)) P — Pyge(T(x + dx))

L’équation obtenue est la suivante :

d*T,
dx?

he hi T
e (T,(x) = Too) — Te (T, () = Ty (1))

Leona . Mvap d Psat(T(x)) _ (39)
* Ae m Msec a<P _Psat(T(x))> h

Avec :
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_ Leona m ﬂi( Psqt(T(x))
Ale Mg dx \P—Pgsq¢(T(x))

des gouttes sur les parois du canal,

), le terme d0 a I’énergie libérée lors de la condensation

- Leona €St la chaleur latente de condensation de I’eau,
Leona = 2250.103% ] kg™1
- m est le débit massique de I’air en entrée de canal,
- Mgy est la masse molaire de la vapeur d’eau, égale a celle de ’eau soir 18g mol™
- M, est la masse molaire de I’air sec, égale 429 g mol™,

- le coefficient de convection avec le fluide intérieur n’est pas connu de fagon précise.
En effet, dans le canal un écoulement diphasique d’air et d’eau liquide a lieu; plus
précisément, comme on le verra dans la suite, de 1’eau liquide est présente sur la paroi sous
formes de gouttes ou de film. Le transfert de chaleur entre la paroi du canal et 1I’écoulement
d’air humide dans la partie centrale du canal est donc différent du cas précédent. Deux cas

sont & considérer :

- les gouttes et le film d’eau sont immobiles (il sera montré dans la suite que les gouttes d’eau
restent fixées a la paroi tant qu’elles n’ont pas atteint une taille suffisante pour étre entrainées
par I’écoulement). Dans ce cas, les transferts de chaleur a la paroi font apparaitre une
résistance thermique supplémentaire (trés locale dans le cas des gouttes) de 1’ordre de
I’épaisseur du film ou de la taille de la goutte sur la conductivité thermique de I’eau liquide,
ce qui correspond a une diminution du coefficient d’échange de chaleur entre la paroi et
I’écoulement d’air humide. Une estimation de la résistance thermique de 1’eau liquide sous

forme de film conduit a une diminution d’au plus 5% de la valeur du coefficient d’échange.

- les gouttes ou le film sont entrainés par 1’écoulement. Dans ce cas, les transferts thermiques
a D’interface solide-fluide sont caractérisés par un coefficient d’échange calculé avec les
propriétés thermiques du liquide meilleur conducteur de la chaleur que le gaz. Cependant,
¢tant donnés les treés faibles débits volumiques d’eau liquide (de I’ordre de 10 m®* st au
maximum), les transferts de chaleur entre 1’air humide et la paroi restent majoritairement

dépendants de I’écoulement d’air humide.

La conductivité thermique de ’air sec et de 1’air humide étant trés voisines, le coefficient
d’échange calculé pour I’écoulement d’air sec égal a 146 W m™ K™ est le méme pour
I’écoulement d’air humide. Cette valeur est celle utilisée pour obtenir les résultats présentés
ci-dessous avec une variation de plus ou moins 10% pour la prise en compte des effets
possibles de la présence des gouttes ou film liquide sur la paroi du canal.

81



Chapitre 11I: Etude expérimentale hors pile de 1’écoulement diphasique dans les canaux de
piles a combustible

e Le méme terme source di a la condensation est présent dans le bilan effectué sur le gaz.

L’équation différentielle obtenue est :

Mvap i ( Psat (T(x))

M. dx\P - Psat(T(x))> =0 (310)

T, _
Vppsatcsat E + hi(Tg (x) - Tp (x)) + Lcond m
Avec:

- ¢4t la capacité calorifique massique de 1’air saturé en eau considérée constante sur la
gamme de température 9.5-46°C et égale & 1020 J kg™ K*,

- Psqr €St la masse volumique de I’air saturé en eau, calculée le long du canal a ’aide

de la relation suivante :

105 — 230 * exp (%15—:;)
Psar = 287 + (T + 273)

Avec T, la température du gaz en °C (tout d’abord cette température est fixée égale a celle du
canal puis une itération est effectuée afin de prendre celle du gaz en compte).

- e est I’épaisseur de la paroi du canal, égale a 15 mm,
- A est la conductivité de la plague en Dural®, égale 8 160 W m™ K.
e De nouveau, un systéme de deux équations a deux inconnues T, et T, a été résolu.

Le calcul a été réalisé avec deux débits : un moyen de 0,1 L min™ et un maximum de 0,5 L
min™ pour le canal de 0.7 mm de profondeur (Figure 111.17 et Figure 111.18).
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o
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Figure 111.17 : Profil des températures de la Figure 111.18 : Profil des températures de la
plaque et du gaz le long du canal pour un débit de plaque et du gaz le long du canal pour un débit de
0.1 L min™ en air sec avec h;=146W m™* K™ 0.5 L min™ en air sec avec h;=146W m™ K™
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Les écarts entre les températures de la plaque et du gaz sont les mémes qu’en écoulement en
air sec. De plus, plus le débit augmente et plus 1’écart entre la température de la plaque et
celle du gaz dans le canal est important. Pour des débits peu importants (inférieurs a 0,1 L
min™), les profils de températures peuvent étre considérés comme linéaire le long du canal et
leur écart reste trés faible (inférieur au degré Celsius). Pour le débit maximum de 0,5 L min™,
I’écart de température entre la plaque et le gaz dans le canal calculé avec h; = 146 W m? K™
atteint 4.5°C. Cet écart de température peut étre ramené a moins de 2°C avec un coefficient
d’échange égal 4 450 W m™ K™ qui reste une valeur plausible (non démontrée), dans le cas ou
le transfert de chaleur associé au mouvement des gouttes est pris en compte.

Par la suite, une approximation sera effectuée, a savoir que les deux profils de température
seront considéreés linéaires le long du canal :

TG) =Ty + (T3 - T T (311)

a
o

— Température de la plaque
— Température du gaz
— Profil linéaire de température ||

N
o

N w
o o

=Y
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OO

0.05 0.1 0.15 0.2 0.25
Abscisse (m)

Figure 111.19 : Profil des températures et linéarisation

Il est visible sur ce graphique que 1’écart maximum entre le profil linéarisé et la température
du gaz est maximum vers le centre du canal et vaut 4°C. Cependant, il faut relativiser cette
valeur car sur le reste du canal 1’écart est plus faible ; de plus, ce cas est presque extréme car il
correspond & un débit élevé. L’¢écart n’est que de 1°C, au maximum, pour le débit de 0.1 L

min.

En conclusion il est possible de considerer que la température du gaz est a peu pres égale a
celle de la paroi. Ainsi la quantité d’eau condensée dans le canal est trés proche de celle
escomptée. La variation de la température du gaz sera considérée linéaire par la suite.
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2.5. Variation du débit d’eau liquide dans le canal

Le débit d’eau condensée dans une pile en fonctionnement peut maintenant étre comparé a
celui de I’expérience ex situ réalisée avec I’hypothése d’une décroissance linéaire de la

température du gaz entre ’entrée et la sortie.

Sur la Figure 111.20, les débits d’eau le long du canal sont représentés dans le cas d’une pile a
combustible produisant une densité de courant uniforme et dans celui de 1’expérience hors
pile. Les calculs ont été réalisés pour une densité de courant uniforme de 0.5 A cm™, une
température de I’humidificateur de 44°C ayant été obtenue en résolvant 1’équation (2.18).
Comme il a été montré dans 1’équation (2.12), ce débit d’eau en pile est issu de la réaction
d’oxydoréduction et de la condensation de I’air humide due a la diminution de son débit par

consommation de I’oxygene.

La pression de vapeur saturante n’étant pas proportionnelle a la température, le débit d’eau

dans I’expérience hors pile ne varie pas de fagon lin€aire avec 1’abscisse.

-10
1.4X10 : : : :
. —Expérience ex situ
2 1.2{j—Production totale en pile
3 —Production de réaction en pile
o 1
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©
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Figure 111.20 : Comparaison des débits d’eau liquide en pile (0.5 A cm?) et dans [’expérience
ex situ (0.1 L min™et «=0.5)

L’expérience hors pile inventée permet donc de simuler I’augmentation du débit d’eau le long

du canal et d’avoir le méme débit en sortie de canal que celui en pile.

La détermination de la température du gaz le long du canal a permis de connaitre la variation

du débit d’eau liquide dans le canal. Il reste a expliciter les paramétres de fonctionnement.
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3. Parametres de fonctionnement

Dans I’équation (2.18) liant cette expérience au fonctionnement d’une pile a combustible,
différents parameétres interviennent. La température de I’humidificateur en fonction du
coefficient de partage de 1’eau va ainsi étre etudiée. De méme, le lien entre le débit de gaz
utilisé dans cette expérience et le courant surfacique, d’une pile & combustible, simulé va étre

décrit.

3.1. Surface active simulée

Une plaque bipolaire est souvent constituée de canaux en paralléle ou en serpentin. En coupe,
une telle plaque est donc constituée de canaux et de dents, et bien souvent la largeur d’une
dent est égale a celle d’un canal et le motif est périodiquement reproduit. Ainsi, la surface
active (surface de 1’électrode alimentée par le gaz circulant dans le canal) correspond a la
somme de la surface d’un canal et des deux demi-surfaces de ses deux dents adjacentes. Pour
un canal de longueur L et de largeur |, la surface active simulée vaut donc (Figure 111.21):

Sa=2x1%L

Sa

Dent ————f» |_<_¢

Plaque en Dural ————» |

Canal

Figure .21 : Vue en coupe d’une plaque bipolaire et représentation de la surface active

La largeur du canal sera fixée a 1 mm, sa longueur a 235 mm, la surface active vaudra donc
470 mm2.

3.2. Densités de courant simulées

Les expériences realisées doivent étre caractéristiques du fonctionnement d’une pile a
combustible. Ce paragraphe a pour objet de rappeler la relation qui existe entre le débit d’air
et la densité de courant produite par une pile.

e D’apres 1’équation (2.1), le débit d’air en entrée est égal a :

I
— S, 12
0.2 4F air (312)

e —
NSGC -
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Or le débit d’air Q¢;, est couramment exprimé en L min™ :

Qseec = Nseec * 60 * I,

(3.13)
Avec 1},,, le volume molaire.
Deplus, I =j S,.
Avec j la densité de courant surfacique.
D’ou:
4F
=55 e0er s, Yo (3.14)

e Les mesures ont été réalisées en écoulement monophasique, air sec, puis en écoulement
diphasique air, vapeur d’eau et eau liquide.

Le débit d’air sec a été fixé a différentes valeurs jusqu’a une valeur maximale correspondant a
une densité de courant surfacique d’environ 2.2 A cm™. D’aprés la relation (3.14), le débit
d’air correspondant varie de 0 & 0.5 NL min™ dans les conditions standards utilisées dans une
pile a combustible, c'est-a-dire, pour une steechiométrie en air de 2.5. Le Tableau Ill.1 donne

le débit d’air volumique en fonction de la densité de courant.

Débit d’air sec

4 0.0166 | 0.0500 | 0.0833 | 0.133 | 0.250 | 0.333 | 0.417 | 0.500
(NI min™)

Densité de courant
surfacique correspondante | 0.0743 | 0.224 | 0.373 | 0597 | 1.12 | 1.49 | 1.86 | 2.23
(A cm?)

Tableau 1.1 : Correspondance entre le débit d’air sec et la densité de courant avec S,;,,=2.5

Dans la suite, les résultats seront donnés en fonction du débit. Il suffira de se référer a ce
tableau pour établir la correspondance avec la densité de courant.

Le débit d’air maximum étant désormais connu, il est possible de déterminer la vitesse et le
nombre de Reynolds. Ainsi pour le canal de 0.7 mm de profondeur, majoritairement utilise, la
vitesse maximale sera de 13 m s™ soit un nombre de Reynolds de 650. L’écoulement sera
donc toujours laminaire.
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3.3. Coefficients de partage de I’eau simulés

Le coefficient de partage de I’eau, a, représente le rapport entre la quantité d’eau en sortie de

canal a I’anode et la quantité totale d’eau produite.

D’apres ’équation (2.18), afin de simuler une variation en pile du coefficient de partage de
I’eau, la température de ’humidificateur a été fixée a différentes valeurs, comme indiquées

dans le Tableau I11.2, modifiant ainsi la quantité d’eau condensée dans 1’expérience.

o 0 0.25 0.5 0.75
Th (°C) 54 49 44 33
T; (°C) 56 51 46 35

Tableau I11.2 : Températures de I’humidificateur et du gaz en entrée de canal en fonction du
coefficient de partage de [’eau

Ces modifications de la température de I’humidificateur impliquent aussi une modification de
la température de la plaque thermorégulatrice d’entrée T; fixée a environ 2°C de plus que Th.

e Lors des expériences, un débitmétre controle le débit d’air sec en amont de
I’humidificateur. Or dans le canal, ¢’est de 1’air sec ou de I’air humide saturé en eau qui
circule. Ce débit total sera donc la variable principale et I’abscisse de la majorité des graphes.
En conséquence, il faut relier le débit d’air total au débit d’air sec. Le débit total est la somme

du débit d’air sec et du débit de vapeur d’eau, soit :

(3.15)

Psat (Tbulleur) >

total sec P — Pyot (Thutieur)

Avec P = 1 bar

Le débit total varie donc avec le coefficient de partage de 1’eau. Si I’on considere o fixé a 0.5,
la température de I’humidificateur sera de 44°C et il sera possible d’en déduire la pression de
vapeur saturante associée.

Py, (44°C) = 9.103 Pa
Ainsi, dans la plupart des expériences presentées, le débit total obtenu en entrée sera égal a :

Qtotar = Wsec (1+0.099) (3.16)
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Chapitre 11I: Etude expérimentale hors pile de 1’écoulement diphasique dans les canaux de
piles a combustible

Les différents parametres de fonctionnement permettant de réaliser 1’é¢tude expérimentale
dans des conditions similaires a celles correspondant au fonctionnement d’une pile a
combustible sont désormais explicités. L’influence du coefficient de partage de 1’eau sera
étudiée dans le chapitre suivant. L abscisse de tous les futurs graphiques sera le débit total.

4. Procédure expérimentale, résultats et traitement des
données

Dans ce chapitre le cas présenté est celui du canal de 0.7 mm de profondeur avec un

revétement neutre (angle de contact de 87°); la steechiométrie en air est de 2.5 et le coefficient
de partage de I’eau de 0.5.

L’objectif de cette partie est de présenter les différents outils d’analyse utilisés pour

caractériser 1I’écoulement diphasique dans les canaux de piles a combustible.

4.1. Durées d’acquisition

Dans un premier temps, les pertes de charge ont été mesurées pour de ’air sec puis dans un

second temps, elles I’ont été pour de I’air saturé en eau a 1’entrée du canal.

Pour D’air sec, les pertes de charge a sec ont été enregistrées pendant 14 min afin d’étre sOr
d’avoir atteint le régime permanent. Avec 1’écoulement diphasique, les pertes de charge ont
été enregistrées pendant une durée qui passe d’environ 24h, pour le plus faible débit, a 40 min
pour le plus grand. Ceci est d aux faibles fréquences des fluctuations observées aux plus
faibles débits. Ces durées d’acquisition sont largement supérieures a celles de 1’établissement
du régime que ce soit en air sec ou en air humide.

4.2. Résultats bruts et mise en évidence des bouchages/debouchages a

I’aide des pressions partielles et des observations directes
Les mesures des pertes de charge ont été effectuées en air sec puis en air humide. Un
phénomene de fluctuations répétitives est observé en air humide alors qu’en air sec les
mesures de pertes de charge sont constantes.

4.2.1. En air sec
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4. Procédure expérimentale, résultats et traitement des données

L’évolution au cours du temps des pertes de charge (AP) totales et du débit d’air sec imposé
sont tracées sur la Figure 111.22.
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Figure 111.22 : PDC en air sec pour le canal de 0.7 mm de profondeur

Un zoom de ce graphique aux débits de 8 et 15 L h™ est réalisé sur la Figure 111.23.
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Figure 111.23 : Zoom sur 2 débits (8 et 15 L h™)

En air sec, a débit fixé, les pertes de charge sont constantes (aux fluctuations dues au bruit de
mesure pres). Il est aussi visible que les pertes de charge augmentent avec le débit. Elles
passent de 0.5 mbar pour un débit égal & 0.0166 L min™ & 26 mbar pour 0.5 L min™.

4.2.2. En air humide
Comme indiqué précédemment, lorsque I’expérience est réalisée avec de ’air saturé en eau en
entrée de canal, les durées de maintien de chaque débit sont différentes de celles en air sec et
dépendent du débit.

Les resultats bruts sont présentés sur la Figure 111.24 pour 1’ensemble des débits, de 0.018 NL
min™ 4 0.53 NL min™.
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Figure 111.24 : PDC en air humide pour le canal de 0.7 mm de profondeur ; les rectangles
correspondent aux zooms observés sur la Figure 111.25 et la Figure 111.27

Sur ce graphique il est possible de voir que les pertes de charge en écoulement diphasique
augmentent avec le débit tout comme dans le cas de I’air sec. Par contre, des fluctuations

nettement supérieures sont présentes.

La Figure 111.25 présente un zoom des pertes de charge mesurées pour un debit faible de
0.026 NL min™ (0.12 A cm).
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Figure 111.25 : PDC en air humide pour le canal de 0.7 mm de profondeur (zoom sur un débit
faible : 0.026 NL min"durant 1 h)

Sur ce zoom, de lentes augmentations des pertes de charge suivies de brusques diminutions
sont visibles. Ceci correspond aux bouchages et aux débouchages successifs du canal avec
I’eau liquide. Des gouttes d’eau grossissent et coalescent, obstruant ainsi de plus en plus le
canal jusqu’a ce que la hauteur de la goutte soit proche de la profondeur du canal et que les
pertes de charge valent environ deux fois celles en air sec ; a partir de cet instant, les gouttes
d’eau sont évacuées rapidement par 1’écoulement. Pour ce débit, la période de ce phénomeéne
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4. Procédure expérimentale, résultats et traitement des données

est de l'ordre de quelques dizaines de minutes. L’amplitude des variations est assez
importante puisque les pertes de charge passent du simple au double.

Afin de valider cette hypothése sur la croissance des gouttes d’eau dans le canal, I’écoulement
a été observé avec la caméra présente sur le dispositif.

Sur la Figure 111.26, le second bouchage et débouchage visible sur la Figure 111.25 est
présenté.

Obstruction du canal

parune goutte i

a) t’=0 min b) =4 minet12s

c) t’=4 min et 13 s (débouchage) d)t’=4minet15s

Figure 111.26 : observation a la caméra d’un bouchage et d’'un débouchage a un débit de
0.026 L min™

En comparant les pertes de charge et ces observations, il en ressort que lorsque le canal
commence a se boucher, par obturation par des gouttes d’eau, les pertes de charge augmentent
progressivement (a). Lorsque le canal est suffisamment bouché (b), elles deviennent
maximales puis une goutte d’eau, formée par coalescence de gouttelettes, décroche (c). Ceci
s’accompagne d’une diminution brutale des pertes de charge; c’est le débouchage. Les
différents comportements dans les différentes zones du canal seront détaillés par la suite.

La Figure 111.27 correspond aux pertes de charge mesurées pour un débit élevé de 0.46 NL
min™ (2.1 A cm?).

771 77.15 772 77.25
Temps (h)

Figure I111.27 : PDC en air humide pour le canal de 0.7 mm de profondeur (zoom sur un débit
élevé : 0.46 NL min™ durant 12 min)

91
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Pour ce débit, les pertes de charge fluctuent aussi mais leur période est beaucoup plus faible
(inférieure a la minute) que celle observée a faible débit.

Pour des débits faibles, les bouchages/débouchages semblent avoir une fréquence faible et une
amplitude importante. Ainsi, sur I’exemple de la Figure 111.25, la période de ce phénomene est
de 30 min. L’amplitude des pertes de charge totales entre le bouchage et le débouchage est
d’environ 2.5 mbar autour d’une valeur moyenne de 5 mbar ; alors que pour 0.46 NL/min
(Figure 111.27), la fréquence est de 1’ordre de quelques dizaines de secondes et la variation
moyenne de 8 mbar autour d’une valeur moyenne d’environ 40 mbar (Tableau 111.3).

Faible débit : 0.026 NL min™® | Débit élevé : 0.46 NL min*

Période des bouchages/débouchages | 30 min Dizaine de secondes
Amplitude des variations des PDC 2.5 mbar 8 mbar
Valeur moyenne des PDC 5 mbar 40 mbar

Tableau I11.3 : Valeurs des paramétres de [’écoulement diphasique

Les pertes de charge en écoulement diphasique au niveau des pics de bouchage atteignent
ainsi en moyenne une valeur égale a deux fois celle en air sec a faible débit alors qu’elle n’est
que de 1.2 fois environ pour le débit supérieur.

L’augmentation de la fréquence des bouchages/débouchages avec le débit s’accompagne donc
d’une diminution de leur amplitude relative.

Ces résultats peuvent s’expliquer par le fait qu’a faibles débits, les gouttes ne sont pas
entrainées immédiatement ; elles ont donc le temps de grossir et de coalescer pour former de
plus grosses gouttes. Ces dernieres vont diminuer la section de passage de I’air, voir obstruer
le canal, provoquant ainsi une hausse importante des pertes de charge. Puis, lorsque la goutte
atteint une taille suffisante, elle est brusquement entrainée par I’écoulement. Ceci se répercute
sur la courbe de pertes de charge par une rapide chute de sa valeur pour retomber, la plupart
du temps, a un niveau proche de sa valeur en air sec : cette observation est cohérente avec le
fait que le canal a été presque complétement vidé par ’entrainement des gouttes situées a

I’aval de celle qui est en mouvement.

A forts débits, ’arrachage des gouttes est toujours présent mais la taille nécessaire est plus
petite. Ainsi, les débouchages sont plus fréquents et les pertes de charge n’atteignent jamais
une valeur tres elevée par rapport a celles a sec.
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4. Procédure expérimentale, résultats et traitement des données

4.3. Caracterisation du signal par sa moyenne, son coefficient de

pertes de charge diphasique, sa péeriode et son écart type

Il a été vu dans le paragraphe précédent que les signaux comportent des pics repetitifs. Il
convient donc d’analyser ces signaux avec des outils mathématiques afin d’en tirer le

maximum d’informations pouvant caractériser les types d’écoulement.

4.3.1. Moyennes des pertes de charge en air sec et en écoulement diphasique

Pour chaque débit, la premicre caractérisation du signal se fera a I’aide de sa moyenne.

En diphasique, les fluctuations sont particulierement importantes. A débit constant, une
moyenne des pertes de charge est donc calculée afin de pouvoir apprécier 1’écart par rapport
aux valeurs en air sec. La moyenne sera effectuée sur toute la durée de chaque palier de débit
excepté le premier cinquieéme pour s’abstraire du temps d’établissement.

La Figure 111.28 représente la variation des moyennes des pertes de charge en air sec et en air

humide en fonction du débit (d’air sec ou d’air humide en entrée de canal).
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Figure 111.28 : Moyenne des pertes de charge pour chaque débit en air sec et en écoulement
diphasique pour le canal de 0.7 mm de profondeur avec le revétement neutre et a=0.5

Les pertes de charge en diphasique sont supérieures a celles en air sec car en diphasique la
présence d’eau réduit la section de passage de I’air. Les pertes de charge en air humide
augmentent avec le débit, et d’autant plus a faibles débits (débits inférieurs a 0.13 L/min) qu’a
débits éleves ou leur variation devient quasiment linéaire. Ce type de variation a été observé
dans la littérature par Zhang et al. [134] et s’expliquerait par une transition entre le régime de
goutte et le régime stratifie.

93



Chapitre 11I: Etude expérimentale hors pile de 1’écoulement diphasique dans les canaux de
piles a combustible

Les pertes de charge en air sec sont modélisées a 1’aide d’une régression linéaire du type :
APsec = B Qair (3.17)

La valeur de 8 obtenue vaut 49.43.

Cette valeur de g sera nécessaire par la suite afin de calculer les pertes de charges en air sec
pour le méme débit total que celui en diphasique ; la relation entre les différents débits ayant

¢été explicitée par 1’équation (3.15).

Pour caractériser les écoulements, des autres grandeurs issues de ces données brutes vont étre
introduites.

4.3.2. Coefficient de pertes de charge diphasique
Afin de caractériser 1’écoulement diphasique, le coefficient de pertes de charge diphasique
AP est utilisé. 11 est donné par ’expression suivante :

AP* = APhymide (3.18)
AFsec

Ou AP, est la perte de charge calculée grace a la linéarisation de la courbe des pertes de
charge en air sec, de la relation (3.17), au méme débit total que celui en diphasique en entrée
de canal. Les variations de ce coefficient en fonction du débit total sont présentées sur la
Figure 111.29.

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6
Débit (L/min)

Figure 111.29 : Coefficient de pertes de charge diphasique en fonction du débit pour le canal
de 0.7 mm de profondeur avec le revétement neutre

Le coefficient de pertes de charge diphasique décroit quand le débit augmente, d’autant plus
rapidement que le débit est faible. Il finit par se stabiliser a une valeur voisine de 1.5 aux
débits élevés & partir de 0,36 L min™.
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4.3.3. Fluctuations des pertes de charge
Les écarts types en diphasique et en air sec sont présentés sur le graphique suivant (Figure
111.30). Ils permettent de juger de la variation des pertes de charge autour de leur valeur
moyenne.
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Figure 111.30 : Ecarts types en air sec et en air humide pour le canal de 0.7 mm de profondeur
avec le revétement neutre et a=0.5

En air sec, I’écart type pour chaque mesure est trés faible. A 1’inverse, en air humide les
écarts types sont importants. Ceci s’explique par des bouchages et débouchages qui font
fluctuer les pertes de charge autour d’une valeur moyenne. Un maximum semble étre atteint

pour un débit d’environ 0.15 NL min™.

4.3.4. Période des bouchages/débouchages
Trois méthodes différentes ont été utilisées pour obtenir une valeur de la fréquence des
bouchages et débouchages. Tout d’abord, une méthode dite de « visionnage a 1’ceil nu » des
pics de pertes de charge a permis de donner une valeur approximative de cette
fréquence (Tableau 111.4). 30 bouchages et débouchages sont présentés sur chaque graphique.
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Débit (L min™) Pertes de charge (mbar) Période (s)
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Tableau I11.4 : Détermination a |’ « @il nu » des périodes de bouchages/débouchages pour
différents débits

Puis, par une méthode d’autocorrélation, il a été possible d’extraire la fréquence qui semblait
dominante. Cela a cependant été complexe car en réalité, il y a beaucoup de fréguences et en
géneral, aucune ne prédomine largement sur les autres. Le méme probléme a été rencontrée
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4. Procédure expérimentale, résultats et traitement des données

avec une méthode de recherche par transformée de Fourier rapide (Fast Fourier Transform :
fft). En comparant ces trois résultats, il a été choisi de déterminer la fréquence par la méthode
d’autocorrélation. Dans la suite, les résultats seront donnés en période plutdt qu’en fréquence
des fluctuations de pression. Ces résultats sont présentés dans un repere semi-logarithmique
sur la Figure 111.31 pour le canal de 0.7 mm de profondeur.
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Figure 111.31 : Période des bouchages/débouchages pour le canal de 0.7 mm de profondeur
avec le revétement neutre et a=0.5

Il est possible de voir que la période caractéristique diminue avec le débit d’autant plus vite
qu’il est faible.

4.4, Variations locales et différents modes d’écoulement

Comme il a été vu précédemment, en écoulement diphasique, la perte de charge totale fluctue
au cours du temps, fluctuations que 1’on attribue aux bouchages/débouchages du canal par de
I’eau liquide qui n’est pas évacuée instantanément et qui pose donc des problemes pour le
fonctionnement des piles. Le dispositif expérimental mis en place permet la mesure des pertes
de charge locales ; il est donc intéressant de voir si leur comportement est similaire a celui des
pertes de charge totales. Leur étude sera menée sur une durée courte, lorsque les résultats

n’étaient pas faussés par la présence d’eau dans les tuyaux de prises de pression.

La Figure 111.32 donne un exemple des fluctuations des pertes de charge totales et locales
obtenues pour le canal de 0.4 mm de profondeur et un débit de 0.0166 L/min.
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Figure 111.32 : Pertes de charge au cours du temps pour un débit d ‘air humide de 0,0166 L/min et le
canal de 0,4 mm de profondeur

A I’aide du dispositif et de sa caméra decrit au début du chapitre, il a été possible d’observer
les écoulements diphasiques dans ce canal. Trois zones avec différents comportements
peuvent étre mises en évidence (Figure 111.33). La perte de charge locale 4P; est mesurée
dans la zone 1, 4P, et AP3 sont mesurées dans la zone 2 et AP, et APs sont mesurées dans la
zone 3.

Les observations sont les suivantes :

- tout d’abord, dans la zone 1, la perte de charge locale 4P; est supérieure a sa
valeur & sec (0,7 mbar) et elle est & peu pres constante au cours du temps. Ceci s’explique par
le fait que c’est dans cette zone que les gouttes d’eau commencent a apparaitre.

- ensuite, dans la seconde zone, 1’évolution des pertes de charge locales 4P, et AP3
est différente. En effet, ces pertes de charge en air humide sont supérieures a celles en air sec,
mais en plus elles ne sont pas du tout constantes. Ainsi, les bouchages et débouchages sont
repérables (Figure 111.32) par des augmentations progressives des pertes de charge puis par
une diminution brutale. Ceci s’expliquant par le fait que les gouttes qui se forment dans cette
zone grossissent et finissent par coalescer les unes avec les autres puis par se décrocher.

- enfin, dans la derniere partie du canal (zone 3), les pertes de charge locales 4 et 5
sont environ égales a celles mesurées a sec car il y a peu de gouttes dans ces portions de canal
puisque ces derniéres sont emportées par les gouttes qui décrochent en amont ; elles n’ont
donc pas le temps de grossir pour obstruer la conduite. Il ne reste qu’un film d’eau qui
s’écoule le long de la paroi. La valeur légérement inférieure a 0,7 mbar pour la PDC locale 4
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5. Conclusion

est certainement due a la pénétration d’une petite goutte dans le tuyau du capteur de pression

qui fausse Iégerement la mesure.

Figure 111.33 : Photo de I’écoulement diphasique dans le canal avec différentes zones
observables

Les mesures des pertes de charge locales et globales ont donc permis de mettre en évidence
des séquences de bouchages et de débouchages. A faible débit, la perte de charge dans le
canal augmente progressivement puis diminue brutalement. La fréquence de ces séquences
augmente avec le débit. Par ailleurs il est montré que le rapport des AP diphasiques
moyennées par celles en air sec décroit avec le débit. Enfin des observations directes de
I’écoulement couplées avec les mesures ont permis de situer une zone dans laquelle les
gouttes grossissent et coalescent jusqu’a atteindre une taille suffisante pour étre arrachées par
I’écoulement puis emportées.

5. Conclusion

Dans ce chapitre, aprés avoir présenté 1’expérience et son protocole, le profil de température
de la plaque a été calculé afin de déterminer celui du gaz. Aprés avoir montré que ce dernier
peut étre considéré comme linéaire et égal a celui de la plaque, il a été possible d’établir la
variation de 1’eau liquide dans le canal et de la comparer a celle d’une pile a combustible. Le
point suivant a concerné la détermination des parametres de fonctionnement de 1’expérience
afin de simuler différents points de fonctionnement d’une PEMFC. Enfin I’accent a été porté
sur les outils a disposition permettant de caractériser 1’écoulement diphasique. Il a été montré
grace aux pertes de charge, aux écarts types et a la visualisation qu’une succession de
bouchages et de débouchages a lieu. Ce phénomeéne peut étre caractérisé grace a sa période.
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Celle-ci diminue avec le courant surfacique. Cette observation est essentielle car elle indique
que pour des debits suffisamment élevés, le débouchage des canaux de piles a combustible
aura lieu suffisamment fréquemment pour éviter toute obturation du canal. De plus
I’observation de différents types d’écoulement le long du canal a été mise en relation avec les

variations des pertes de charge locales.

Désormais il reste a utiliser ces outils pour étudier ’influence de différents parameétres sur
I’écoulement diphasique. Ils toucheront a la fois a la plaque dans laquelle est gravé le canal et
aux conditions de fonctionnement.
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Chapitre IV: Etude de lI'influence de parametres

sur I’écoulement diphasique

Le principe de I’expérience et le traitement des données ayant été présentés dans le chapitre
précédent, les outils d’analyse sont maintenant utilisés pour étudier I’influence de plusieurs
paramétres sur les écoulements diphasiques dans les canaux des piles a combustible. Les
parametres étudiés sont : la profondeur et le revétement des canaux, le coefficient de partage,
le nombre de canaux et la présence ou non d’une GDL. Les pertes de charge mesurées en air
sec et en écoulement diphasique sur toute la longueur du canal sont a la base de ces études.

1. Reproductibilité des expériences

Dans un premier temps, il est important de vérifier que I’expérience présentée est
reproductible. En effet, le processus de formation des gouttes d’eau est stochastique. Lothe et
Pound [82] puis Reiss [102] ont élaboré des modéles de formation de gouttes d’eau a partir de
vapeur d’eau en se basant sur des considérations de physique statistique. La nucléation est
hétérogene de par la présence des parois plus ou moins rugueuses et des possibles impuretés
(poussiere dans le canal par exemple qu’il n’est pas possible de maitriser). De plus, des
variations de la température ambiante (x 5°C) au cours des trois jours d’une expérience
modifiaient 1égerement la température du Lauda froid (+ 0,5°C). Pour juger de I’impact de ces
facteurs non maitrisables, deux expériences ont été réalisées dans les mémes conditions et
leurs résultats vont étre comparés.

Le canal étudié est le monocanal de 0.7 mm de profondeur, d’angle de contact de 87°
correspondant a un revétement neutre, sans GDL et avec un coefficient de partage de I’eau de
0.5.

Les pertes de charge mesurées avec de I’air sec puis en écoulement diphasique lors de deux
expériences sont comparées sur les graphes ci-dessous.
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Figure IV.1 : Comparaison des pertes de charge  Figure 1V.2 : comparaison des pertes de charge
en air sec pour les 2 expériences (profondeur 0,7 en air humide pour les 2 expériences (profondeur
mm ; a=0,5 ; revétement neutre) 0,7 mm ; a=0,5 ; revétement neutre)
La Figure IV.1 montre qu’en air sec, I’expérience est tout a fait reproductible. En effet, le
phénoméne de condensation d’eau n’ayant pas lieu, presqu’aucun facteur ne pourrait
expliquer des écarts. Quant aux pertes de charge en écoulement diphasique présentées sur la
Figure V.2, la reproductibilité est Iégérement moins bonne mais reste tout a fait convenable,

les écarts relatifs n’excédent pas 6%.

Les écarts légerement supérieurs observés aux faibles débits sont probablement dus au
phénomeéne de bouchages et de débouchages trés lent. La durée limitée de I’expérience, bien
qu’étant tout de méme de plus de 30h, peut donc avoir une influence sur les résultats moyens.
En effet, dans la suite, il sera montré que la période des bouchages et des débouchages est
d’environ 2500 secondes pour un débit de 0.0176 L minl. Durant ces 30 heures, 43
bouchages en moyenne ont donc eu lieu, ce qui reste assez faible. Une seconde raison de ces
écarts est la Iégére modification de la position du front de condensation observée a 1’aide de la

caméra (section 1.8 du chapitre 111).

Les coefficients de pertes de charge diphasique (rapport entre les pertes de charge en
écoulement diphasique et celles en air sec) correspondant aux deux expériences sont présentés
sur la figure ci-dessous.
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Figure 1V.3 : Comparaison du coefficient de pertes de charge diphasique pour les 2
expériences (profondeur 0,7 mm ; a=0,5 ; revétement neutre)

La reproductibilité du coefficient de pertes de charge diphasique est identique a celles des
pertes de charge diphasique (Figure 1V.3).

Bien que les différences observées précédemment sur les pertes de charge moyennes et sur le
coefficient de perte de charge restent tres faibles, les variations des écarts types avec le debit
total données par les deux expériences peuvent étre différentes comme on peut le voir sur la
Figure IV.4 ci-dessous.
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Figure IV.4 : Comparaison des écarts types entre les 2 expériences (profondeur 0,7 mm ;
0=0,5 ; revétement neutre)

A faible débit, les écarts types mesurés lors de la deuxiéme expérience sont inférieurs a ceux
mesurés lors de la premiére. A plus fort débit (supérieur a 0.2 I/min), les différences sont
moins importantes.
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Chapitre IV: Etude de I’influence de paramétres sur I’écoulement diphasique

Certains éléments extérieurs peuvent perturber les expériences et engendrer des écarts entre
deux manipulations successives. Il est possible de citer les variations de température et de
pression ambiante ou des faibles vibrations du montage expérimental.

Il faudra donc considérer ces valeurs d’écarts types avec une incertitude pouvant aller jusqu’a

35% environ.

Les périodes des fluctuations de pression obtenues par la méthode d’autocorrélation sont

données sur la Figure 1V.5.
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Figure IV.5 : Comparaison des périodes des bouchages et débouchages entre les 2
expériences (profondeur 0,7 mm ; «a=0,5 ; revétement neutre)

La représentation en échelle semi-logarithmique rend peu visible les écarts entre ces 2
expériences bien que ceux-ci atteignent 60%. Cependant, la décroissance avec le débit de la
période reste semblable pour les deux expériences réalisées.

Au vu de ces résultats, il est possible de conclure que les reproductibilités des pertes de
charge, monophasique et diphasique, et des coefficients de pertes de charge diphasique sont
bonnes. A faibles débits, elles le sont un peu moins sur les écarts types et sur les périodes des
bouchages et débouchages, mais les variations restent identiques. Il sera donc possible de
dégager des tendances dans les etudes suivantes.
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2. Influence de la profondeur des canaux

2. Influence de la profondeur des canaux

En effectuant la synthése de différents articles [69] [76] [70] [109] et en prenant en compte les
dimensions de canal utilisées par les constructeurs de piles & combustible, il apparait que la
profondeur et la largeur des canaux comprises entre 0,5 mm et 1,5 mm présentent des
optimums de performance électrique pour des géométries standards (canaux en serpentins,
paralleles, voire interdigités). Les variations au sein de cet intervalle dépendent de facteurs
tels que les conditions de fonctionnement, les caractéristiques de I’AME, et la méthode de
fabrication. La largeur des dents des canaux est quant a elle souvent égale a la largeur des
canaux.

Une série d’expériences a donc été réalisée avec un monocanal de différentes profondeurs :
0.4, 0.7 et 1 mm. La largeur de chaque canal est identique, égale a 1mm. Le matériau a été
recouvert uniquement de Nickel pour disposer d’un angle de contact g le plus homogéne
possible et peu altérable au cours des expériences.

2.1. Influence de la profondeur du canal sur les pertes de charge

Les pertes de charge mesurées avec de 1’air sec et en écoulement diphasique sont présentées
sur la Figure V.6 ci-dessous pour les trois profondeurs du canal.
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Figure V.6 : Pertes de charge en air sec (avec regression linéaire) et en air humide pour les
3 profondeurs de canal (¢=0,5 ; revétement Ni)
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Conformément a la théorie, les pertes de charge en écoulement monophasique et en
écoulement diphasique augmentent quand la profondeur du canal diminue.

De facon plus évidente pour le canal le moins profond, on observe une augmentation rapide
des pertes de charge diphasique aux faibles débits, suivie par une augmentation plus lente qui
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Chapitre IV: Etude de I’influence de paramétres sur I’écoulement diphasique

semble étre linéaire pour les débits les plus grands. Cette variation déja observée dans la
littérature [11] [136] est attribuée a la transition entre un écoulement de gouttes et/ou
bouchons et un écoulement stratifi¢. La profondeur du canal ne semble pas avoir d’influence

sur la valeur du débit correspondant & la transition qui se fait aux environs de 0.2 L min™.

Selon la classification usuelle des écoulements diphasiques qui correspondent aux piles
(stratifiés, de type goutte ou bouchon et de type brouillard), le phénoméne dominant pour les
pertes de charge est 1I’écoulement de gouttes ou de bouchons obtenu pour les débits les plus
faibles et localisé en entrée de canal comme cela a été montré a partir des mesures locales
présentées dans le chapitre 3 au paragraphe 4.4.

2.2. Influence de la profondeur du canal sur le coefficient de pertes de
charge diphasique

Les coefficients de pertes de charge diphasique obtenus pour les trois profondeurs sont
présentés sur la Figure 1V.7.
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Figure IV.7 : Coefficient de pertes de charge diphasique pour les différentes profondeurs
(a=0,5 ; revétement Ni)
Comme cela a été vu au chapitre précédent dans le paragraphe 4.3.2, le coefficient de perte de
charge diphasique diminue quand le débit augmente, rapidement aux debits les plus faibles,
plus lentement aux débits les plus grands pour lesquels il semble se stabiliser ici autour d’une
valeur proche de 1.2 (la valeur obtenue lors des expériences présentées dans la partie
reproductibilité étant comprises entre 1.4 et 1.5 pour un revétement différent).

Des variations identiques ont été observees par Anderson et al. [10] [11] dans une expérience
ex-situ avec alimentation en eau a travers une GDL. Bien que dépendant du sens de variation
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2. Influence de la profondeur des canaux

des débits de gaz (augmentation ou diminution), les coefficients de perte de charge obtenus
par ces auteurs sont compris entre 1 et 1.5 aux débits les plus éleveés. Les variations mesurées
par Lu et al. [83] [84] sont également comparables a celles présentées dans cette étude ; elles
atteignent cependant une valeur tres proche de 1 aux débits les plus grands, les auteurs
considérant alors un troisiéme type d’écoulement diphasique dit « mist flow » correspondant a
un transport de I’eau liquide sous forme de gouttelettes suspendues dans le gaz.

Il est également intéressant de remarquer qu’a I’exception des valeurs obtenues pour les débits
les plus faibles, les coefficients de pertes de charge diphasique semblent ne pas dépendre de la
profondeur du canal. Cependant a faibles débits, les résultats ne permettent pas de conclure
sur I’influence de la profondeur : par exemple, les valeurs obtenues pour une profondeur de
0.7 mm sont soit les plus grandes (débit le plus petit) — soit les plus faibles (2 0.15 L min™ par
exemple). Comme cela a été vu précédemment, la gamme de débits inférieurs & 0.2 L min™
environ correspond a 1I’écoulement de I’eau liquide sous forme de gouttes et/ou de bouchons.
C’est donc pour cette forme de 1’écoulement diphasique que les valeurs du coefficient de
perte de charge sont les plus dispersées ce qui semble indiquer une importante variabilité de la

structure de 1’écoulement de la phase liquide.

2.3. Influence de la profondeur du canal sur les écarts types

L’influence de la profondeur du canal sur les écarts types des pertes de charge diphasique est
présentée sur la Figure 1V.8.
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Figure IV.8 : Ecarts types pour les différentes profondeurs (¢=0,5 ; revétement Ni)
Pour chaque profondeur de canal, les écarts types semblent ne pas dépendre de fagon
significative du débit. Ce résultat est a comparer a celui de Lu et al. [83] qui observent des

fluctuations de pression plus grandes pour 1’écoulement de type goutte/bouchon que dans le
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Chapitre IV: Etude de I’influence de paramétres sur I’écoulement diphasique

cas d’un écoulement gaz-liquide stratifie. Les écarts types des fluctuations de pression
observés par Zhang et al. [134] présentent une forte variation en fonction du débit de gaz a
débit de liquide fixé et en fonction du débit de liquide & débit de gaz fixé. lls présentent un
maximum dans la zone de transition entre 1’écoulement de type gouttes/bouchons et

I’écoulement stratifié.

Cependant, dans toutes ces publications les débits de gaz et de liquide sont constants le long
du canal alors que dans notre expérience, la vapeur d’eau condense le long du canal,
modifiant ainsi les débits de liquide et de gaz. Ainsi, les transitions ne sont pas autant
marquées que dans les publications citées ci-dessus. Dans notre étude, les différents régimes
d’écoulement cohabitent localement le long du canal excepté pour les débits tres élevés ou

I’écoulement stratifié¢ est presque exclusivement présent.

Par contre on observe une influence importante de la profondeur du canal : les écarts types
sont d’autant plus élevés que la profondeur est faible. Pour un débit donné, I’amplitude des
fluctuations de pression est donc d’autant plus importante que le canal est de faible
profondeur.

Le calcul des écarts types normalisés permet de prendre en compte les pertes de charge
moyennes correspondant a chaque profondeur. lls sont présentés sur la Figure 1V.9.
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Figure IV.9 : Ecarts types normalisés pour les différentes profondeurs (a=0,5; revétement Ni)
Les écarts types normalisés semblent ne pas dépendre de la profondeur du canal et diminuent
lorsque le débit augmente. Ce type de variation a été observe par Zhang et al. [135] dans un
monocanal rectiligne de section rectangulaire : les fluctuations de pression normalisées sont
plus ¢élevées aux petits débits correspondant a I’écoulement de la phase liquide sous forme de
goutte et/ou de bouchons.

Sur les graphes présentés par Zhang et al. une dispersion assez importante des écarts types
normalisés mesurés a faibles débits de gaz est observée pour différents débits de liquide. A
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2. Influence de la profondeur des canaux

débits élevés, leurs écarts types normalisés varient peu avec le débit ; ce résultat est similaire a

celui obtenu dans nos expériences.

2.4. Influence de la profondeur sur la période

Les fréquences de bouchages et débouchages obtenus par autocorrélation et transformée de
Fourier n’étaient pas satisfaisantes pour ces expériences. Il n’était pas possible de distinguer

de fréquence caractéristique. Une analyse visuelle d’échantillons de pertes de charge en air

humide au cours du temps a donc été préférée.

Sur chaque graphe de la Figure 1V.10 environ trente périodes sont présentées correspondant a
des pics de pertes de charge. La période approximative des fluctuations de pression est donc

donnée par I’échelle de temps correspondant a chaque graphe. Pour chacune des trois
profondeurs de canal, trois débits sont analysés.
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Figure V.10 : Pertes de charge en air humide brutes pour les trois profondeurs a différents
débits, environ 30 periodes, la ligne rouge représente la moyenne des pertes de charge

(e=0,5 ; revétement Ni)
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Pour les deux premiers débits (0.0176 et 0.0529 L min™), on observe que plus la profondeur
du canal est importante, plus la période de variation de la perte de charge est longue. Pour le
débit le plus élevé (0.441 L min™) et aux incertitudes de la méthode d’analyse prés, la
profondeur du canal semble ne plus avoir d’influence notable sur la période des fluctuations.

A profondeur fixée, plus le débit est grand plus la période est courte.

Cela s’explique par le fait que plus la profondeur du canal est importante, plus les gouttes
d’eau mettent de temps a remplir la section du canal avant qu’elles décrochent. De méme,
plus le débit est élevé, plus 1’apport d’eau est important, donc plus les gouttes d’eau se
forment rapidement.

La réduction de la profondeur du canal permet donc d’éliminer I’eau plus fréquemment.

Inoue et al. [61] ont aussi montré que les densités de courant des piles & combustible, &
tension fixée, sont plus élevées lorsque la profondeur des canaux est faible. En effet, un
meilleur écoulement des gaz a travers la GDL a alors lieu, améliorant ainsi la réaction
électrochimique et donc les performances de la pile [89]. En contre partie, cela augmente les
pertes de charge.

2.5. Conclusion

A D’issue de cette étude de I’influence de la profondeur du canal sur I’écoulement diphasique,
il est possible de tirer quelques conclusions relatives au fonctionnement des piles a
combustible.

Afin d’optimiser le rendement énergétique du systéme « pile & combustible » composé de la
pile et de ses auxiliaires parmi lesquels le compresseur d’alimentation en air, il est donc
préférable de disposer de pertes de charge faibles avec des canaux profonds. Steinbrenner et
al. [115] ont obtenu des résultats pour une pile en fonctionnement et ils préconisent d’utiliser
des gradients de pression ¢€levés qui favorisent 1’évacuation de 1’eau liquide, les auteurs
recommandant alors d’utiliser un monocanal de grande longueur plutét que des canaux en

parallele.

Afin d’obtenir un fonctionnement stable de la pile a combustible, il convient d’éviter de la
soumettre a des fluctuations de pression d’amplitude trop importante ; ’utilisation d’un canal
profond permet a nouveau de remplir cette condition. Cependant, avec un canal profond, la
période des fluctuations de pression est grande, avec une accumulation d’eau en plus grande
quantité que dans un canal moins profond. Localement, 1’accés des gaz actifs aux sites
réactionnels de la pile est donc perturbé sur une période plus longue. Kimball et al. [68] ont
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3. Influence de I’angle de contact

observé ce phénomene dans une pile en fonctionnement et mis en évidence les variations de
courant associées.

Dans tous les cas, un débit éleve de gaz (correspondant a de forte densité de courant en pile)
permet de réduire I’amplitude relative des fluctuations de pression et de s’approcher d’une

¢vacuation plus continue de I’eau liquide en tendant vers un écoulement diphasique stratifié.

3. Influence de I’angle de contact

Comme cela sera vu plus en détails dans le chapitre suivant, le mouvement des gouttes de
liquide dépend principalement de la différence entre la somme des forces de pression et de
cisaillement exercées par I’écoulement d’air humide sur les gouttes, et la force capillaire des
gouttes sur la paroi. La force capillaire est fonction de la différence entre les angles de contact
en amont et en aval. Cette différence dépend de la vitesse de I’écoulement mais aussi de la
nature de la paroi qui, sans écoulement, se caractérise par 1’angle statique fait avec 1’eau
liquide.

L’objectif de cette partie est donc d’examiner quelle est I’influence de la mouillabilité de la
surface du canal sur les pertes de charge diphasique. Une seconde série d’expériences a donc
été réalisée avec des canaux ayant les mémes dimensions : une profondeur de 0.7 mm et une
largeur de 1 mm, revétus avec différents matériaux.

3.1. Mouillabilité et revétements utilisés

3.1.1. Tension superficielle et angle de contact statique

A T’équilibre, une goutte sur un solide plan et lisse posséde un certain angle de contact
statique avec le solide 6 appelé aussi angle de mouillage. La loi de Young et Dupré relie cet
angle de contact avec les différentes tensions superficielles des 3 interfaces (Figure 1V.11) :

cos(@) = Ys ~ Vis (4.1)
Yic

Avec :

- ¥s¢ latension superficielle de I’interface solide/gaz
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- y.s latension superficielle de I’interface liquide/solide

- Ywc latension superficielle de I’interface liquide/gaz qui sera notée par la suite y

GaZ YiG :

VsG

O\ Liquide

Yis ;

Solide

Figure IV.11 : Equilibre de ['interface solide-liquide-gaz

La force de tension superficielle s’exergant sur chaque goutte dépend de y;; (qQui sera notee
par la suite y) et de 6 [48]; cette propriété du matériau utilisé est donc a prendre en compte car

elle va influencer 1’écoulement diphasique.

L’angle de contact formé par I’eau sur des matériaux tels que 1’aluminium ou le graphite
semble indépendant de la température lorsque celle-ci reste inférieure a 100°C [18] [59]. Sa
variation en fonction de la température sera donc supposée négligeable.

3.1.2. Trois revétements
Trois plagques revétues de Nickel, pour éviter leur oxydation, ainsi que celles de recouvrement
en polycarbonate, ont donc ensuite été traitées par la société Acxys Technologies. Cette
entreprise, basée a Saint-Martin le Vinoux dans 1’Isére, est spécialisée dans le traitement par
plasma a pression atmosphérique des polymeéres. Ce traitement permet de modifier 1’énergie
de surface des matériaux.

Les angles de contact statique obtenus sont les suivants :

- 75°, soit un revétement plutét hydrophile. Une couche de SiOx d’épaisseur 300 nm a
été déposée.

- 87° revétement dit neutre. Un dép06t de silice a été effectue.

- 105°, revétement hydrophobe. Le revétement est de type polymere fluoré.

Cette entreprise a utilisé un appareil Digidrop de chez GBX pour mesurer les angles de
contact. Il s’agit d’un systeme de dépot de goutte d’eau par seringue, avec caméra et logiciel

d’analyse d’image. De maniére générale, I’incertitude des mesures est de +5°.
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La position statique d’une goutte pour les 3 angles de contact considérés est présentée sur la
figure ci-dessous.

Figure IV.12 : Représentation a [’échelle de la position statique d'une goutte sur une paroi
pour les 3 angles considérés.

Pour un méme rayon R de la goutte, sa hauteur h dépend de I’angle de contact comme il est
visible sur la Figure 1VV.12. Elle vaut :

h =R(1—cos0) (4.2)

Le rapport %est égal a 0,74 ; 1 et 1,26 respectivement pour 6= 75° ; 90° et 105°.

Ainsi, a rayon fixé, la hauteur de la goutte pour 6= 105° est 1.7 fois plus grande que celle
correspondant a 6= 75°.

Lorsque la goutte est soumise a des forces supplémentaires dues a un écoulement de fluide
(forces autres que son poids et la force de capillarité), elle ne va pas rester sphérique mais va
avoir tendance a s’allonger, modifiant ainsi la répartition de son angle de contact (Figure
IV.3).

Eens de l’écoulem@ - On

Figure IV.13 : Angles de contact d 'une goutte dans un écoulement

Les angles dynamiques en amont et en aval seront notés respectivement 6 et 6,.
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3.2. Influence de I’angle de contact statique sur les pertes de charge et
sur le coefficient de pertes de charge diphasique

Dans un premier temps, I’influence du revétement sur les pertes de charge et sur le coefficient
de pertes de charge diphasique a été étudiée.
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Figure IV.14 : Pertes de charge en air sec pour les 3 revétements (profondeur 0,7 mm ;
0=0,5)
En air sec, les pertes de charge suivent la méme tendance que celles de la Figure IV.6 ; elles
augmentent proportionnellement avec le debit (Figure 1V.14). En I’absence d’eau ces trois
courbes devraient étre parfaitement identiques. Les légeres différences entre ces trois courbes
s’expliquent par des différences géométriques dues d’une part a I’usinage et d’autre part a des
épaisseurs de dép6t apres traitement différentes. L’utilisation, du coefficient de pertes de
charge normalisées, qui, on 1’a vu précédemment, ne dépend pas de la taille du canal, permet

de s’affranchir de ces légeres différences.

Les pertes de charge diphasique sont ensuite mesurées (Figure 1V.15).
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Figure IV.15 : Pertes de charge en écoulement diphasique pour les 3 revétements (profondeur
0,7 mm ; a=0,5)

Comme il a été observé précédemment, les pertes de charge en écoulement diphasique sont

supérieures a celles en écoulement monophasique. Les coefficients de pertes de charge

diphasique sont ensuite traces (Figure 1V.16).
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Figure 1V.16 : Coefficient de pertes de charge diphasique pour les trois revétements
(profondeur 0,7 mm ; a=0,5)

La Figure 1V.16 suggére que plus le revétement est hydrophobe, plus le coefficient de pertes
de charge diphasique est important. En effet, les gouttes d’eau ont tendance a moins s’étaler
sur la paroi du canal si elle est hydrophobe que si elle est hydrophile. Bien que les angles
statiques envisageés ici soient finalement peu différents, la hauteur de la goutte statique est 1.7
fois plus importante sur la surface hydrophobe que sur celle hydrophile, ce qui induit une
obturation plus importante du canal. Ceci est en accord avec Rapolu et al. qui ont montré que
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Chapitre IV: Etude de I’influence de paramétres sur I’écoulement diphasique

plus I’angle de contact est élevé, plus la perte de charge est importante [101]. Un coefficient
de perte de charge diphasique plus faible pour un revétement hydrophile a également été
mesuré par Lu et al. [84], en particulier lorsque le débit total et le débit d’eau sont faibles. A
plus fort débit d’eau, ces auteurs observent un effet inverse quelque soit le débit de gaz ; selon
eux, dans le cas d’un revétement tres hydrophile (pour 6 = 11°), I’eau s’accumule dans les
coins du canal pour former un écoulement en film continu qui n’est pas entrainé par
I’écoulement de gaz. L’étude de Lee and Lee [74] de 1’écoulement de bouchons liquide dans
des capillaires de section circulaire présentant des angles de contact différents, obtiennent des
pertes de charge plus élevées dans le cas non-mouillant (pour & > 90°). Ceci sera aussi Vérifié
dans un des modéles du chapitre V.

3.3. Influence sur les écarts types

L’influence du revétement sur les écarts types normalisés est présentée sur la Figure 1V.17.
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Figure IV.17 : Ecarts types moyennés pour les trois revétements (profondeur 0,7 mm ; =0,5)

Ce graphique suggere que les écarts types sont d’autant plus importants que 1’angle de contact
est €levé. En effet, lorsque des gouttes d’eau sont en contact avec un revétement hydrophile,
elles vont s’étaler et avoir tendance a former un film d’eau, 1’écoulement sera donc de type
stratifie et il y aura peu de fluctuations des pertes de charge ; alors que lorsqu’une goutte est
posée sur une surface hydrophobe, elle va s’étaler beaucoup moins et va ainsi garder une
forme proche d’une sphere. Lors d’un décrochage, la variation de pression sera d’autant plus
importante (Figure 1V.12).
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3. Influence de I’angle de contact

Ceci est en accord avec les observations de Rapolu et al. [101] qui ont montré que dans le cas
de surfaces hydrophiles, 1’écoulement est de type annulaire ; alors qu’avec un revétement
hydrophobe, I’écoulement est sous forme de gouttes. De plus, plus le revétement est
hydrophile, plus 1’épaisseur du film liquide est importante. Ces variations des écarts types en
fonction du revétement sont semblables a celles obtenues par Lu et al. [84] qui ont abouti a la

méme conclusion concernant différents types d’écoulement.

Dans cette expérience, 1’écart entre deux revétements n’est que de 30° au maximum. Ainsi,
les différences de forme des gouttes restent limitées (Figure 1V.12). D’aprés ces résultats
expérimentaux et la visualisation des écoulements diphasiques a 1’aide de la caméra, il est
quand méme possible de conclure qu’avec le revétement hydrophile, les gouttes, étalées
avaient une hauteur plus faible que celles sur le revétement hydrophobe, réduisant 1’écart de
pertes de charge entre un bouchage et un débouchage successif.

3.4. Influence sur la période

L’influence du revétement sur la période des bouchages et débouchages est présentée sur la
Figure 1V.18.

210

o ~ o Revétement hydrophile (75°)

f__c:c” v Revétement neutre (87°) I
§ v o Revétement hydrophobe (105°) |
) 10° v O

o o

»

(]

& b4 o

310 Y v o
a v

3 Y.
(]

o

8

@ 10

L0 01 02 03 04 05

Débit (L/min)
Figure 1V.18 : Période des bouchages/débouchages pour les trois revétements (profondeur
0,7 mm ; a=0,5)
D’aprés cette figure, il semblerait que plus le revétement est hydrophile plus la période est
importante. En effet, a angle de contact moins élevé, les gouttes d’eau ont plus tendance a
adhérer a la paroi qu’a étre emportées par I’écoulement d’air. A débit fixe, les gouttes sur un
revétement hydrophile ont donc tendance a décrocher moins facilement, donc moins souvent.
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Ceci est en accord avec les résultats de Cai et al. [26] qui ont montré que 1’évacuation de I’ecau
sur une surface hydrophobe est plus rapide que sur une surface hydrophile. Ceci pourrait étre
dd, entre autre, au fait que plus le revétement est hydrophobe, moins la goutte est étalée donc
plus la ligne de contact de celle-ci sur la paroi du canal est faible d’ou une force de capillarité

plus faible. Il s’en suivrait un décrochage plus facile et donc plus rapide.

3.5. Conclusion

A T’aide de différents outils (coefficient de pertes de charge, écarts types, période), il a été
possible de mettre en évidence différents types d’écoulement selon le revétement. Lorsque le
canal est revétu d’une couche hydrophile, un écoulement sous forme de film d’eau sur les
parois ou de goutte d’eau trés allongée, si le revétement n’est pas trés hydrophile, a lieu. Il se
caractérise par un coefficient de pertes de charge assez faible, des fluctuations faibles qui
tendent vers 0 et une période élevée. A I’inverse, un écoulement sous forme de gouttes d’eau
se produit lorsque le revétement utilisé est hydrophobe. Dans ce cas, le coefficient de pertes
de charge et les écarts types sont supérieurs a ceux avec un revétement hydrophile tandis que
la période est plus faible. Dans une pile a combustible, il serait donc avantageux d’utiliser un
revétement hydrophile afin d’avoir le moins de pertes de charge possible et ainsi d’avoir un
compresseur en entrée de canal moins puissant d’ou une économie d’énergie et un rendement
global meilleur. De plus, afin que la GDL, hydrophobe, ne soit pas obstrué par un film d’eau,
un revétement hydrophile sur les 3 autres faces du canal permet de favoriser le développement
du film d’eau uniquement sur ces 3 faces. Cai et al. [26] ont montré ce résultat par des
simulations numériques.

Par la suite, les résultats des différentes expériences avec différents paramétres seront toujours
comparés a ceux obtenus pour le monocanal de profondeur 0.7 mm, d’angle de contact de 87°
pour un coefficient de partage de 1’eau de 0.5 ; c’est le cas référence (symbole en forme de
triangle rouge sur les différents graphiques).
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4. Influence du coefficient de partage de I’eau

Dans cette partie, I’influence du coefficient de partage de 1’eau va étre étudiée. Ce coefficient
noté a représente le rapport entre la quantité d’eau récupérée a la sortie de la pile c6té anode,
sur la quantité totale produite.

Lorsque le coefficient de partage est égal a 0 toute l’eau produite par la réaction
électrochimique est évacuee de la pile a la cathode ; lorsqu’il est égal a 1, toute 1’eau produite
est évacuée a I’anode. La quantité d’eau liquide qui s’écoule dans le canal coté cathode
dépend donc de la valeur du coefficient de partage. Il est donc important de pouvoir le faire
varier de fagon a regarder quelle est I’influence de la quantité d’eau liquide sur les pertes de
charge.

Le dispositif expérimental permet de faire varier a. D’apreés la relation (2.18) présentée au
Chapitre 11:3.2 il suffit pour cela de modifier la température de I’humidificateur. Les valeurs
utilisées dans cette partie sont présentées dans le Tableau 111.2.

Pour introduire plus d’eau dans le canal (a plus faible) il est donc nécessaire d’augmenter la

température de I’humidificateur.

Afin de garder un front de condensation en position identique, la modification de la
température de I’humidificateur implique une variation de la température T; imposée a
I’entrée du canal. Elle est fixée a une valeur égale a Ty, + 2°C.

Dans cette partie, tous les débits n’ont pas été explorés pour toutes les valeurs de a. Les essais
sont réalisés avec le canal de 0.7 mm de profondeur traité avec le revétement neutre.

4.1. Influence de la quantité d’eau sur les pertes de charge

La figure ci-dessous présente les pertes de charge obtenues lors de 1’écoulement d’air sec et
mesurées dans les mémes conditions de température que pour I’écoulement diphasique
correspondant. Le volume molaire de I’air sec variant avec la température, les débits
volumiques ont été recalculés.
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Figure 1V.19 : Pertes de charge en air sec pour différentes valeurs de « (profondeur 0,7 mm ;
0 = 87°)

Les valeurs de « ont une influence sur les pertes de charge en air sec de par les variations

associees de la température moyenne du canal qui modifient la viscosité dynamique et le

volume molaire du gaz.

On observe une tres légére différence pour les différentes valeurs de o : plus la température
moyenne du canal est élevée (o petit), plus les pertes de charge sont grandes.

Les résultats de cette expérience sont comparés a un calcul théorique prenant en compte
I’influence de la température sur la viscosité dynamique de I’air sec.

La figure ci-dessous présente les variations de la viscosité dynamique de I’air sec et de I’air
humide saturé avec la tempeérature ; I’obtention de ces valeurs sera explicitée dans le chapitre

suivant.
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Figure IV.20 : Viscosités dynamiques de [’air sec et de [’air humide (a = 0.5) en fonction de
la température
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4. Influence du coefficient de partage de 1’eau

La viscosité de I’air sec augmente avec la température. En premiére approximation nous
considérerons une viscosité en air sec linéaire sur la gamme de température concernée ; le
calcul sera donc effectué a la température moyenne du canal.

Pour a = 0, Tyyey = 33° et donc p = 1.90 107> kg m~*K™*
Pour a = 0.75, Tyoy = 21° et donc p = 1.84 107> kg m~'K™*

Les pertes de charge étant directement proportionnelles a la viscosité dynamique, le rapport

entre les pertes de charge en air sec pour un coefficient de partage de 1’eau de 0 et pour un
coefficient de 0.75 vaut 1.033 (soit une différence de 3.3%).

Afin d’avoir la différence entre les pertes de charge expérimentales pour 0=0 et pour a=0.75,
une régression linéaire a été effectuée.

Expérimentalement, AP,,.(a = 0) = 51.8 * Q et AP,,.(ax = 0.75) = 49.9 Q.

Il'y a donc un rapport de 1.038 entre les coefficients directeurs pour ces deux coefficients de
partage de I’eau extrémes. Expérimentalement, les pertes de charge pour a=0 sont donc
supéricures de 3.8% a celles pour o=0.75. Cette valeur correspond a celle obtenue
théoriquement. Les différences observées sur les pertes de charge mesurées pour différents «
s’expliquent donc bien par la variation de viscosité avec la température.

La viscosité dynamique de I’air humide saturé ne varie pas de facon monotone avec la
température dans la gamme correspondant aux essais réalisés (Figure 1V.20). Entre la
température moyenne minimum (21°C pour a = 0.75) et la température moyenne maximum
(33°C pour o = 0), on peut cependant considérer que la viscosité de 1’air humide varie peu.

Les pertes de charge en écoulement diphasique pour différents coefficients de partage de 1’eau
ont été tracées sur la Figure 111.25.
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Figure IV.21 : Pertes de charge en écoulement diphasique pour différentes valeurs de «
(profondeur 0,7 mm ; 6 = 87°)

Bien que la quantité d’eau condensée soit 3,2 fois plus grande pour =0 que pour ¢ =0.75
(relation (2.12)), les pertes de charge mesurées ne sont que trés peu différentes ; elles sont
cependant légérement plus faibles pour @ =0.75 (moins d’eau) que pour & =0 (plus d’eau).

Dans la littérature qui traite des écoulements diphasiques, les expériences impliquent souvent
des débits de liquide bien plus grands que ceux que I’on observe dans les piles a combustible
ce qui induit une grande influence du débit d’eau liquide sur les pertes de charge [134], [136],
[107]. L’étude de Lu et al. [83] qui consiste a faire varier les débits de gaz et d’eau, met en
évidence une forte dépendance du coefficient de pertes de charge, et donc des pertes de
charge en écoulement diphasique, avec le débit d’eau. Ce coefficient augmente lorsque le
débit d’eau liquide augmente ce qui laisse supposer une accumulation plus importante.
Cependant, Zhang et al. [135] montrent qu’a faibles débits de liquide les pertes de charge en
dépendent peu, comme le montrent les résultats présentés sur la Figure 1V.21 ci-dessus. En
effet, comme cela sera présenté plus en détails dans le chapitre suivant, la perte de charge
pour une hauteur de canal et un debit total fixé dépend de la taille de la goutte, laquelle n’est
alors fonction que de la force capillaire. Ainsi, ces paramétres étant fixés, la taille maximum
d’une goutte de liquide est fixée et donc la perte de charge dans le régime d’écoulement sous
forme de gouttes ou de bouchons I’est également. Par contre, si la quantité de liquide
introduite dans le canal augmente, la frequence des phénomenes de croissance de gouttes puis
d’entrainement par le flux de gaz (bouchages et debouchages) doit augmenter.

Ce phénomene est clairement décrit dans I’étude expérimentale de Colosqui et al. [35] qui
présente la variation temporelle des pertes de charge dans un canal de section carrée dans
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4. Influence du coefficient de partage de 1’eau

lequel de I’eau liquide est introduite. Cette étude montre bien qu’a débit de gaz fixé,
I’augmentation du débit de liquide ne modifie pas les niveaux de pression maximum et
minimum respectivement atteints avant et aprés expulsion du canal de la ou des gouttes ou
bouchons liquides. Ce que montrent expérimentalement les auteurs ¢’est que le temps mis par
le bouchon pour se former dépend du débit de liquide et qu’il est évidemment d’autant plus
court que le débit liquide est grand. Lorsque celui-ci est suffisamment important, un second
bouchon peut méme commencer a se former avant que le premier ne soit évacué du canal par
I’écoulement d’air ; ainsi le signal donnant la variation de la pression en fonction du temps est
plus complexe que dans le cas ou il n’y a qu’un seul bouchon mais les niveaux minimum et
maximum demeurent inchangés. 1ls montrent donc que la fréquence de formation des
bouchons dépend des débits de gaz et de liquide mais que la pression nécessaire a leur

détachement et a leur mise mouvement n’en dépend pas.

Si les pertes de charge dépendent peu du debit liquide dans le régime d’écoulement
diphasique de type gouttes/bouchons, elles en dépendent davantage dans un régime
d’écoulement stratifié. Les pertes de charge diphasique mesurées pour les débits les plus
grands (c'est-a-dire les débits supérieurs & 0.3 L min™) dépendent de facon assez cohérente de
la quantité d’eau ; les écarts entre les différentes courbes sont faibles mais pour un débit
donné, la perte de charge augmente lorsque o diminue.

L’influence du débit d’eau en écoulement stratifié sera examinée plus en détails dans le

chapitre suivant.

4.2. Influence sur les écarts types

Dans ce paragraphe, I’influence du coefficient de partage de I’eau sur les écarts types va étre
analysee (Figure 1V.22).
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Figure IV.22 : Ecarts types pour les différentes valeurs de o (profondeur 0,7 mm ; 6 = 87°)

Dans le domaine de fonctionnement classique des piles a combustible (débits supérieurs a
0.2L min™ et coefficients de partage de ’eau compris entre 0.25 et 0.75 environ), les écarts
types sont indépendants de a et du débit. Quand le coefficient de partage de 1’eau est nul,

donc quand il y a un maximum d’eau a la cathode, les écarts types sont plus faibles (Figure
IV.4).

Les études en monocanal présentées par Zhang et al. [134] et Lu et al. [84] montrent que les
¢carts types diminuent avec I’augmentation du débit de gaz et sont d’autant plus faibles que le
débit de liquide est faible. Cependant, dans ces expériences, les débits de liquide et de gaz
sont fixés en entrée de canal et n’évoluent pas le long de ce dernier alors que dans notre
expérience, le débit d’eau liquide n’est pas du tout constant puisqu’il augmente le long du
canal (relation (2.16)), de 0 m*s™ 4 1.2 10™° m® s soit une vitesse du liquide de 1.7 10" m s
pour a = 0.5, ce qui reste trés inférieur aux vitesses utilisées par ces deux chercheurs
(supérieurs & 10 m s™). Cette comparaison est donc a relativiser.

4.3. Influence sur la période

Dans le Tableau V.1, les variations des pertes de charge en écoulement diphasique au cours
du temps pour un débit d’air sec de 0.25 L min™ sont représentées pour les différents

coefficients de partage de I’eau.
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Coefficient de partage de
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Tableau 1V.1 : Période des bouchages/débouchages pour les différents coefficients de partage
de I"eau pour un débit d’air sec de 0.25 L min™*(profondeur 0,7 mm ; 6 = 87°)
Sur chaque courbe, environ 30 périodes sont représentées ; chaque période étant délimitée par

une variation importante de 1’amplitude des pertes de charge correspondant a un débouchage
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complet ou presque du canal et non a des petites variations correspondant au décrochage
d’une ou de quelques gouttes. Ainsi, il est possible d’obtenir une période moyenne. Les

résultats sont rassemblés sur la Figure 1V.23.

=
a
o

100

+

a
o

4
-+

Période des bouchages/débouchages (s)

OO

0.2 0.4 0.6 0.8
o

Figure 1V.23 : Périodes des bouchages/débouchages en fonction du coefficient de partage de
[’eau

On constate sur ce graphique que plus le coefficient de partage de 1’eau augmente (diminution

de la quantité d’ecau) et plus la période de bouchage/débouchage augmente, comme I’a

suggéré 1’¢tude des pertes de charge en écoulement diphasique.

4.4. Conclusion

Les pertes de charge et les écarts types sont peu influencés par le coefficient de partage de
I’eau. Par contre, plus « est grand, plus la période des bouchages et débouchages est élevée.
En effet, la variation de ce coefficient n’influe que sur le caracteére temporel de la production
d’eau : plus il est éleve plus la quantité d’eau condensée est importante au cours d’'une méme
durée. Dans cette étude, la variation de ce coefficient ne modifie donc pas les types
d’écoulement, elle fait seulement varier la fréquence des phénomeénes rencontrés. Cela

indique qu’il s’agit principalement d’un écoulement de type gouttes.
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5. Influence de la présence de la GDL

Afin de s’approcher des conditions correspondant a une pile & combustible en
fonctionnement, une GDL a été placée sur le canal en dessous de la plaque en plexiglas
utilisée dans les expériences précédentes.

5.1. Caractéristiques de la GDL et mise en place

La GDL utilisée est de la marque SIGRACET, plus précisément, la GDL référencée 10 BB.
Son épaisseur est de 420 micrometres et elle est imprégnée de 5% de Téflon, lui conférant un
caractére hydrophobe. Une de ses faces est recouverte d’une couche microporeuse (MPL)
placée en pile au contact des électrodes. La GDL a une porosité de 84% environ.

La GDL joue un role important dans la gestion de I’eau d’une pile a combustible puisqu’elle
doit maintenir un équilibre entre une bonne hydratation de la membrane et une évacuation
efficace de ’eau produite qui est transportée de la couche catalytique vers les canaux en
passant par cette GDL. Pour éviter tout engorgement en eau des pores de la GDL, celle-ci est
donc traitée (ajout de téflon) de maniere a la rendre hydrophobe [90] [51] [12]. Des
expériences en pile réalisées avec des GDL avec et sans traitement hydrophobe sont
présentées par Shimpalee et al [110]. Les performances électriques de la pile avec la GDL
hydrophobe sont en effet nettement supérieures a celles sans traitement (Figure 1V.24). Tuber
et al. [121] et Park et al. [94] sont arrivés a la méme conclusion suite a leurs expériences avec
des GDL hydrophobes.
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Figure IV.24 : Courbes de polarisation pour une cellule avec une GDL traitée de maniére
hydrophobe et une autre sans traitement dans les mémes conditions expérimentales [110]

Dans I’expérience réalisée ici avec la GDL, la face en contact du canal était celle sans la
microporous layer (MPL). Le constructeur de la GDL préconisant une compression de celle-ci
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Chapitre IV: Etude de I’influence de paramétres sur I’écoulement diphasique

de 10% en fonctionnement en pile, un joint en caoutchouc 10% moins épais, soit de 380 um,
a donc été placé autour de la GDL afin de respecter la consigne de compression (Figure

IV.25).
MPL
Plague en polycarbonate /

Joint GDL Iaso pm Joint {380 um

Figure 1V.25 : Schéma du canal et de la GDL

5.2. Influence de la GDL sur les pertes de charge et sur le coefficient
de pertes de charge diphasique

Dans un premier temps, les pertes de charge mesurées sans et avec GDL en air sec sont

comparées.
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Figure V.26 : Pertes de charge en air sec avec et sans GDL (profondeur 0,7 mm ; 8 = 87°,
0=0,5)
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5. Influence de la présence de la GDL

La comparaison des pertes de charge en air sec permet de Vérifier que celle-ci ne pénetre pas
ou trés peu dans le canal. Les pertes de charge en air sec sans GDL étant Iégérement
supérieures a celles avec GDL : une partie du gaz doit s’écouler dans la GDL.

Afin d’identifier I’influence de la présence de la GDL sur les pertes de charge en air sec, il

convient de déterminer la proportion du débit d’air passant dans la GDL.

Les pertes de charge en air sec dans le canal données par les égalités peuvent s’écrire de la
maniére suivante (I’obtention de cette relation sera démontrée dans la premiére partie du

chapitre V) :

ar 1 Qcanat (4.3)

—= ks
dx l Scanal

Avec:
- I, la largeur du canal,
- p, la profondeur du canal,

- ky,, le coefficient de pertes de charge dans le cas d’une section rectangulaire qui sera

explicité dans la premiére partie du chapitre V,
- 1 la viscosité dynamique de I’air sec,
- Qcanar le débit d’air sec dans le canal,

- Scana 12 section de passage du canal.

Les pertes de charge dans la GDL vérifient la loi de Darcy :

d_P _ K Q¢pL (4.4)

Avec :

- K la perméabilité de la GDL, égale & 3 10”° m? d’aprés le constructeur [36] ; afin de
prendre en compte les incertitudes sur la valeur exacte de K, plusieurs valeurs seront
considérées telles que 107° < K < 5107 m2

- S¢py, la section de passage de ’air sec égale a 0.38 mmz2,

- Qgpy. le débit de gaz dans la GDL.
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Les pertes de charge sont les mémes dans la GDL et dans le canal, donc en égalant les
expressions (4.3) et (4.4), I’équation suivante est obtenue :

QepL _ K ki SepL (4.5)
Qcanal I? Scanal

De plus,
Qepr + Qcanat = Qtot (4.6)

Apres calcul, il apparait que, théoriqguement, entre 0.6 et 3 % du débit d’air sec passe dans la
GDL. En conséquence, a débit total fixé, le débit d’air sec dans le canal est plus faible avec la
GDL que sans. Ceci explique les moindres pertes de charge avec la GDL obtenues
expérimentalement ; celles-ci étant inférieures de 0.5% a 2,6 % aux valeurs sans GDL selon le
débit.

L’influence de la présence de la GDL sur les pertes de charge en écoulement diphasique est
visible sur la Figure IV.27 .
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Figure IV.27 : Pertes de charge en air humide (profondeur 0,7 mm ; 8 = 87°, a=0,5)

Les pertes de charge en air humide avec et sans GDL sont semblables. Il est possible d’en
déduire que soit le gaz ne passe plus dans la GDL (de I’eau pourrait boucher ses pores) soit il
passe encore dans la GDL mais des gouttes d’eau et un film liquide réduisent la section de

passage du canal.

L’influence de la présence de la GDL est ensuite étudiée a 1’aide du coefficient de pertes de

charge diphasique (Figure 1V.28).
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Figure 1V.28 : Coefficient de pertes de charge diphasique avec et sans GDL (profondeur 0,7

mm ; 8 = 87°, a=0,5)

Le coefficient de pertes de charge diphasique est supérieur lorsque la GDL est présente. En

effet, partant de pertes de charge en air sec plus faibles, I’augmentation des pertes de charge
en diphasique est plus grande avec une GDL que sans. Il a été vu que ce coefficient est

d’autant plus important que le revétement est hydrophobe ce qui est partiellement le cas de la

GDL.

5.3. Influence sur les écarts types

L’influence de la présence de la GDL a été étudiée sur les écarts types normalisés présentés

sur la Figure 1V.29.
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Figure 1V.29 : Ecarts types normalisés avec et sans GDL (profondeur 0,7 mm ; 8 = 87°,

0=0,5)

131



Chapitre IV: Etude de I’influence de paramétres sur I’écoulement diphasique

Les écarts types normalisés avec la GDL sont légerement inférieurs a ceux sans GDL pour des
débits inférieurs & 0.3 L min™. Cependant, sur cette gamme de débits, il a été montré que la
précision des écarts types est discutable. Pour des débits supérieurs, les écarts types
normalisés suivent la méme tendance avec ou sans GDL (Figure 1V.29).

5.4. Influence sur la période

La Figure 1V.30 représente la période des bouchages et débouchages avec et sans la GDL.
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Figure 1V.30 : Période des bouchages/débouchages avec et sans GDL (profondeur 0,7 mm ;
6 = 87°, 0=0,5)
L’influence de la GDL sur la période des bouchages et débouchages n’est, quant a elle, pas la
méme que pour le revétement hydrophobe précédent. En effet, la présence d’un revétement
hydrophobe diminuait la période par rapport au cas de référence, alors que maintenant, la
GDL I’augmente. Un autre élément rentre donc en jeu ; il s’agit peut étre de la porosité et de
la perméabilité de la GDL qui permettraient a 1’air humide de pénétrer dans celle-ci (comme
c’est le cas en air sec) et de s’y condenser. Il a en effet é&té montré que la porosité de la GDL
avait une influence sur le transfert d’eau au sein de la pile a combustible. Suite a des
expériences, Jordan et al. sont arrivés a la conclusion suivante : plus la porosité de la GDL est
faible, plus I’eau est évacuée facilement hors de la MEA, conduisant a une meilleure diffusion
des gaz [64]. Chu et al. sont arrivés au méme résultat a I’aide d’un modéle mathématique
prenant en compte 1’influence de la porosité de la GDL sur les performances de la pile [32].
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5.5. Conclusion

Sous certains aspects (coefficients de pertes de charge diphasique), la présence de la GDL a la
méme influence qu’une paroi hydrophobe ; ceci s’explique par le fait que la GDL est
hydrophobe. Par contre, son influence sur les périodes des bouchages/débouchages ne suit pas
la tendance du revétement hydrophobe. L’observation de I’écoulement avec une GDL n’était
pas possible, ce qui a rendu I’exploitation des données plus difficile. En effet, malgré les
traitements hydrophobes, la GDL peut étre sujette a des engorgements en eau [110] ; ceci n’a
cependant pas pu étre vérifié. En conclusion, la présence de la GDL augmente la période des
bouchages/débouchages et le coefficient de pertes de charge diphasique. Sa présence dans une
pile @ combustible est néanmoins nécessaire puisqu’elle permet d’homogénéiser la répartition
des gaz sur la surface de 1’électrode (voir Chapitre 1:2.2).

6. Influence du nombre de canaux en parallele avec et
sans GDL

Afin de voir I’influence du nombre de canaux sur I’écoulement diphasique, des expériences
avec 5 canaux, du méme type que le canal de référence, gravés parallelement dans une plaque
ont éte réalisées. Il aurait été intéressant d’étudier d’autres dispositions (notamment canaux en
serpentins) mais ceci est impossible ici en raison du principe de 1’expérience utilisant une

décroissance de la température le long du canal.
Les expériences en multicanaux ont été effectuées avec et sans GDL.

Dans la suite, le débit en abscisse de chaque graphique est le débit par canal ; le débit en
entrée de plaque en geométrie multicanaux a donc été multiplié par 5 afin de pouvoir
comparer les résultats avec ceux du monocanal.

6.1. Influence du nombre de canaux sur le coefficient de pertes de
charge diphasique

Tout d’abord les pertes de charge en air sec puis en écoulement diphasique sont mesurées et
sont visibles respectivement sur la Figure 1V.31 et sur la Figure 1V.32.
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Figure 1V.31 : Pertes de charge en air sec en monocanal et multicanaux avec et sans GDL
(profondeur 0,7 mm ; 8 = 87°, a=0,5)
Les pertes de charge en air sec en géométrie multicanaux et en monocanal sont presque
identiques. Il est possible de voir que la GDL joue le méme role sur les pertes de charge en air
sec en multicanaux qu’en monocanal. Une petite partie du gaz s’écoule dans celle-ci et s’en

suit une tres légére diminution des pertes de charge.
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Figure IV.32 : Pertes de charge en air humide en monocanal et multicanaux avec et sans
GDL (profondeur 0,7 mm ; 8 = 87°, a=0,5)
Aux incertitudes de mesures pres, les pertes de charge en écoulement diphasique semblent
étre a peu pres indépendantes de la géometrie (Figure 1V.32). De ce point de vue,
I’écoulement dans la plaque multicanaux se comporte tout a fait comme 5 écoulements

identiques dans 5 canaux indépendants.
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Les pertes de charge en écoulement diphasique sont nettement supérieures avec la GDL. Il ne
se produit donc pas le phénoméne de passage de gaz dans la GDL d’un canal a un autre.
Lorsqu’un multicanal ou monocanal en serpentin est utilis¢, le gaz a tendance a « sauter »
d’un canal a un autre a travers la GDL, empruntant ainsi le chemin de moindres pertes de
charge [95] [91] [117]. Dans le cas des multicanaux paralléles, cela n’a pas lieu.

Il est désormais possible de tracer les coefficients de pertes de charge diphasique en
multicanaux avec et sans GDL et en monocanal (Figure 1V.33).
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Figure 1V.33 : Coefficient de pertes de charge diphasique pour les deux géométries avec et
sans GDL (profondeur 0,7 mm ; 8 = 87°, a=0,5)

L’indépendance rencontrée sur les pertes de charge en monocanal et en multicanaux se
retrouve sur les coefficients de pertes de charge diphasique. De méme, suite aux résultats
obtenus sur les pertes de charge en air sec et en air humide, il s’en suit un coefficient de pertes
de charge diphasique supérieur avec GDL tres similaire a ce qui a été vu en monocanal.

6.2. Influence sur les écarts types

L’influence du nombre de canaux en parallele sur les écarts types normalisés avec et sans
GDL est présentée sur la Figure 1V.34.
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Figure 1V.34 : Ecarts types normalisés pour les deux géométries avec et sans GDL
(profondeur 0,7 mm ; 8 = 87°, a=0,5)
En multicanaux, avec et sans GDL, les écarts types normalisés sont plus faibles qu’en
monocanal. Cela s’explique par le fait que plus il y a de canaux en paralléle, plus les
variations des pertes de charge sont lissées, comme il a été vu dans la bibliographie de la
section 2.2 du chapitre 1. En effet, lorsqu’un bouchage a lieu dans un canal, un débouchage
peut avoir lieu dans un autre (Figure 1V.35). Ainsi les pertes de charge totales dans les 5
canaux en paralléle ont & peu preés toujours une valeur constante. Ceci a été confirmé par les

observations de I’écoulement avec la caméra.

Canaldébouché Canalbouché

Figure 1V.35 : Plaque avec ses multicanaux , certains sont bouchés tandis que d’autres
completement débouchés

Concernant les écarts types, I’influence de la présence de la GDL est la méme qu’en

monocanal.

6.3. Influence sur la période

L’influence du nombre de canaux sur la période des bouchages et débouchages est présentée
sur la Figure 1V.36.
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Figure 1V.36 : Période des bouchages/débouchages pour les deux géométries avec et sans
GDL (profondeur 0,7 mm ; 8 = 87°, a=0,5)
Tout comme pour les coefficients de pertes de charge diphasique, les périodes des bouchages
et débouchages ne sont pas influencées par le nombre de canaux en paralléle. En effet, dans
une géométrie de canaux en parallele, chaque canal se débouche moins réguliérement qu’un
monocanal mais ils se débouchent a tour de rdle ; ainsi, méme si chaque canal se débouche 5
fois moins souvent, au final la fréquence de ce phénomeéne sera la méme sur I’ensemble des 5

canaux que sur le monocanal.

Concernant les périodes des bouchages et débouchages, I’influence de la présence de la GDL
est la méme qu’en monocanal. En effet, les résultats avec GDL en multicanaux sont nettement

supérieurs a ceux sans GDL.

6.4. Conclusion

Ces comparaisons entre des expériences réalisées avec un et cing canaux en paralléle ont pu
souligner une des influences de la géométrie qui avait été relatée dans la bibliographie du
chapitre 1. Il s’agit de la répartition des débits dans les différents canaux qui n’est pas
homogeéne dans des canaux en paralléle. Ce résultat a été obtenu grace aux observations de
I’écoulement et a 1’étude de ses pertes de charge. L’explication est que pour des canaux en
paralléle, la pression est imposée alors que pour un monocanal, c’est le débit. Les coefficients
de pertes de charge diphasique et les périodes de bouchages et débouchages ne sont quant a
eux pas influencés.
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De plus, la présence de la GDL a le méme impact sur les différentes grandeurs étudiées en
mulicanaux et en monocanal.

7. Conclusion

L’étude du débit de gaz sur un écoulement diphasique a été largement étudiée par de
nombreux chercheurs [47] [83] [134] [133] mais I’expérience développée dans cette thése
permet de voir I’influence d’autres paramétres tels que la profondeur des canaux, 1’angle de
contact, le coefficient de partage de I’cau, le nombre de canaux en parallele et la GDL aussi
bien en monocanal qu’en multicanaux. De plus, a la différence de toutes ces études, les débits
de gaz et de liquide ne sont pas constants le long du canal ici. En effet, puisque cette
expérience simule 1’écoulement ayant lieu dans un canal de pile a combustible, le débit d’cau

liquide augmente avec I’abscisse du canal.

Bien que I’utilisation d’une GDL augmente les périodes de bouchages et de débouchages et
les pertes de charge que ce soit en géométrie monocanal ou multicanaux, elle est nécessaire a
une répartition homogeéne des gaz dans la membrane. L’utilisation de canaux hydrophiles et
profonds serait une solution pour diminuer ces pertes de charge. En effet, avec ce type de
revétement, I’écoulement tend vers un écoulement de type stratifié avec des gouttes d’eau tres
allongées qui ont ainsi une hauteur faible. L’inconvénient des canaux en paralléle est que 1'un
des canaux peut se boucher totalement pendant que les gaz circulent dans les autres ; ainsi
toute une partie de la pile n’est plus alimentée en réactifs réduisant de fait son rendement. Le
fonctionnement d’une pile a combustible a différents coefficients de partage de 1’eau ne
modifie que la période des bouchages et des debouchages des canaux ; il n’a donc pas

d’influence sur les performances de la pile au niveau des canaux.

Enfin, le fonctionnement & un débit élevé permet d’évacuer plus facilement 1’eau, évitant ainsi
tout noyage de la pile a combustible et donc toute perte de puissance. Cependant, ceci

nécessite de dépenser plus d’énergie dans le compresseur d’entrée de pile a combustible.

Le tableau suivant récapitule les tendances de I’influence des différents paramétres sur les

outils permettant de caractériser 1I’écoulement.
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Taille des canaux Propriété de " Présence | Multicanaux Débit
surface de GDL | / monocanal
Augmente
Augmente quand J
AP ginhasi la profondeur du Pas Pas quand fe
diphasique protonce d’influence d’influence débit
canal diminue
augmente
Augment Dimin
ugmente Augmente iminue
. .. quand le Pas quand le
AP Pas d’influence A avec la ,. 0
revétement est GDL d’influence débit
hydrophobe augmente
Augmente quand
Ecarts types Iag rofongeur Pas Pas
yp p' . d’influence d’influence
diminue
Augmente Diminue
Ecarts types Pas d'influence quand le . Pas Augmente en qua,nq le
normalisés revétement est d’influence | monocanal débit
hydrophobe augmente
- - Augmente Diminue
Période de | Diminue quand la g Augmente | Augmente
quand le Pas quand le
bouchage et profondeur A quand « avec la ,. o
) . revétement est d’influence débit
débouchage diminue . augmente GDL
hydrophile augmente

Tableau 1V.2 : Influence des parameétres sur ['écoulement

Des modéles analytiques décrivant des écoulements de type annulaire et de type gouttes vont
étre développés afin de vérifier I'influence de certains parameétres et d’effectuer des

comparaisons avec les résultats expérimentaux.
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Chapitre V: Confrontation des résultats

expérimentaux avec des modeles théoriques

Dans le chapitre précédent, il a été montré expérimentalement que les écoulements
diphasiques ayant lieu dans les canaux de piles a combustible dépendent de la profondeur, du
revétement et de la géométrie des canaux ainsi que de la présence ou non d’une GDL. Ces
paramétres ont des incidences différentes sur les écoulements : ils peuvent modifier le type
d’écoulement, les pertes de charge ainsi que 1’amplitude et la fréquence des bouchages et
débouchages. En effet, des canaux profonds diminuent les pertes de charge tandis qu’avec un
revétement hydrophile, I’écoulement est plutot de type stratifi¢ que de type goutte. Quant a la
GDL, elle augmente les périodes des bouchages et des débouchages et I’utilisation de canaux
en parallele permet de diminuer les écarts types des pertes de charge.

Dans ce chapitre, des modéles théoriques pour des écoulements stratifiés et sous forme de
gouttes vont étre développés. Dans le premier, nous étudierons un écoulement stratifié eau/air
ou I’eau circulera en périphérie du canal et 1’air en son centre. Dans le second cas, des gouttes
d’eau sur une des parois du canal seront soumises a la force d’entrainement due a
I’écoulement d’air. Ces deux modeles seront ensuite confrontés aux résultats expérimentaux.
IIs seront établis en régime stationnaire. Seules les pertes de charge et par suite le coefficient
de pertes de charge diphasique seront donc déterminés.

1. Influence de la température sur les pertes de charge

Lors de I’étude de I’influence du coefficient de partage de 1’eau dans le chapitre précédent, il
a ¢te fait état de 'influence de la température sur les pertes de charge. Cette influence se
retrouve donc sur les pertes de charge locales puisque la température décroit linéairement le
long du canal. L’objectif de cette partic est d’étudier théoriquement I’influence de la
température sur les pertes de charge sur la base de la dépendance en température de la
VISCOsité.
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

1.1. Viscosité dynamique de I’air sec, de la vapeur d’eau et de I’air
saturé en eau

De I’air sec puis de I’air saturé en eau ont été utilisés dans 1’étude expérimentale. Il convient
donc tout d’abord de déterminer les viscosités dynamiques de ces deux gaz.

1.1.1. Viscosité de I’air sec
La variation de la viscosité de I’air sec en fonction de la température est décrite par deux
relations : celle de Ryhming et celle de Sutherland [105].

e La formule de Sutherland est la suivante :

T )3/2 0.555T° + 120 (5.1)

T) = O(— P
Hsee(T) =17\75) G557 1120 T2°

Avec :

1°R—491.67

- T latempérature en R (degré Rankine) avec 1°C = =

- T%=524.07R,
- u laviscosité dynamique en Pas,
- u®=1.8275.10"5Pas.

e Quant a Ryhming [106], il propose la relation suivante :

3/2
Hair sec(T) = 1.458. 10-° m Pas (5.2)

Avec, cette fois ci, T en K.
Ces formules sont valables de 170 K a 1 900 K. Elles sont comparées sur la Figure V.1, avec

des valeurs expérimentales tirées du Handbook de Vargaftik [123]. La plage de température
utilisée dans notre expérience est comprise entre 10°C et 50°C.
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Figure V.1 : Comparaison des formules de Ryhming et de Sutherland [105] et valeurs
expérimentales de Vargaftik [123] de la viscosité dynamique en fonction de la température

Par la suite, la formule de Ryhming sera utilisée car elle apporte une meilleure estimation des
viscosités dynamiques mesurées. L’augmentation de la viscosité de I’air sec entre 1’entrée et
la sortie du canal est d’environ 10%. Son impact sur les pertes de charge en air sec ne peut pas

étre néglige.

1.1.2. Viscosité de la vapeur d’eau
Afin de calculer la viscosité de ’air saturé en eau, il est nécessaire de connaitre celle de la
vapeur d’eau. Il existe tres peu de valeurs dans la littérature. Nous I’avons donc obtenu en
effectuant une simple régression linéaire entre les deux valeurs de référence tirées du
Handbook de Vargaftik [123].

Il vient :

Ivap(T) = 0.922.107° + 3.154.1078(T — 273) Pas (5.3)

Avec T en K.

Les évolutions de la viscosité dynamique de la vapeur d’eau et de 1’air sec en fonction de la
température sont représentées sur la Figure V.2.

143



Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques
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Figure V.2 : Viscosité dynamique de la vapeur d’eau et de ['air sec

La viscosité de la vapeur d’eau augmente de 0.95 Pa s a 9.5°C a 1.05 Pa s a 46°C soit une

variation de 10% entre les deux températures imposées aux extrémités du canal. De plus, elle

est inférieure de 50% a celle de I’air sec.

1.1.3. Viscosité de P’air saturé en eau

L’air humide, qu’il soit saturé en eau ou non, est un mélange d’air sec et de vapeur d’eau et sa

viscosité est déterminée grace a la formule de Wilke [127] :

_ Uvap(T) Usec(T)
u(T) = » et y 7
1+(M> Z(M) + <#sec> 2<Msec> 4]
M M\ wan Myap
Hsec sec Hvap vap
142s€C 7 14204p ’
Yvap Myq 2 Ysec /2
4 Msec
2'83(1+Msec) 2.83(1+W)
Avec :

- Uyap(T), la viscosité de la vapeur d’eau calculée au paragraphe précédent,
- Usec(T), la viscosité de I’air sec calculée précédemment,

- Yvap. l€ titre molaire en eau dans le mélange,

- Ysec. le titre molaire en air dans le melange, egal a 1 — y,qy,,

- Mgy, la masse molaire de la vapeur d’eau égale a 18 g mol™,

- M., la masse molaire de 1’air égale 4 29 g mol™.

(5.4)

Lorsque I’air est saturé en eau, la pression partielle de la vapeur est égale a la pression de

vapeur saturante, soit d’apres la formule de Rankine (relation (2.7)) :

5096
P,ap (T) = exp (13,667 — T) bar

(5.5)
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1. Influence de la température sur les pertes de charge

La variation de la température du canal produit donc une variation de la pression de vapeur
saturante (phénomene qui a présidé a la conception thermique du dispositif expérimental).

Le titre molaire de la vapeur d’eau est donné par :

I8 vap

yvap = (56)

Ptotale
Avec :
Piotate = Pvap + Peec = 1 bar

La variation de la viscosité de 1’air saturé en eau en fonction de la température entre 0°C et
100°C est présentée sur la Figure V.3.
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Figure V.3 : Viscosité dynamique de [ ’air saturé en eau, de l'air sec et de la vapeur d’eau en
fonction de la température (les trais pointillés verticaux correspondent a [’entrée/sortie du
canal expérimental)

Contrairement aux variations avec la température des viscosités dynamiques de ’air sec et de
la vapeur d’eau, celle de I’air saturé en eau n’est pas linéaire. Aux basses températures, elle
est égale a celle de ’air sec et, comme elle, elle augmente avec la température. Lorsque la
température augmente encore, la fraction molaire de vapeur augmente et aux températures
élevées, la viscosité du mélange tend vers celle de la vapeur (& haute température la pression
de wvapeur tend vers lbar). Sur la plage de températures correspondant a [’étude
expérimentale, la viscosité de I’air saturé passe de 1.83 10° Pa s en entrée de canal (T =
46°C) & 1.77 10° Pa s en sortie (T = 10°C) avec un maximum égal 4 1.84 10° Pasa T = 40°C
et une moyenne égale 1.80 10™ Pa s. Elle présente donc une variation de moins de 3% par
rapport a la valeur moyenne et en conséquence elle pourra étre considérée comme constante le
long du canal.
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

1.2. Pertes de charge théoriques en écoulement monophasique dans
un canal de section rectangulaire

Le calcul des pertes de charge dans le canal en écoulement monophasique part des principes
de conservation de la matiére (5.7) et de conservation de la quantité de mouvement (5.8),
décrits par Navier-Stokes en régime permanent :

divu =0 (5.7)
9\ ddi (@) = —= grad(P) + “VPu + Fpy
o udiv(u) = P gra P u vol (5.8)

Dans cette étude on supposera négligeables les forces volumiques. 11 s’agit de calculer le
profil de vitesse dans un canal de section rectangulaire tel que présenté sur la Figure V.4 dont
la demi-largeur sera notée a et la demi-profondeur b.

4 Z a plaque
b W\ LSS S S
gaz
-d 0 a, R
y _uy
-b 0 VX

Figure V.4 : Vue en coupe (a gauche) et de profil (a droite) du canal dans la plaque

u
L’écoulement est supposé laminaire et monodimensionnel selon I’axe Ox, SOit U = <0> Les
0

deux autres axes sont les axes de symétrie de la section du canal (Figure V.4).

L’équation de conservation de la matiere impose que la vitesse ne dépende pas de x et

I’équation de Navier-Stokes projetée sur 1’axe “Ox s°écrit donc :

ap _ (0%u o 69)
dx oy?  0z*
Les conditions aux limites sont :

- P(x =L) = P, avec P, la pression atmosphérique égale a 1,013 bar.
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1. Influence de la température sur les pertes de charge

- u(y=taz)=0etu(y,z=1b) =0

Il s’agit d’un systéme linéaire, bidimensionnel et homogéne. La solution obtenue par la

méthode de séparation des variables est la suivante :

a® dP
2udx |\a

u(y,z) = —— (}—1)2 -1+ 45: cos
n=0

Avec :

Et la vitesse moyenne est :

__a Zdp
Sl ax |

Avec :

1_

kab

s
Bn=(02n+ 1)5

Y

AP ke

Fra

1 zia
3 bB,°

n=0 M

(—1)" cosh (,Bn g)

()

'3713 cosh (,Bn g)

sant (5,2)

Le gradient de pression en fonction de la vitesse moyenne est donc :

anh (5,2)

1.3. Ajustement des dimensions du canal

(5.10)

(5.11)

(5.12)

(5.13)

(5.14)

A cause des revétements déposés et des incertitudes dues aux outils d’usinage, la largeur des

canaux, fixée théoriqguement & 1 mm et les profondeurs fixées a 0.4, 0.7 et 1 mm ont du étre

verifiées. Les valeurs mesurées au pied a coulisse sont en effet légerement différentes des
valeurs initiale du cahier des charge ; elles sont données dans le Tableau V.1 avec une

précision de plus ou moins 0.02 mm.

Profondeur théorique (mm) 0.4 0.7 1
Profondeur mesurée (mm) 0.38 0.66 0.97
Largeur théorique (mm) 1 1 1

Largeur mesurée (mm) 1.00 0.96 0.93

Tableau V.1 : Largeurs obtenues par méthode d’estimation de ce paramétre et autres valeurs

mesureées
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

Toutes ces dimensions sont legerement inférieures aux valeurs souhaitées, ce qui correspond
au dépot d’une ou plusieurs couches de revétement sur les parois des canaux. Afin de valider
les dimensions effectives des canaux, les pertes de charge mesurées avec un écoulement d’air

sec sont comparees aux valeurs théoriques, obtenues a I’aide de 1’expression (5.13) en prenant

en compte la variation, avec la température, de la viscosité de I’air sec et du volume molaire.

Les résultats pour les trois canaux sont visibles sur les 3 figures ci-dessous.

(mbar)

sec

AP

Figure V.5 : Mesures expérimentales et courbe
théorique pour le canal de 0,38 mm de

200
* AP o 50 <P x .
— = *
Al:)analytique 224.26'Q / —AP . =56.32*Q
150 404 analytique /
]
/ 30 .
100 P4 _g
2 *
a” 20
=0 ) yd
/ 10
0— /
0 0.2 0.4 0.6 0.8 0
0 0.2 04 0.6 0.8
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Figure V.6 Mesures expérimentales et courbe
théorique pour le canal de 0,66 mm de profondeur

profondeur
AP
150 — AP vique=20-30°Q
g
c 10
VU
a
o
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Figure V.7 : Mesures expérimentales et courbe théorique pour le canal de 0,97 mm de

profondeu

r

Les écarts types normalisés entre les valeurs expérimentales et celles calculées avec les
dimensions mesurées au pied a coulisse sont dans ces 3 cas inférieurs & 4.5%. L’accord entre

la theorie et les expériences est donc satisfaisant.

Par la suite, ces données géométriques seront utilisées dans les modéles analytiques des
écoulements diphasiques et dans le calcul des pertes de charge locales en air sec.
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1. Influence de la température sur les pertes de charge

1.4. Explication de la variation des pertes de charge en air sec avec

I’abscisse

Les pertes de charge locales sont mesurées le long du canal : soient APy, AP,, AP3, AP4, et APs
les valeurs correspondant aux points de mesure présentés sur la Figure V.8.

Une prise

L .
/ de pression

AP

AP,

4 OPiotal

235 mm
AP

4P Direction de

Y I'écoulement

AP,

Figure V.8 : Mesures des pertes de charge locales
Les pertes de charge locales en air sec ainsi que le débit sont tracées en fonction du temps sur
la Figure V.9 pour le canal de 0,66 mm de profondeur, de largeur 0.96 mm, de revétement
neutre. Ces mesures ont été réalisées avec une température de la plaque comprise entre 46°C
en entrée de canal et 9°C en sortie.

6
—AP, ——
5’—AP2 L
4 4Ps
& | —aP,
E3l_ap
g 2
o, Al Débit g
al _f

2 25 3 35
Temps (h)

Figure V.9 : Pertes de charge en air sec mesurées pour le canal de 0.7 mm de profondeur
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

Comme il est visible sur ces résultats bruts, les pertes de charge locales en air sec ne sont pas
identiques bien que les prises de pression soient equidistantes. Les pertes de charge les plus
grandes sont mesurées en entrée de canal et elles diminuent régulierement vers la sortie. Sur
la Figure V.10, les pertes de charge locales moyennes sont tracées en fonction du débit.

6 T
* AP1
AP2
5,
AP3 ,z“
AP4 TP
een) 4“ . ,/" PRd
f APS ) e
= 5 ----AP, ¢ entree ’.// o
3 AP e, Milieu e tet gl
(7] . »” e
o ----AP_ . _sortie Pt
) théo - % ’4,
prccal
1 . ”/ 'l
&
0.
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5

Débit (L/min)

Figure V.10 : Pertes de charge expérimentales et théoriques pour [’air sec le long du canal

Cette représentation permet de mieux visualiser le phénoméne de diminution des pertes de
charge en air sec de ’entrée du canal vers sa sortie. Les courbes en traits pointillés
correspondent respectivement aux pertes de charge locales théoriques a la température T,
d’entrée du canal, a la température T, au centre du canal et a la température T3 en sortie de
canal. Elles ont été calculées a I’aide de la relation (5.13) en prenant en compte les variations
de la viscosité de 1’air sec et du volume molaire avec la température. La viscosité de I’air sec
et le volume molaire diminuant quand la température diminue, les pertes de charge obtenues
aux températures les plus basses sont donc plus faibles. L’accord entre les résultats
expérimentaux et le calcul analytique est satisfaisant. En plus de suivre les mémes tendances
en fonction de la position le long du canal et du débit, ils coincident pour les valeurs au milieu
et en sortie de canal ; en entrée, il y a un écart qui est d’autant plus important que le débit est
élevé ; la valeur calculée restant toutefois supérieure a celle des pertes de charge dans le
second trongon.

1.5. Synthese

Aprés avoir mesuré les dimensions des trois canaux étudiés par la suite, une comparaison des

pertes de charge en air sec expérimentales avec celles d’un modé¢le analytique utilisant ces
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2. En écoulement stratifié

dimensions a été effectuée pour chacun. Les écarts trés faibles ont permis de valider ces
valeurs. Ensuite il a été montré que les pertes de charge diminuent le long du canal a cause de
la diminution de la température du gaz.

2. En écoulement stratifiée

Il a été montré dans le chapitre 111 que dans la troisieme et derniere partie du canal (partie en
aval de la zone de décrochage des gouttes), 1I’écoulement est stratifié (Figure 111.33). Un film
d’eau s’écoule de facon plus ou moins réguliere le long de la paroi. L’objectif de cette partie
est d’évaluer quelle est la contribution de ce type d’écoulement sur les pertes de charge totales
mesurées expérimentalement.

Il n’existe pas d’expression simple de la solution d’un écoulement stratifi¢ dans un canal de
section rectangulaire (probleme bidimensionnel). Ce qui pose le plus de problemes, c’est la
présence des coins qui vont avoir une influence sur 1’épaisseur locale du film d’eau ; ceci a été
montré par des simulations numériques [98] [125] et des observations expérimentales [47].
Par contre il existe des solutions analytiques de problémes 1D, comme dans le cas d’un
écoulement stratifié entre 2 plans paralleles. La solution est par exemple donnée par White
[126].

Dans cette étude, le calcul est fait dans le cas d’un canal de section circulaire. La Figure V.11
représente schématiquement 1’écoulement diphasique de profil et sur une section du canal, a
une abscisse fixée.

A plaque p|aque

RIS S

liguide T
Rl q U;

liquide

gaz —

v

Figure V.11 : Vue en coupe (a droite) et de profil (a gauche) du canal dans la plaque
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

On considére que le gaz s’écoule au centre du canal et que le liquide qui est le fluide
mouillant est donc en contact avec la paroi. Ceci correspond aux observations effectuées a

I’aide de la caméra placée dans notre dispositif expérimental.

Le rayon de la conduite est noté R et I’épaisseur du film de liquide vaut R — R;. Toutes les
grandeurs relatives au gaz seront indicées g et celles relatives au liquide indicées .

Le raisonnement est le méme que celui tenu en écoulement monophasique. Comme il sera

montré par la suite, 1’épaisseur du film liquide est trés faible et il est donc possible de

considérer que I’écoulement, laminaire, est 1D selon Ox et axisymétrique. D’aprés 1’équation
de conservation de la masse, la vitesse dans chaque fluide ne dépend que de la variable radiale
notée r. L’équation de Navier-Stokes permet d’aboutir a 1’équation suivante pour chaque
fluide a une abscisse x fixee :

ar_ 1d (r d_”> (5.15)
dx rdr\ dr
La vitesse obtenue par intégration de 1’équation (5.15) est la suivante :
r? dP
= (5.16)
u(r) I dx + Aln(r) + B

avec A et B des constantes différentes pour chaque fluide a déterminer a I’aide des conditions

aux limites suivantes :

dug

= = 0 car I’écoulement est symétrique,

r=0

- u; = 0 car le fluide adhere a la paroi,

- w(Ry) = uy(Ry) car les vitesses sont égales a I’interface,

dug

dul
,ng dr

car les contraintes de cisaillement sont égales a

r=R1 — H dar ly=R1
I’interface entre les deux fluides.

Apreés résolution, les solutions obtenues pour les deux vitesses sont :

dP R2 [ 12 R2\ (1,
= 1=+ (1-2) (X
ugy(r) ax e ( R2> (ﬂ)l (5.17)
) = dP R? r? (5.18)
WA = T 4y, R? '

Par intégration de chaque vitesse sur la section de passage correspondante, le débit
volumique, & I’abscisse X fixée, est obtenu :
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2. En écoulement stratifié

R1
Qq =f uy(r) 2mrdr (5.19)
0
R (5.20)
Q, =f w;(r) 2mrdr
R1
L’expression finale des pertes de charge est :
dP 8ug 1 (5.21)
—=—Qy—%; > 7 5.21
dx TR (1 o) Ry
Ui R “i/ R
Ou encore :
dp 8u; 1 (5.22)
—=—Q = 5
dx TR (1 _ R_f)
RZ

En entrée de canal, le débit d’air humide est fixé et il est possible de déterminer le débit d’eau
et de gaz le long du canal puisque les températures sont connues, I’cau liquide provenant de la
condensation de la vapeur contenue dans 1’air saturé en eau.

D’apres 1’équation (2.16), le débit volumique d’eau liquide varie de la fagon suivante :

Psat(Tb) _ Psat(T(x)) N
- Psat(Tb) P - Psat(T(x)) oee

Q)= Vn (5.23)

Avec Vp, oqn le volume molaire de 1’eau liquide, considéré constant sur la plage de
température de 9°C & 46°C, et égal a 18 10° m* mol™, soit 18 10° L mol™.

Seules les pertes de charge locales avec le canal de 0.38 mm de profondeur ont pu étre
obtenues expérimentalement, c’est donc ce canal qui va étre étudié. Afin de garder le méme
diamétre hydraulique que ce canal de section rectangulaire (1 mm de largeur et 0.38 mm de
profondeur), un canal de 0,29 mm de rayon est étudié. La longueur considérée est la méme
que celle de tous les canaux étudiés expérimentalement soit 235 mm.

La figure suivante présente la variation du débit d’eau condensée le long du canal divisé par le

débit d’air sec : (i,l—(x) avec T, = 44°C.

sec

153
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Figure V.12 : Débit d’eau condensée le long du canal normalisé par le débit d’air sec

Le débit d’eau condensée augmente le long du canal et I’augmentation est plus rapide en
entrée de canal qu’en sortie du fait de la variation de la pression de vapeur saturante plus
rapide a hautes températures. D’apreés 1’équation (2.17), le débit volumique d’air humide est :

P
Qg(¥) = Vinair(x) [P — Pt (T(X)) Ngec (5.24)

. ., . RT .
Avec, V,, 4ir(x) le volume molaire de I’air égal a — » avec R la constante universelle des gaz

parfaits égale & 8.314 J mol™ K™ et P et T la pression et la température du gaz.

La Figure V.13 représente 1’évolution du débit total d’air (air humide saturé en eau) divisé par
le débit d’air sec le long du canal.
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Figure V.13 : Débit d’air total le long du canal normalisé par le débit d’air sec

Ce rapport chute de 24% entre I’entrée et la sortie du canal. La diminution du volume molaire

avec la chute de température explique une diminution de ce rapport de 11%. L’autre
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2. En écoulement stratifié

phénomene expliquant les autres 13% de diminution est la condensation de la vapeur d’eau
(décrite dans le chapitre I1). Ce phénomeéne permet de simuler la variation du débit d’air en

pile due a la consommation de I’oxygéne.

Les équations (5.21) et (5.22) représentent donc un systeme de 2 équations a 2 inconnues : Ry
et Z—z que I’on va résoudre en écrivant tout d’abord que les pertes de charge, dans une section

du canal, calculées dans I’eau et dans I’air humide sont les mémes, ce qui donne 1’égalité
suivante qui ne dépend que de la température :

R2\?
Qu(x) ( _ﬁ) (5.25)
B R2 R?
Qg(x) Zi‘l—i’R—lﬁ(1—2’;—&1’)R—}L

2
. , . N . R . . . .
11 s’agit d’une équation a une inconnue (?1) pour laquelle il existe une solution analytique.

Elle dépend du rapport des débits de liquide et de gaz et du rapport des viscosités des deux
fluides. La viscosité de I’air saturé en eau a été calculée dans la premiére partie de ce chapitre
(relation (5.4)). Quant a celle de I’eau liquide la relation utilisée, valable de 8 °C a 120 °C, est
la suivante [33] :

B
u(T) = A10T-C (5.26)
Avec : A=2.414 10° Pa s, B=247.5 K, C=140 K.

Elle varie beaucoup avec la température puisqu’elle décroit de 1.3 10° Pa's 2 9.5°C 4 0.6 10
Pasa46°C.

La figure ci-dessous présente la variation de 1’épaisseur réduite du film de liquide (1 - %)

pour trois températures de [I’humidificateur, 33°C, 44°C et 54°C correspondant
respectivement a des coefficients de partage de I’eau de 0, 0.5 et 0.75. Ce résultat prend en
compte la variation des viscosités en fonction de la température et du volume molaire des gaz
considérés comme parfaits.

Bien que 1’écoulement stratifié n’ait été observé expérimentalement que dans le dernier tiers
du canal, le calcul est fait sur toute la longueur.
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Figure V.14 : Epaisseur réduite du film d’eau en fonction de [’abscisse avec un rayon du
canal de 0.29 mm pour différents coefficients a

L’épaisseur du film d’eau croit le long du canal. Elle reste tres faible puisqu’elle n’excede
pas, en sortie de canal, dans le cas extréme ou I’eau est totalement évacuée du coté de la
cathode, 5% du rayon du canal ce qui représente seulement 0,015 mm. En entrée de canal, la
notion méme de film d’eau tel qu’on 1’a observé expérimentalement semble étre discutable du

fait des épaisseurs tres faibles calculées (1’épaisseur en Xx=0 est égale a 0).

Plus le coefficient de partage de 1’cau est faible, plus la quantité d’eau produite est importante,
donc plus I’épaisseur du film d’eau est importante. Cette épaisseur est environ multipliée par
deux entre les deux cas extrémes.

L’épaisseur du film d’eau ayant été obtenue, il est désormais possible de calculer les pertes de
charge en écoulement stratifié¢ et d’en déduire le coefficient de pertes de charge diphasique.
Les pertes de charge en air sec dans un canal de section circulaire sont données par :

dP| o Has 0, (5.27)

A 4
dxlsec T[R

Avec ng le débit d’air sec en entrée de canal constant le long de celui-Ci.

Le coefficient de pertes de charge diphasique est donc donné par :

) 8Ly 1
ImR* ug R? Mg\ R
* 22 gk (1 zﬂ—f)R—i (5.28)
AP = 8 .uas Q
4 g
Soit :
P
. _ Hg P — Py (T(x))
ar _Uas Hg RZ 7 Hg R4 529
292 R2+(1_2u)R4

Ce coefficient est indépendant du débit d’air en entrée de canal mais il dépend de 1’abscisse.
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2. En écoulement stratifié

Les résultats obtenus pour les pertes de charge en air sec et en diphasique ainsi que les
coefficients de pertes de charge diphasique sont présentés sur la Figure V.15 et sur la Figure
V.16.
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Figure V.15 : Pertes de charge en air sec (éqg.(5.27)) et en diphasique (éq.(5.21)) pour un
débit d’air sec en entrée de canal de 0.1 L min™ (canal de 0,29 mm de rayon)

Les pertes de charge en air sec et en diphasique sont quasiment identiques. Excepté dans le
dernier tiers du canal, les pertes de charge diphasique sont Iégerement inférieures a celles en
air sec. Cette différence est due d’une part a la viscosité plus faible de 1I’air humide par rapport
a I’air sec et a la diminution du débit de gaz liée a la condensation de I’eau. En effet, on peut
montrer que, dans les deux premiers tiers du canal, sans cette diminution du débit, les pertes
de charge seraient plus ¢levées dans le cas de I’écoulement diphasique stratifié du fait de la
diminution de la section de passage. Par contre, 1’épaisseur du film d’eau augmentant le long
du canal, I’écart entre ces deux pertes de charge tend a diminuer. En diphasique, elles
deviennent méme supérieures a celles en air sec dans la fin du canal. En conséquence, le
coefficient de pertes de charge diphasique croit le long du canal (Figure V.16), d’une valeur
Iégérement inférieure & 1 (0.92) a une valeur legerement supérieure (1.03).

1.04
1.02+
1l
‘2 0.98"

0.96"

0.94

92 : : : :
0% 005 01 015 02 025

Abscisse (m)

Figure V.16 : Coefficient de pertes de charge diphasique (ég.(5.29)) pour 0.1 L/min (canal de
0,29 mm de rayon)
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

D’apres les relations (5.25) et (5.29), le coefficient de pertes de charge diphasique ne dépend
pas de la taille du canal mais uniquement de la viscosité dynamique des deux fluides et de la
température.

Cette étude theorique sur les écoulements stratifiés a permis de montrer que le coefficient de
pertes de charge diphasique ne dépend ni du débit d’air en entrée de canal ni des dimensions
du canal et qu’il est de I’ordre de 1 tout le long du canal. Il reste donc & comparer ces résultats
théoriques avec les résultats expérimentaux du chapitre précédent.

La Figure V.17 représente les pertes de charge locales sur le dernier segment (APs), la ou
I’écoulement, qui a été observé avec la caméra, est stratifié pour le canal de 0.4 mm de
profondeur et pour un débit de 0.0176 L/min. Les pertes de charge totales sont aussi
représentées.
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Figure V.17 : Pertes de charge en air humide et pertes de charge locales (4Ps) en air sec et
en air humide en écoulement stratifié obtenues sur le canal de 0.38 mm de profondeur et pour
un debit d’air sec de 0.0176 L/min

Il est visible que sur cette partie du canal, la moyenne du coefficient de pertes de charge
diphasique est égale a 1.09, valeur proche de celle obtenue théoriquement. Il n’est pas
surprenant d’avoir un léger écart entre les résultats du modele et de 1’expérience. En effet, un
canal circulaire a été modélisé ; la présence d’eau dans les coins du canal expérimental de
section rectangulaire n’a ainsi pas été prise en compte. De plus I’épaisseur du film d’eau varie

a cause des bouchages et des débouchages incessants.

Malheureusement, il n’a pas été possible d’avoir plus de résultats expérimentaux locaux,
notamment a débits plus élevés, a cause des problémes énoncés précédemment.
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3. Modeéle d’écoulement en gouttes

En conclusion, 1’écoulement diphasique stratifi¢ n’a que peu d’influence sur les pertes de
charge et donc sur le coefficient de pertes de charge diphasique. En effet, 1’épaisseur du film
d’eau est trés faible ; de plus, elle ne fluctue pas, en théorie, au cours du temps. Ce type
d’écoulement est donc a privilégier dans des canaux de piles a combustible afin de réduire la

puissance du compresseur en entrée de canal.

Dans la partie suivante, 1’écoulement de type gouttes est étudie.

3. Modéle d’écoulement en gouttes

Il a été montré que la zone centrale du canal est le lieu d’un écoulement en gouttes avec des
bouchages et des débouchages. La croissance des gouttes et leur coalescence dues a la
condensation de la vapeur d’eau contenue dans 1’air humide en écoulement dans le canal de
section rectangulaire sont des phénomenes trés complexes. Cette partie porte sur le calcul de
la taille maximale que peut atteindre une goutte fixée sur la paroi du canal au moment de son

décrochage et de son entrainement par I’écoulement, et des pertes de charge correspondantes.

Une goutte, de hauteur h et de rayon R, posée sur une surface plane horizontale et soumise
exclusivement a son poids possede le méme angle de contact tout le long de sa ligne de
contact avec la paroi. Il est noté 65 (Figure V.18 a). Par contre, lorsqu’elle est soumise a un
écoulement, sa géométrie est modifiée. L’angle de contact en amont est noté 6y, celui en aval,
0, et la différence entre les deux, 46. Cette variation de I’angle de contact va étre a 1’origine
d’une force de capillarité qui va s’opposer a la force de cisaillement de 1’air. La distribution
de I’angle de contact le long de la ligne de contact va étre fonction d’un angle, noté o comme
présenté sur la Figure V.19.
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

| Sensdel'écouleme

Angle de contact =O, | Hystérésis =>A9 = 0a - 0Or
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Va € [0,2r],0(a) = O

Figure V.18 : Schémas d 'une goutte sur une paroi en statique avec son angle de contact (a) et
d’une goutte soumise a un écoulement avec une répartition aval/amont de son angle de
contact (b) [52] (vue de profil en haut et de dessus en bas)

Or — 04

Va € [0,2r],0(a) = 6, +

Figure V.19 : Angle a permettant de décrire la distribution de [’hystérésis de I’angle de
contact le long du périmetre de la goutte de surface en contact avec la paroi

Les deux principaux modeles présentés dans la littérature et que nous verrons par la suite

sont :
- premier cas : une répartition aval/amont des angles de contact (Figure V.18 b) telle
que :
T T
O(a) =6, si—5<a<5 (5.30)
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3. Modeéle d’écoulement en gouttes

T 3 31
6(a)=9RsiE<a<7 (5:31)

- deuxieme cas : une répartition linéaire des angles de contact (Figure V.19) telle que :

Or — O 5.32
6(a)=6A+RTAa (5.32)

Avec O, et O définis en fonction de I’angle de contact statique Og et de I’hystérésis de
I’angle de contact 40

40
A0 5.34
0= 022 (534)

Dans le modéle développé ici, le fluide sera considéré newtonien et incompressible et
I’écoulement, laminaire (le nombre de Reynolds maximum est de 95 pour un débit de 0.5 L
min™), stationnaire et établi.

Dans plusieurs articles que nous allons étudier ([47], [56], [28] et [71]), le calcul des forces
s’exercant sur une goutte dans une conduite est réalisé. Deux forces rentrent en ligne de
compte : une force de tension superficielle, appelée aussi force de capillarité, qui s’oppose a
une force de trainee.

Certains auteurs expriment directement la force de trainée a 1’aide de corrélations empiriques ;
d’autres la décomposent en deux forces : une force de cisaillement de 1’air sur la paroi du
canal et une force due a la différence de pression entre 1’écoulement en amont de la goutte et
celui en aval.

Quant a la force de capillarité, elle nécessite de connaitre la distribution de I’angle de contact
le long de la ligne de contact de la goutte sur la paroi. Les chercheurs utilisent la plupart du
temps un des deux modéles présenté ci-dessus.

Le tableau suivant résume les cas étudiés dans la littérature.
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

- Force de )
Force de trainée I Resultats
capillarité
Zhang Répartition IIs ont étudié le diamétre de détachement d’une
ot al Utilisation d’une corrélation|aval/amont delgoutte sur une GDL et ont montré que plus le
[47] empirique. I’angle de contact|débit est important plus celui-ci sera faible et
(Figure V.18 b).  |plus la fréquence de décrochage sera élevée.
Intégration  avec
un angle  de|Aprés avoir validé leur modele en I’ayant
He et contact variantjcomparé a des résultats expérimentaux, ils
al. [56] Utilisation d’un coefficient de trainée. IinéairemenF le)montrent  que plu_s le revétement est
long de la ligne delhydrophobe plus le diamétre de décrochage de
contact (Figure|la goutte est faible.
V.19)
Détermination de la force de
cisaillement et de la différence des A T’aide de ce modéle, ils sont capables de
forces de pression entre 1’amont et Répartition prédire la taille de la goutte amenant son
I’aval de la goutte en se basant sur un détachement d’une GDL. Les résultats ainsi
Chenet |, aval/amont de . ,
écoulement  entre  deux plans obtenus sont comparés a des résultats
al. [28] . . I’angle de contact L e, ,
paralleles ; le premier plan ayant une (Figure V.18 b). expérimentaux pour différents écarts entre
ordonnée égale a celle du sommet de I’angle de contact en aval et celui en amont
la goutte et le second étant confondu mais les résultats sont peu concluants.
avec la paroi supérieure du canal.
IIs mettent ’accent sur I’influence de I’angle de
contact sur le détachement des gouttes d’eau. A
I’aide d’expériences préliminaires, ils montrent
que I’écart entre les angles de contact extrémes
Intégration  aveclaugmente linéairement avec le débit. Aprés
un angle  de|avoir obtenu les hauteurs de décrochage des
Kumbur|Détermination  des  forces  de|contact variant|/gouttes, ils mettent en évidence, en utilisant le
etal. |cisaillement et de pression dans un|linéairement lefrapport entre la hauteur de la goutte et la
[71] canal de section rectangulaire. long de la ligne dellongueur de sa corde, que plus elle est haute,
contact (Figure|plus le nombre de Reynolds correspondant a
V.19) son décrochage est faible. lls constatent aussi

que, & hauteur de goutte fixée, plus le
revétement est hydrophobe et moins le canal est
profond, plus le débit nécessaire pour décrocher
la goutte est faible.

Tableau V.2 : Methodes de calcul des forces de trainée et de capillarite selon plusieurs

chercheurs
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3. Modeéle d’écoulement en gouttes

Ces différents auteurs n’ont pas effectue leurs experiences dans les mémes conditions et leurs
résultats ne concernent pas les mémes variables ; il n’est donc pas possible de les comparer
entre eux.

Pour calculer la force de trainée, nous déterminerons la force de cisaillement et la différence
des forces de pression entre I’amont et 1’aval d’une goutte située dans un écoulement entre
deux plans parall¢les. Pour la force de capillarité, 1’angle de contact sera considéré comme
variant linéairement le long de la ligne de contact (Figure V.19).

Dans ce chapitre, un bilan des forces s’exergant sur une goutte va étre effectu¢. Puis une étude
des angles de contact en fonction de différents parametres va étre menée. Ceci permettra de
calculer toutes les forces décrites précédemment. La détermination de la hauteur maximale de
la goutte permettra de calculer les pertes de charge dans le canal en écoulement diphasique de
type goutte. Les résultats obtenus seront détaillés et commentés.

Les difficultés toucheront au nombre important de parameétres (dimensions du canal, angle de
contact statique, hystérésis de cet angle, hauteur de la goutte et débit).

3.1. Bilan des forces

Dans cette étude, le poids de la goutte ne sera pas pris en compte car cette force est
négligeable devant celle liée a la capillarité. Pour vérifier cela, il convient de calculer le
nombre de Bond qui correspond au rapport de la force gravitationnelle sur la force de
capillarité :

Ap g L?
Bo — % (5.35)

Avec :

- Ap I’écart de masse volumique entre les 2 fluides concernés, 1’eau et 1’air dans ce
cas,
- g, 'accélération gravitationnelle égale 4 9.81 m s,
- L, la longueur caractéristique égale a la hauteur h de la goutte, au plus égale a la
profondeur du canal,
-y, latension superficielle égale 4 0,07 N m™,
Les résultats sont présentés sur la Figure V.20.
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Figure V.20 : Nombre de Bond en fonction de la hauteur de la goutte

Le nombre de Bond reste inférieur a 0.1 pour toutes les hauteurs de gouttes ce qui permet de
négliger le poids.

Afin de déterminer toutes les forces s’exergant sur une goutte, illustrées sur la Figure V.22,
deux bilans des forces vont étre effectues : le premier sur le volume de gaz dans le canal et le
second sur la goutte.

e Le premier bilan de force s’exercant sur le gaz est réalisé dans le volume délimité en
pointillés par les points ABCD (Figure V.21) :

air

f

DV

D
51 ) Sz ) 53 base

Figure V.21 : Schéma d’une goutte dans un canal et forces s exer¢ant sur le gaz

Les forces qui s’exercent sur le volume ABCD sont :

- Sur la section d’entrée, S; (AD en rouge), s’applique la force de pression E
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3. Modeéle d’écoulement en gouttes

- Sur la section de sortie, S, (BC en violet), s’applique 1a force de pression E
- Sur la section du canal, S3 (DC en vert), s’applique 1’opposé de la force de

cisaillement exercée sur le mur par le gaz : Fs_{
- Sur la surface de la goutte, S, (en jaune), s’applique 1’opposé de la force de

cisaillement qui est exercée sur la goutte par le gaz : F,

Le bilan des forces en régime stationnaire est le suivant :

Fpy + Fpp + Fyy + Fs3 = 0 (5.36)

e Un second bilan des forces est effectué sur la goutte d’eau immobile (Figure V.22).

Vair E p

) Ss

Figure V.22 : Schéma d’une goutte dans un canal et forces s exer¢ant sur celle-Ci

Les forces qui s’exercent sur la goutte sont :

- Sur la surface de goutte, S, (en jaune), s’applique la force de cisaillement E)

- Sur la ligne de contact entre la goutte et la paroi sur laquelle elle repose, Ss (en rose),

s’applique la force de capillarité _}:"Z

Le bilan est le suivant :

l

o
_|_
el
I
(@)

(5.37)

De plus,ona:
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

Fg = —Fg (5.38)
Donc
Fo=F (5.39)

Le bilan donné par la relation (5.36) peut donc s’écrire de la fagon suivante :
Fpi+Fp +Fi +F. =0 (5.40)

Au final ce bilan indique que la force de capillarité s’oppose a la différence des forces de
pression et a la force de cisaillement sur la paroi supérieure du canal.

3.2. Variations des angles de contact

Comme il a été montré sur la Figure V.19, lorsqu’une goutte dans un canal est soumise a une
force de cisaillement due a un écoulement d’air, elle va s’étirer. Sur la Figure V.23 une
photographie d’une goutte dans un des canaux de nos expériences a été prise. Un schéma
permet de mieux visualiser la forme de la goutte et les angles de contact (Figure V.24).

—

Sens de
I’écouleme R A

Figure V.23 : Photographie d’une goutte dans le canal
de 1 mm de profondeur avec un débit de 0,083 L min™ et
visualisation de ses angles de contact en aval et en amont

Figure V.24 : Schéma de la goutte et de ses angles
de contact

Ces changements de forme de la goutte ainsi que de ses angles de contact ont été mis en
évidence par de nombreux chercheurs dont Kumbur et al. [71]. En effet, ils ont étudié les
écoulements diphasiques de type « gouttes » dans des canaux de piles a combustible. Ils ont
montré par des expériences et par un modele que I’hystérésis de 1’angle de contact 46 dépend
du débit et du revétement du canal (Figure V.25), ¢’est-a-dire de 1’angle de contact statique
O;. Il reste donc a déterminer les variations de 46 en fonction de ces deux parameétres que
nous utiliserons par la suite dans notre modeéle.
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Figure V.25 : Hystérésis de l’angle de contact d’une goutte de 1.9 mm de hauteur et de 1.7
mm de circonférence en fonction de la vitesse de I’air dans le canal pour différentes charge
volumiques en PTFE [71]

Kumbur et al. sont arrivés a la conclusion que I’hystérésis de I’angle de contact augmente
linéairement avec le débit et que plus le revétement est hydrophobe, plus cette hystérésis est
importante.

On effectuera la méme hypothése que Hao et al. [55], Zhang et al. [47], Cho et al. [30] et
Fortin et al. [52], les angles en aval et en amont sont définis par les relations (5.33) et (5.34)
en fonction de 1’angle statique O et de leur hystérésis Af. Sur une plaque en graphite,
Theodorakakos et al. [118] ont de méme observé expérimentalement un angle de contact
statique de 90° et des angles en amont et en aval en écoulement égaux a 70 et 110°.

Tropea et al. [120] ont donné une formule décrivant cette différence entre les angles de
contact en amont et en aval d’une goutte, en fonction du nombre capillaire :

6,° — 65> ~ 9 Cax*10 (5.41)
Avec :

- Ca= % le nombre capillaire qui représente le rapport entre les forces visqueuses

et la tension superficielle,
- ulaviscosité de I’eau,
- v lavitesse de déplacement de la ligne de contact de la goutte sur le canal.

Dans le cas étudié ici, la goutte reste immobile tant que sa hauteur n’a pas atteint la hauteur

critique. La formule (5.41) indiquerait qu’il n’y a pas d’hystérésis de 1’angle de contact ; or
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nous avons observé qu’elle existe méme pour une goutte immobile. Cette expression ne sera
donc pas utilisée.

Plusieurs simulations pour différentes hystérésis vont étre réalisées ; sachant que celle-ci
augmente avec le débit.

Sur la Figure V.25, a vitesse donnée, I’hystérésis de I’angle de contact augmente avec le
pourcentage de Teflon® et passe du simple, pour un matériau comportant 5% de PTFE, au
double, pour un matériau avec 20% de PTFE. Cependant, dans nos expériences, la donnée
caractérisant les différents revétements est 1’angle de contact statique Os. Il reste donc a
déterminer la relation qui existe entre ce pourcentage de PTFE du matériau et I’angle de
contact. Ainsi, il sera possible d’utiliser ces informations concernant la variation de

I’hystérésis en fonction du revétement.

Sur une surface entierement recouverte de PTFE (100%), Burkarter et al. [24] ont mesuré un
angle de contact égal a 170°. En supposant que la surface dépourvue de PTFE (0%) ait un
angle de contact de 90° et que cet angle varie proportionnellement avec la teneur en PTFE,
une teneur de 20% correspondrait donc a un angle d’environ 105° (valeur du revétement
hydrophobe utilisé dans notre expérience).

Donc dans I’étude de Kumbur et al., I’hystérésis de I’angle de contact varie du simple pour un
angle de contact d’environ 90° (supposé correspondre au matériau sans PTFE) au double,

pour un angle de contact d’environ 105°.

Le Tableau V.3 récapitule les valeurs de I’hystérésis en fonction de trois pourcentages de

PTFE abordés et donc de 1’angle de contact équivalent.

Proportion de PTFE 0% 100% [24]
0 0 0,
dans le matériau 20% [71]
Angle de contact 90° 170° [24] 105° (calculé)
Hystérésis de [’angle
46 [71] 246 [71]
de contact

Tableau V.3 : Relation entre proportion de PTFE dans le matériau et angle de contact

Dans notre étude, 1’angle de contact statique varie de 75° a 105° ; il couvre donc une gamme
hydrophobe et une gamme hydrophile. En supposant que I’hystérésis de 1’angle de contact
varie de la méme facon pour des revétements hydrophiles, il sera considéré que la valeur de
cette hystérésis peut varier du simple au quadruple sur cette gamme.

La variation de I’hystérésis de 1’angle de contact avec 1’angle de contact statique étant
désormais établie, il reste a déterminer sa variation en fonction du débit.
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Sur la Figure V.25, pour un revétement presque dépourvu de PTFE (celui en comportant 5%),
I’hystérésis croit linéairement de 0° au débit nul a 20° pour une vitesse de Sm st Par
extrapolation, cette valeur augmenterait jusqu’a un peu plus de 40° pour 12 m s™, vitesse
maximale obtenue dans notre expérience avec le canal de 0.7 mm de profondeur.

Pour récapituler, il sera tenu compte dans le modéle de la variation de 1’hystérésis de 1’angle
de contact 46 en fonction de I’angle de contact statique O et de la vitesse de 1’écoulement.

La variation de I’hystérésis en fonction du débit étant déterminée de facon approximative,
nous travaillerons sur des plages de débits; ceci permettra aussi de faciliter la résolution
numérique en prenant une hystérésis de 1’angle de contact indépendante du debit sur chacune
de ces plages. Par exemple, dans la simulation numérique realisée sur le canal de 0.7 mm de
profondeur, pour une gamme de débit faible (0 & 0.25 L min™), I’hystérésis moyenne peut étre
fixée a 10°. Puis pour le revétement le plus hydrophile, la différence entre 1’angle de contact
en aval et celui en amont sera fixée a 5°, et cette valeur sera d’autant plus élevée que le
revétement sera hydrophobe jusqu’a atteindre 20° pour le revétement extréme. Il sera fait de
méme sur deux autres gammes de débits (débits moyen et éleve).

Le tableau suivant récapitule les différents cas étudiés (Tableau V.4).

AB dans le cas | A6 pourle cas | A8 dans le cas
Vitesse (m s) et Revétement hydrophile neutre hydrophobe
débit équivalent (L min™) (65 =75°) (65 =90°) (65 =105°)
[0-6] ms™ [0-0.25] L min™ 5e 10° 20°
[4.8-10.8] ms™ [0.2-0.45] L min™ 10° 20° 40°
[9.6-13.2] ms™ [0.4-0.55] L min™ 20° 40° 80°

Tableau V.4 : Ecart entre [’angle de contact en aval et celui en amont (hystérésis) en fonction
du débit et du revétement statique

En conclusion, I’hystérésis de I’angle de contact est donnée en fonction du débit (pour 3

gammes) et du revétement, donc de 6.

3.3. Expression de toutes les forces

Il reste désormais a donner I’expression de chaque terme de 1’équation (5.40) :
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e Premiére force : la force de pression Fp; est définie a 1’aide de la pression P; en
amont de la goutte et de la section du canal S.

Fpy = PiSE (5.42)
e Deuxiéme force : la force de pression Fp, est définie a I’aide de la pression P, en
aval de la goutte et de la section du canal S.

Fp, = —P,S e, (5.43)

La différence de pression (P; — P,) est calculée a ’aide de la formule (5.13) en considérant
un écoulement de gaz dans un canal de largeur | et de hauteur p-h sur une longueur

correspondant a 1’extension maximale de la goutte selon I’axe Ox ; la section de passage du
gaz étant la différence entre la section du canal et celle de la goutte.

e Troisieme force : I'opposé de la force de cisaillement appliquée sur le mur
s’exprime a 1’aide de la contrainte de cisaillement a une ordonnée égale a la hauteur du canal.
Fg = _Txy|y=p * Sproj goutte €x (5.44)

Avec :

-T | la contrainte de cisaillement sur la paroi supérieure,
Vly=p

- p la profondeur du canal,

- Sproj goutte 12 surface projetée de la goutte sur une des parois horizontales du canal (Figure
V.26).

Figure V.26 : Goutte dans le canal avec visualisation de la surface de projection
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3. Modeéle d’écoulement en gouttes

Soit :

- u

Fgp =—u @ * Sproj goutte ac) (5.45)
Yy=p

Avec u la viscosité de I’air.

En premiére approximation le calcul est réalisé dans le cas d’un écoulement entre deux plans
paralleles, I’expression suivante est alors obtenue :

N ouV

Fg; = pThSproj goutte?x) (5'46)
Avec:

- IV la vitesse de I’air a I’aplomb de la goutte, telle que multipliée par la section de passage
elle soit égale au débit de gaz : V(Scanar — Sgoutte) = Qg

- p la profondeur du canal,
- h la hauteur de la goultte.
Soit en exprimant la vitesse en fonction du débit sur la section de passage du gaz :

e ou Q
— 9 -
Fg; = A * S * Sproj goutte €x
p— passage

(5.47)

Avec :
- Qg4 le débit de gaz

- Spassage 12 section de passage du gaz égale a la section du canal moins la section maximale
de la goutte.

e Quatrieme force:la composante selon Ox de la force de capillarité due a

I’hystérésis de 1’angle de contact.
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques
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Figure V.27 : Schéma de la goutte dans le canal avec représentation de la force de capillariteé

Elle est calculée en projetant cette force de tension superficielle sur 1’axe 0x puis en

I’intégrant sur la ligne de contact (Figure V.27). L’expression suivante est obtenue :

TL'

- 2

F. = _YDbasef (cos O(a)cosada) e, (5.48)
0

Avec :

- Dpase le diameétre a la base de la goutte dépendant du cas rencontré (Figure V.28, Figure
IV.30 et Figure V.27),

- v la tension superficielle, égale 4 0,007 N m™,

- O () la variation de I’angle de contact le long de la ligne de contact de la goutte sur le canal

définit comme une fonction linéaire de 1’angle a (Figure V.18) :

Or — 64
O(a) =6, + —a (5.49)

Apres calcul, la force de capillarité obtenue est la suivante :

(sinBg + sinb,) (6, — ) _, (5.50)
w2 — (B4 — Og)? Cx

F, = —myDpase

Soit, en fonction de O et de 46 :

2 2
% — (40)?

sin (95 - &) + sin (65 + &)> * AO

FC) = —7YDpase 3 (5'51)
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3. Modeéle d’écoulement en gouttes

Elle dépend de la géométrie de la goutte, de la longueur de la ligne de contact et de son
revétement.

Le diametre a la base de la goutte vaut : Dy,se = 2 #s(e)sm () et la surface de la section

h 2 in (20
de passage : Spasage =P * L= (o) (0 *5)

En combinant les équations (5.42), (5.43), (5.47) et (5.51) il est possible de déterminer a débit
et a angles de contact fixés, la hauteur de goutte maximale a 1’aide de 1’équation finale
suivante :

6u  Qq s
—hsS proj goutte
passage (5.52)

TYDpase (SiNOg + sin0,) (04— Op)
% — (0,4 — Bp)? a
En effet, dés que cette égalité ne sera plus Vérifiée et que la somme de ces forces sera

P,—P,)S +
(P1—P3) »

0

strictement positive (force de capillarité inférieure aux forces de pression et de cisaillement),
la goutte décrochera.

L’équation analytique ayant été obtenue, il convient désormais d’effectuer la résolution
numérique afin de déterminer la hauteur de la goutte lors de son décrochage et d’en déduire
les pertes de charge créées par cette goutte.

3.4. Les résultats

Les variables dans 1’équation finale (5.52) sont les suivantes :

- Dans le terme des forces de pression, (P;—P,) dépend du débit du gaz Q,

- Quant a la force de capillarité E, définie par (5.51), sa projection suivant Ox dépend
de la géométrie de la goutte (hauteur h, angle de contact statique 65 et hystérésis 40). Le
diametre a la base de la goutte a été déterminé avec une goutte non déformée.

- Dans I’expression de la force de cisaillement, lom_Cg dépend de h et de Q, et la
p—h Spassage

surface de projection dépend de la géométrie de la goutte.

La goutte ne touchera jamais les parois latérales du canal. En effet, méme en supposant
qu’une goutte ait une hauteur maximale égale a la hauteur du canal (0.66 mm), I’angle de
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

contact n’est pas assez faible pour que la largeur de la goutte soit supérieure a celle du canal.
Il faudrait qu’il soit inférieur a 66° ; or les canaux expérimentaux modélisés ont un angle de
contact minimum de 75°. Il n’y a donc que deux configurations géométriques possibles,
détaillées ci-dessous avec les surfaces de projection des gouttes et leur diametre a la base
(Figure V.28 et Figure 1V.30).

Spro] goutte Sproj ®

> e, > 2
Dbase z Dbase €z

Figure V.28 : Revétement hydrophobe avec une | Figure V.29 : Revétement hydrophile avec une
goutte ne touchant pas les parois du canal goutte ne touchant pas les parois du canal

La geométrie de la goutte dépend de sa hauteur et de I’angle de contact statique Os. Différents
cas peuvent exister :

- le revétement est hydrophobe et la goutte ne touche pas les parois latérales
(Figure V.28).

-le revétement est hydrophile et le diametre de base de la goutte est inférieur a
la largeur du canal (Figure 1V.30).

Sur chacune des 3 gammes de débit, a angle de contact statique fixé, la hauteur maximale de
la goutte au moment ou elle décroche est calculée sous Matlab. Les calculs numériques ont
été réalisés pour le canal de 0,66 mm de profondeur et de 1 mm de largeur sur la plage de
débit 0-0,55 L min™ et pour des angles de contact statiques compris entre 75 et 105° (Tableau
V.4).

Les bornes de ces gammes étant définies assez arbitrairement, un léger chevauchement a été
effectué afin d’avoir une meilleure vision au niveau des extrémités. Néanmoins il apparait des
discontinuités aux extrémités des domaines dues aux variations des hystérésis d’angle de

contact d’une gamme a une autre.
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3. Modeéle d’écoulement en gouttes

La Figure V.30 représente la hauteur de décrochage d’une goutte en fonction du débit pour
différents angles de contact statiques.

— 75.0° — 75.0° — 75.0°
F — 90.0° — 90.0° j

_105.0°7 I _105.0°7

005 01 015 02 0252 025 03 035 04 0454 0.45 05 0.55
Débit (L/min) Débit (L/min) Débit (L/min)

OO

Figure V.30 : Hauteur de décrochage de la goutte sur les trois gammes de débit : 0-0.25 L
min™ & gauche, 0.2-0.45 L min™ au centre et 0.4-0.55 L min™ & droite.

A tres faibles débits, la hauteur de décrochage des gouttes d’eau est proche de la profondeur
du canal pour tous les angles de contact car la force de cisaillement qui s’applique sur la
goutte est trés faible. Puis plus le débit augmente plus cette hauteur maximale diminue. Elle
tend a se stabiliser a en moyenne la moitié de la profondeur du canal pour des débits
supérieurs & 0.4 L min™. De plus, plus le revétement est hydrophile, plus la hauteur de la
goutte quand elle se met en mouvement est faible. Entre chaque gamme de débit, il y a une
discontinuité de ces hauteurs de décrochages a cause de la variation de I’hystérésis de 1’angle
de contact. Les valeurs au niveau de ces debits de changement de zone sont donc & prendre
avec précaution.

Dans la littérature, la majorité des résultats correspondent aux diameétres de détachement des
gouttes. Dans les articles de Chen et al. [28], Kumbur et al. [71], Zhang et al. [47] et He et al.
[56], ce diamétre varie dans le méme sens que la hauteur des gouttes (ce qui n’est pas toujours
le cas a cause de la possible limitation du diamétre des gouttes par les parois). Ces auteurs
confirment les résultats obtenus ci-dessus, a savoir que la taille (hauteur et diamétre) de la

goutte est d’autant plus petite que le débit est élevé lorsqu’elle décroche.

Si on se replace dans I’étude expérimentale, la longueur de canal dans laquelle 1’écoulement
est sous forme de goutte n’est pas connue de fagcon précise. Nous savons seulement qu’elle se
trouve dans sa partie centrale. Le calcul des pertes de charge, effectué comme pour la
différence des forces de pression, a donc été réalisé en normalisant par la longueur de la
goutte sur lequel est effectué le calcul. De plus, il a été considéré que les gouttes ont, en
moyenne, la moitié de leur hauteur maximale. La Figure V.31 représente les pertes de charge
en air sec et en diphasique par centimetre de canal.
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques
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Figure V.31 : Pertes de charge en air sec et en diphasique par centimétre de canal sur les 3
gammes de débit : 0-0.25 L min™ & gauche, 0.2-0.45 L min™ au centre et 0.4-0.55 L min™ &
droite.

Les pertes de charge en écoulement diphasique sont supérieures a celles en air sec. Ceci est en
accord avec les pertes de charge locales expérimentales visibles sur la Figure 111.32. Elles
atteignent 2,2 & 2,8 mbar cm™ & 0.55 L min™ en fonction des revétements. Plus le revétement
du canal est hydrophobe, plus les pertes de charge sont élevées. Ceci n’a pas pu étre vérifié
expérimentalement et localement car il n’a pas été¢ possible de mesurer ces pertes de charge

locales sur toute la plage des débits.

Une comparaison est cependant possible avec les pertes de charge totales expérimentales a
condition de les normaliser par rapport a la longueur totale du canal (Figure V.32). Les trois
portions de courbe du modele, correspondant aux trois gammes de débits, ont été rajoutées
dans le cas du revétement neutre sur cette figure.
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Figure V.32 : Pertes de charge diphasique par centimetre de canal expérimentales et
résultats du modele pour le revétement neutre
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3. Modeéle d’écoulement en gouttes

Il est possible de voir que les tendances deétaillées ci-dessus sont en bon accord avec les pertes
de charge expérimentales (Figure V.32). Dans cette simulation elles sont néanmoins
supérieures. L’explication réside dans le fait que les pertes de charges normalisées
expérimentales sont obtenues en prenant en compte les pertes de charge sur tout le canal. Or
dans les parties du canal non simulées ici, que ce soit en entrée ou en sortie, elles sont
théoriquement inférieures a celles en écoulement de goutte. En effet, dans la premiere partie,
il y a peu voire pas de gouttes et dans la troisieme zone, un écoulement stratifié, dont les
pertes de charge sont environ égales a celles en air sec, se produit (Figure V.33).

Ecoulementen gouttesd’eau

>\ | Sens de I'écoulement > K

\ \

Frontde condensation Frontde décrochage des gouttes

Ecoulement

. Ecoulement stratifié
monophasique

Figure V.33 : Différents types d’écoulement le long d’un canal

Pour finir, les résultats des coefficients de pertes de charge diphasique de 0 & 0.55 L min™
sont représentés sur la figure ci-dessous pour les différents angles de contact.

— 75.0° — 75.0° — 75.0°
— 90.0° || — 90.0° || — 90.0° ||
—105.0° —105.0° —105.0°

N\

~N
R ]
—_—— e —
\ \\
0.05 0.1 0.15 0.2 0.25.2 0.25 0.3 0.35 0.4 0.45.4 0.45 0.5
Débit (L/min) Débit (L/min) Débit (L/min)

Figure V.34 : Coefficient de pertes de charge diphasique sur les trois gammes de débit : O-
0.25 L min™ & gauche, 0.2-0.45 L min™ au centre et 0.4-0.55 L min™ & droite.

Ce coefficient décroit rapidement pour des débits faibles (inférieurs & 0.2 L min™) puis tend &
se stabiliser vers une valeur comprise entre 1.6 et 2.1 en fonction de I’angle de contact. En
effet, méme si sur chaque domaine de débit les coefficients de pertes de charge diminuent, il
ne faut pas oublier que les hystérésis y sont considérées constantes. Or, en réalité, elles

augmentent réguliérement avec le débit. Cette augmentation s’accompagnant d’une légere
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Chapitre V:Confrontation des résultats expérimentaux avec des modeéles théoriques

hausse des coefficients de pertes de charge diphasique, ceci compense donc, a débit éleve,
cette faible décroissance apparente. En outre, plus le revétement est hydrophobe et plus ce
coefficient est élevé. Ces résultats sont supérieurs aux résultats expérimentaux de la Figure
IV.16 ; les coefficients de pertes de charge diphasique y convergeant vers 1.35 pour le
revétement hydrophile et 1.65 pour I’hydrophobe. La raison est la méme que celle évoquée
précédemment sur les pertes de charge.

3.5. Conclusion sur I’écoulement en gouttes

En conclusion, ce type d’écoulement en gouttes a beaucoup plus d’impact que 1’écoulement
stratifié sur les pertes de charge diphasique dans un canal de pile & combustible. En effet,
leurs coefficients de pertes de charge aux débits élevés sont environ deux fois plus élevés dans
ce premier cas, avec des variations en fonction du revétement. Le choix des propriétés de
surface dans des canaux de pile a combustible aura une influence importante. Les coefficients
de pertes de charge diphasique avec un revétement hydrophobe sont supérieurs d’environ un
tiers a ceux en hydrophile. De plus, ce type d’écoulement s’accompagne de fluctuations
importantes des pertes de charge dues aux bouchages et aux débouchages des canaux
incessants. Il est donc préférable d’utiliser des canaux hydrophiles dans une pile a

combustible afin d’avoir un meilleur rendement énergétique du systéme.

Ce modeéle de gouttes a cependant nécessité de définir, en partie arbitrairement, les variations
de I’hystérésis de 1’angle de contact en fonction du débit et de I’angle de contact moyen.
Toutefois ceci a été fait en se basant sur une plage de valeurs obtenue dans la littérature et en
suivant une logique correspondant aux observations effectuées et aux résultats obtenus par
Kumbur et al. [71]; a savoir que cette hystérésis augmente avec le débit et avec 1’angle de
contact moyen.

4. Conclusion

Le développement de deux modeles, en écoulement sous forme de gouttes et en écoulement
stratifié¢ a permis de décrire I’écoulement diphasique ayant lieu dans toutes les zones du canal
d’une pile a combustible. Des résultats qualitatifs ont ainsi pu étre donnés et ils s’avérent étre
proches des résultats expérimentaux, a savoir que les coefficients de pertes de charge

diphasique sont d’autant plus faibles que le débit est élevé et que le revétement du canal est
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4. Conclusion

hydrophile. La confrontation entre I’expérience et les calculs reste cependant difficile a
obtenir dii d’une part aux difficultés expérimentales et d’autre part aux hypothéses des
modeles.

Comme perspectives, ces modeles pourraient étre étoffés afin de prendre en compte, par
exemple, la coalescence des gouttes dans le modéle d’écoulement stratifié et I’impact des
coins sur le modele stratifié. Des expériences pourraient étre réalisées afin de déterminer plus
précisément les variations de I’hystérésis de 1’angle de contact en fonction du débit et du
revétement utilisé. Enfin, la connaissance de la variation des positions des fronts de
condensation et de décrochage, évoqués précédemment, pourrait permettre de donner un
modele de 1’écoulement ayant lieu dans tout le canal pour tous les revétements et tous les
débits.
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Conclusion et perspectives

De nombreux paramétres régissent la quantité d’eau présente dans les canaux des piles a
combustible a membrane échangeuse de protons ; certains sont associés aux conditions de
fonctionnement de la pile tels que la steechiométrie, le coefficient de partage de 1’eau et
I’intensité du courant produit par la pile ; d’autres concernent les canaux : le motif de leur
agencement, leur dimensionnement, la forme de leur section et leur revétement. Afin de
maitriser tous ces parameétres une expeérience hors pile a donc été inventée. Elle a eu pour but
de simuler 1’écoulement diphasique en pile en respectant la quantité d’eau produite par la
réaction électrochimique. Le principe est d’envoyer de 1’air saturé en eau dans un canal avec
un gradient de température entre 1’entrée et la sortie. Le débit d’air en entrée de canal,
directement proportionnel au courant surfacique est imposé. Afin d’obtenir des
renseignements sur ces écoulements, des mesures de pertes de charge dans ces canaux ont été
réalisées et 1’écoulement a été observé. Ceci est d’autant plus innovant que les pertes de
charge n’ont pas été mesurées uniquement sur toute la longueur du canal, mais elles 1’ont été
aussi localement le long de celui-ci.

Une séquence de bouchages et de débouchages des canaux et différents types d’écoulements
diphasiques ont été mis en évidence : entre le front de condensation en entrée de canal et le
front de décrochage, un écoulement de type goutte est présent ; en aval de ce deuxieme front
un écoulement stratifié a lieu. Des outils ont été introduits afin de les caractériser. Il s’agit des
pertes de charge en air sec et en écoulement diphasique, des coefficients normalisés, des
écarts types normalisés et de la fréquence des bouchages et des débouchages.

Ces bouchages se manifestent par un grossissement et une coalescence progressive de petites
gouttes d’eau associés a une augmentation progressive des pertes de charge. Puis ces
derniéres chutent brutalement, ce qui correspond au décrochage des goulttes.

L’étude des pertes de charge locales a montré que la zone d’écoulement stratifié ne participe
pas a leur augmentation en écoulement diphasique. Ceci a eté confirmé par le modéle
analytique. Malheureusement il n’a été possible de mesurer ces valeurs locales
qu’épisodiquement. Il serait intéressant de trouver une solution a cette limitation afin de

mieux pouvoir caractériser ces deux zones d’écoulement pour tous les débits et tous les
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parametres, en particulier de déterminer les variations de I’emplacement des fronts de
condensation et de décrochage.

Cette thése a permis de mettre en évidence 1’influence du débit sur ces écoulements. Ainsi
plus il est élevé plus la période de ces bouchages et débouchages diminue puisque, comme le
mode¢le analytique 1’a montré, la force de cisaillement en est d’autant plus importante, les
gouttes sont donc évacuées plus rapidement, évitant ainsi tout noyage de la pile a
combustible. De plus les coefficients de pertes de charge diphasique diminuent lorsque le
débit augmente jusqu’a converger pour des débits élevés (supérieurs & 0.3 L min™®) donc & des
courants surfaciques de 1’ordre de ceux utilisés dans des piles a combustible en
fonctionnement (supérieurs a 1.5 A cm?). Selon le revétement, la valeur obtenue est comprise
entre 1,3 et 1,7. De méme les écarts types normalisés sont plus faibles & hauts débits, ce qui
signifie que 1’écoulement est plus continu. Ces deux derniers points sont en faveur de
I’utilisation d’intensités élevées ; cependant il ne faut pas oublier que plus celle-ci est
importante plus les pertes de charge le sont aussi, ce qui nuit aux performances de 1I’ensemble
du systéme. Il faut donc trouver un compromis.

Les expériences ont montré que I’utilisation d’une GDL diminue la fréquence des bouchages
et des débouchages et augmente le coefficient de pertes de charge diphasique ; cependant sa
présence en pile est essentielle afin de répartir de facon homogene les réactifs sur les
électrodes. Il serait par contre possible de jouer sur les dimensions et sur le revétement des
canaux en utilisant des revétements hydrophiles et des canaux profonds afin de diminuer les
pertes de charge. Ainsi le compresseur en entrée de pile pourrait étre moins puissant,
consommant donc moins d’énergie. Comme les observations 1’ont montré, en utilisant de
telles canaux, I’écoulement a tendance a étre stratifié avec des gouttes d’eau tres étirées qui
ont ainsi une hauteur faible, ce qui est en accord avec une réduction des écarts types. Cette
tendance a été confirmée par un modéle déterminant la hauteur maximale des gouttes d’eau
lorsqu’elles décrochent en comparant les forces de cisaillement et de pression a celle de
capillarité. Toutefois afin de mieux visualiser ces tendances expérimentales, il serait
intéressant de réaliser ces expériences avec des angles de contact statiques plus petits et plus
grands. En méme temps, il serait possible de donner des corrélations plus précises que celles
utilisées dans cette these entre 1’hystérésis de 1’angle de contact, le débit et I’angle de contact
statique.

Expérimentalement, a I’aide des observations et des pertes de charge, il a été montré que
I’utilisation de canaux en paralléle conduit a des distributions de débits non uniformes. En
effet I’'un des canaux peut se boucher totalement pendant que les gaz circulent dans les autres.
Ceci est néfaste pour la pile car une partie des électrodes n’est plus alimentée en reactifs. La
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quantité d’eau liquide ne modifie que la période des bouchages et des débouchages des
canaux.

Actuellement, de nombreuses piles a combustible fonctionnent avec une architecture des
canaux en serpentin multicanaux. La réalisation d’une expérience ex situ avec une telle
géométrie est donc une perspective majeure afin de verifier ou non que ce motif est le plus
intéressant en terme de rendement énergétique.

L’hydrogéne, de part son utilisation dans les piles a combustible pourrait donc étre un réel
moyen de se dispenser de I’utilisation des ressources énergétiques fossiles tres irrespectueuses
de I’environnement. Il reste cependant encore des améliorations & apporter afin de rendre ce
convertisseur électrochimique rentable. A moins que les gisements de gaz et d’huile de
schiste, récemment découverts, et qui semblent susciter plus d’intéréts que les énergies
renouvelables prennent le pas sur ces derniéres. Dans ce cas, le XXleme siecle pourrait plutot

étre un retour au XIXeéme au grand dam de I’environnement.
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RESUME

L’objectif de cette étude est d’examiner les €coulements diphasiques liquide/gaz dans les
canaux des plaques bipolaires des piles a combustible afin de comprendre et de trouver des
solutions au probléme d’engorgement. L’influence de la section du canal et du matériau
utiliseé sur les pertes de charge (PDC) et sur la structure de I’écoulement d’eau liquide est plus
particulierement étudiée dans une expérience hors pile. Les mesures des PDC ont permis de
mettre en évidence des séquences de bouchages et de débouchages, la fréquence de ces
dernieres augmentant avec le débit. Par ailleurs il est montré que le rapport des PDC
diphasiques moyennées par les PDC en air sec décroit avec le débit et ceci indépendamment
de la dimension du canal et qu’il est d’autant plus faible que le revétement est hydrophile.
Enfin différents régimes d’écoulements diphasiques (stratifié et de gouttes) ont pu étre mis en
évidence dans les différentes zones du canal et un modéle pour chacun d’eux a été établi,

confirmant les résultats expérimentaux.

Mots-clés : transport eau, écoulement diphasique, condensation, pile & combustible, PEMFC,
microcanaux.

ABSTRACT

This work focuses on the gas-liquid flows in the cathode plate, with the objective to observe
their patterns, to understand their behavior, to estimate the pressure drops (PD) and
eventually, to reduce clogging and its possible consequences in term of oxygen starvation
downstream. A special emphasis is put on the effect of the channel section (typically between
0.5 and 1 mm?) and on the surface properties of the flow field plate materials. The
experiments are performed ex-situ. The PD is measured locally along the channel as well as
globally between the inlet and outlet, which put forward the existence of clogging/unclogging
sequences. The characteristic frequency of these sequences increases with the air flow rate.
The results show that the ratio of PD in two-phase flow to PD in dry flow decreases with the
air flow rate while it does not seem to depend on the channel size (within the tested range).
Moreover this ratio is lower with hydrophilic coating. Finally two main flow patterns (slug
and annular flow) have been observed depending on the distance from the inlet and they have
been simulated.

Keywords : water transport, two-phase flow, condensation, fuel cell, PEMFC, microchannel
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