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Résumé - C’est ['enthalpie de formation de I'eau qui est ['origine de la transformation de l’énergie
chimique en énergie électrique dans les piles a combustible. Dans le cas des piles a oxyde solide
(SOFC), le carburant et le comburant, respectivement a l’anode et a la cathode, diffusent a travers
les deux électrodes vers les interfaces avec l’électrolyte ou les réactions chimiques exothermiques et
endothermiques auront lieu. L’ augmentation de la température, dans les électrodes et [’électrolyte de
la pile, est due a la surtension d’activation (transfert de charge), a la surtension ohmique (résistance
de polarisation), a la surtension de réaction (chaleur dégagée par la réaction chimique) et a la
surtension de diffusion. Le but de cette étude est d’analyser [’effet de ces différentes sources de
chaleur dans deux plans distincts, paralléle et perpendiculaire au sens de [’écoulement des gaz. La
localisation et la valeur maximale de la température sont étudiées pour une densité de courant
imposée. L’équation de [’énergie a deux dimensions est résolue numériquement en utilisant la
méthode des volumes finis. Un programme informatique (fortran) est développé localement a cet
effet, afin d’obtenir des champs de température pour chaque élément de la pile.

Abstract - It is the enthalpy of formation of the water which is the origin of the chemical conversion
energy into electric power in the fuel cells. In the case of the piles with solid oxide (SOFC), the fuel
and the combustive one, respectively with the anode and cathode, diffuse through the two electrodes
towards the interfaces with the electrolyte where the exothermic and endothermic chemical reactions
will take place. The increase in the temperature, in the electrodes and the electrolyte of the pile, is
due to the overpressure of activation (transfer of load), with ohmic overpressure (resistance of
polarization), with the overpressure of reaction (heat released by the chemical reaction) and with the
overpressure of diffusion. The goal of this study is to analyse the effect of these various heat sources
in two distinct plans, parallel and perpendicular within the meaning of the gas flow. The localization
and the maximum value of the temperature are studied for an imposed density of current. The
equation of energy with two dimensions is solved numerically by using the method of finished
volumes. A data-processing program (Fortran) is developed locally to this end, in order to obtain
fields of temperature for each element of the pile.

Mots clés: SOFC — Température — Surtension — Activation ohmique - Réaction.

1. INTRODUCTION

Les piles a combustible apparaissent comme 1’un des moyens de production d’énergie pour le
futur, en paralléle des énergies renouvelables, parce qu’elles ne produisent pas de polluants
lorsqu’elles sont alimentées par de 1’hydrogéne pur. Les recherches sont essentiellement
concentrées sur le développement de nouveaux matériaux et, pour une moindre part, sur des
¢tudes de modélisation et développement de systemes SOFC complet. Les piles SOFC travaillent
a haute température, de I’ordre de 600 a 1000°C actuellement. Ces hautes températures peuvent,
dans une certaine mesure, étre avantageuses car la chaleur dégagée peut étre mise a profit pour

" H2SOFC@gmail.com
345



346 H. Ben Moussa et al.

d’autres systémes thermiques. Cependant, les contraintes résultantes sur le choix des matériaux
(aspects mécaniques, chimiques, etc...) ont limité les développements technologiques et entrainent
des cofits élevés. Aussi, I’enjeu majeur des recherches actuelles dans le domaine des SOFC est de
diminuer la température de fonctionnement tout en conservant des propriétés optimales. D’ou, le
but de notre travail est de localiser la valeur maximale de la température en chaque élément de la
pile. Pour un développement efficace de ce systeme électrochimique, une étude thermique tend a
mieux comprendre les phénomeénes a I’intérieur de la pile et prévoir le comportement sous 1’effet
des parametres de fonctionnement, structurel et géométrique. Un grand nombre de parametres
physiques doivent étre contr6lés comme les conductivités thermique et €lectrique, la dimension
des électrodes et de 1’¢lectrolyte.

Plusieurs travaux antérieurs ont été abordés. Jason LeMasters [1], a développé un code
informatique en différence finie, capable d’exécuter des calculs de conception préliminaires pour
I’analyse des contraintes thermiques qui peuvent avoir lieu dans les piles a combustible a oxyde
solide. Le modele opére dans les conditions de fonctionnement en état stationnaire. Le code a été
minutieusement adapté pour inclure des changements significatifs (structure), des nouvelles
sources de chaleur (électrochimiques), des conditions de flux et des différentes propriétés des
fluides. Ce code était comparé au code commercial FLUENT.

Eduardo Hernandez-Pacheco [2], a expos¢ un modele thermique électrochimique pour simuler
la performance d’une pile a combustible a oxyde solide sous des conditions de fonctionnement et
des facteurs géométriques différents. La température, le courant, la distribution du gaz ont été
calculés avec le modele dans différentes régions. Les résultats de modélisation ont montré de bons
résultats pour des faibles gradients de température a I’intérieur de la pile.

Srividya Valluru [3], son travail caractérise les contraintes thermiques durant le
fonctionnement des piles a combustible a oxyde solide planaire. Les contraintes thermiques sont
calculées a partir des champs de température en utilisant le code ANSY'S. Une approche d’analyse
de contraintes thermiques est mise en oeuvre par un modele en deux et trois dimensions.

V.T. Srikar et al. [4], se sont intéressés aux piles SOFC miniaturisées. Ils considérent une
configuration planaire avec é€lectrolyte supporté et en utilisant un modéle analytique simple.
L’analyse des pertes d’énergie en raison de la conduction de chaleur met en évidence
I’importance efficace de 1’isolement thermique. Cette analyse avec des considérations
géométriques, permet 1’identification d’une structure qui réduit simultanément au minimum les
pertes thermiques et assure une bonne stabilité suffisante.

Jinliang Yuan et al. [5], procédent & une analyse numérique tridimensionnelle du flux de gaz
et du transfert thermique dans le canal anodique d’une pile SOFC. Ils montrent que parmi les
divers paramétres, la configuration du canal et les propriétés de la couche anodique poreuse ont
des effets significatifs tant sur le flux du gaz que sur le transfert thermique.

Masayuki Suzuki et al. [6], évoquent une séric de simulations numériques pour voir
I’influence des transferts couplés (chaleur et masse) avec des réactions électrochimiques dans une
pile de type SOFC planaire. Les résultats montrent que les pertes de tension sont principalement
dues a la résistance interne dans D’inter connecteur et la surtension d’activation dans les
¢lectrodes. La différence de température dans la pile devient plus grande, lorsque la longueur de
la cellule augmente. En se basant sur les résultats, ils proposent une conception améliorée de pile,
qui utilise un matériau de résistance €lectrique basse et haute conductivité thermique. La tension
calculée de la pile nouvellement congue est environ 7 a 10 % plus élevée que celle de la pile
conventionnelle, de plus, la température maximale est réduite de 10 a 40 K.

L. David et al. [7], ont étudié le transfert radiatif dans les électrodes et 1’électrolyte, aussi bien
que le transfert radiatif entre le carburant et les canaux véhiculant le flux d’oxygeéne. Les auteurs
montrent que le mode de transfert radiatif est prépondérant et étudient les pertes de chaleur par
conduction. Ces modes doivent étre pris en considération durant la conception de la pile et ont
une importance critique sur la gestion efficace thermique de la pile a haute température. Ils ont
discuté les effets radiatifs dans les matériaux constituant ce type de pile (SOFC).
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Y. Inui ef al. [8], se penchent sur le probléme de la durée de vie de la céramique utilisée dans
les piles SOFC et ¢lucident que les trés hautes températures provoquent des contraintes thermique
dans la céramique. La distribution de température dans la pile, devrait étre gardée aussi constante
que possible durant ’opération de charge. En considérant ce fait, les auteurs optimisent
numériquement les parameétres d’exploitation comme la température de gaz d’admission.

P.F. van den Oosterkamp [9], mentionne que 1’état actuel de 1’art du développement des piles
a combustible, repose sur la connaissance des phénomenes des transferts thermiques. Aussi, tant
dans les piles a combustible a membrane échangeuse de protons (PEM) que les piles a
combustible a oxyde solide, le transfert thermique est une question critique. L auteur montrera les
implications du transfert thermique de la pile a combustible a son architecture totale.

K.J. Daun et al. [10], montrent qu’a cause de leurs hautes températures d’exploitation, le
transfert thermique radiatif peut jouer un réle important dans les électrodes et les couches
d’électrolyte des piles & combustible a oxyde solide. Ils présentent une caractérisation détaillée
des propriétés radiatives et thermo physiques des matériaux composites, qui sont utilisés pour
définir un modeéle 2D simple incorporant les caractéristiques de transfert thermique de 1’¢lectrode
et les couches d’¢lectrolyte de la pile SOFC type planaire. Par la suite, I’importance des transferts
radiatifs est évaluée en comparant le champ de température obtenu utilisant un modéle de
conduction avec celui obtenu en utilisant un modéle couplé conduction/radiation. Contrairement a
une certaine littérature publiée, ces résultats montrent que le transfert thermique de radiation a un
effet négligeable sur le champ de température dans ces composants et ne doit pas étre adapté dans
les modeles thermiques complets de SOFC planaire.

2. MODELISATION MATHEMATIQUE

La surtension totale d’une pile est la somme de la polarisation d’activation, la polarisation de
diffusion, la polarisation de réaction et la polarisation ohmique. Ces surtensions peuvent étre
minimisées grace aux choix de matériaux, de la géométrie et des paramétres de fonctionnement de
la pile (température, pression, débit, etc.).

La polarisation d’activation est un potentiel supplémentaire nécessaire pour réduire la barriére
d’énergie de I’étape déterminante de la réaction a une valeur telle que la réaction d’électrode se
passe a la vitesse souhaitée. La polarisation de diffusion est importante lorsque la réaction
d’électrode est empéchée par les phénomeénes de transfert des especes chimiques. La polarisation
de réaction apparait quand la réaction d’¢lectrode est influencée par une réaction chimique. La
résistance rencontrée lors des transports des ions au travers de ’électrolyte, des électrons au
travers des électrodes et collecteurs de courant causent une résistance de polarisation. Dans ce
travail, on ne s’intéresse pas a la surtension de diffusion.

L’augmentation de la température dans la partie solide de la pile SOFC est due a ces
polarisations qui se comportent comme des sources de chaleur. La distribution bidimensionnelle
de la température en fonction de ces trois types de source de chaleur a été élucidée selon deux
plans, longitudinal (P1) et transversal (P2) (Fig. 1).

2.1 Equation d’énergie

La modélisation mathématique bidimensionnelle et stationnaire du phénoméne
thermoélectrique dans 1’électrolyte et les électrodes suivant les deux plans (P1) et (P2) est
exprimée par 1’équation d’énergie donnant le champ de température:

(32T, 2 (49T ) 0 o o
ox\ 0x oyl Oy

La conductivité thermique A est supposée constante dans l’intervalle de température de
fonctionnement. La source de chaleur @ prend différentes expressions suivant le type de source.
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Fig. 1: Domaine de calcul, plans (P1) et (P2)

2.2 Termes sources
2.2.1 Source: effet Joule
La chaleur dégagée par effet Joule dans les trois parties solides de la pile, anode, cathode, et
¢lectrolyte est donnée par:
2
o= ()
c
ou j est la densité de courant qu’on suppose constante dans toute la pile. Les conductivités

électriques de 1’anode, 1’électrolyte et la cathode sont calculées suivant les expressions données
dans le tableau 1 ci-dessous.

Tableau 1: Lois de la conductivité électrique

Conductivité électrique (@'m™")
[6] [8-10] [12] [17] [19] [21] [27]

6
Anode Gy = %le—llsoﬁ G
6
Cathode e = 42T10 1200/ W
4
Electrolyte Celec = 3'3‘;}0 10300/ T )

2.2.2 Source: réaction électrochimique

Une partie de ’enthalpie de formation de I’eau qui ne se transforme pas en électricité se
transforme en chaleur et ceci aura lieu a I’interface anode/électrolyte (lieu de formation de I’eau).
L’expression de cette densité de puissance thermique est donnée par:

@ = jTAS 6)
2F
ou I’entropie est exprimée par:
T Acpr
AS = A8y + | e dT )
298
AC,, = CPHZO - CPH2 -05 Cpoz ®)
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La chaleur specifique C,, de I’eau, de 'hydrogene et de I’oxygene est exprimée en fonction
de la température [3].

T ‘
C, = a; | —— |, i=1,6 9
b =20 [mooj (i=1,6) ©)
Les coefficients a; sont présentés dans le tableau 2.

Tableau 2: Coefficients a; de la chaleur spécifique [13]

ag ap an az ay as ag
(073 3485  -57.975 203.68  -300.37 231.72  -91.821 14.776
H, 21.157 56.036  -150.55 199.29  -136.15 46903  -6.4725
H,0 37.373  -41.205 146.05  -217.08 181.54  -79.409 14.015

2.2.3 Source: pertes d’activation

Les pertes d’activation sont d’autres sources d’énergie thermique qui provoquent une
¢lévation de température et prennent naissance dans les électrodes.

Les expressions des pertes d’activation a 1’anode et a la cathode sont exprimées suivant
I’approche de Tafel:

®=1.j (10)
n=Mln(.lJ (1)
a.n.F Jo

Une recherche bibliographique exhaustive sur la densité de courant d’échange j, est

entamée. L expression jg, choisie, pour nos calculs se trouve dans le tableau 3.

Tableau 3: Expression de la densité de courant d’échange

Lois de cinétique électrochimique
Valeurs  Ref.

jO,an ="Yan (PHZ /(pref ))‘(PH2O /(pref ))'exp(_Ean /R'T)
jO,ca =Yca (POZ /(pref )) exp(_Eca /R'T) Bg%
Yan=5.510% (Am?), y,, =7 10° (Am™) [33]
Eqct.an = 100 10° (Jmol ™), E ¢ ¢o = 120 10° (Jmol™)
jO,an =Yan (PHz /(pref ))'(PHZO /(pref ))'exp(_Ean /R'T)

jO,ca =Yeca (POZ /(prcf )) exp(_Eca /R'T)

16
Yan=5.510"" (Am?), vy, =7 10° (Am™) [16]
Eoctan = 120 10° (Jmol™), E g ¢q = 120 10° (Jmol™)
jO,an = Yan(PHz /(prcf )) (PHZO /(prcf )m )'exp(fEan / R Tyn )
jO,ca =Yca (P02 /(prcf )0'25)- exp(_Eca /R'Tc ) [31]

Yon = 1.956 10'° (Am™?), y., = 1.026 10"° (Am™)
Eoct,an = 140 10° (Jmol™), E,q cq = 149 10° (Jmol™)
Jo,an =Yan (PHZ /(Po,fuel ). (PHZO /(Po,fuel ). exp(~E /R.T)
jo.a = 1110% cexp[(1/T)~(1/1123)] [34]
Eqet.an = 200 10° (Jmol ™)
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jO,an = 2FA1'1 (PHZ /Po )0-5-(PH20 /PD })-5 -exp(_Eact,a /(R-Ta ))
Jo,ca = 4FA'c (P02 /Po )O'S'exp(_Eact,c /(R'Tc ))
A, =7.810° (mols".m?), A,=5.610’ (mol.s".m?)
Eoct.an = 94 10° (Imol™), E, o =116 10° (J.mol ™)
an-(R.T/(ny .F)).exp[~Ey, /R.T]
R.T/(ng.F)).exp[~Eg, /R.T]
K., =2.3510" (S.m?), K,,=6.54 10" (Sm?) [12]
E., = 137 10° (J.mol "), E,, = 140 10* (J.mol™)

(* Utilisé dans ce modéle)
jo.an = Ka.(P}i;‘;er y's.(R.T/(z.F)).exp(—Ean /R.T)

jO,ca = KC'(R’T/(Z’F))'eXp(_Eca/R'T) [32]
K,=710" (S.m™.bar’d), K, =3.2 10" (S.m™ bar’)
E., = 130.9 10° J.mol™), E,, =129.4 10* (J.mol™)

[11]

jO,an =

I}
o
—

Jo,ca =

3. RESOLUTION NUMERIQUE

La résolution numérique de 1’équation d’énergie est faite par la méthode des volumes finis. La
partie solide de la pile (anode, électrolyte et la cathode) a été discrétisée suivant les deux plans
(P1) et (P2) (Fig. 2). Le schéma de discrétisation opté est le schéma centré. Un programme
informatique (en langage Fortran) est développé pour 1’obtention du champ de température.
L’équation d’énergie (1) exprimée dans un volume de contrdle par la méthode des volumes finis
prend la forme suivante:

S €
(] O 258 e |dx.dy =0 (12)
ox\ 0x ox ox
nw
YJI
Y‘l —_———— ——
| _; _;‘1—Cm1cmodlque— P A R T T Y =

v

Fig. 2: Coupe de la pile suivant les plans (P1) et (P2)

Les conditions aux limites sont du type température imposée au contact des électrodes avec
les gaz et flux nul dans le reste du domaine de calcul.

Tableau 4: Données des valeurs des paramétres [3, 4] et [28]

Valeur des parameétres

F = 96000 C/mol E,=1410°J/mol  ASy=-44.4(J/molK K,,=6.5410"Q'm?
R =6318J/molK  Eg =1.3710°J/mol L=2WmK K =2.3510" Q'm?
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Tableau 5: Epaisseurs de la pile

Anode Electrolyte Cathode
300 um 100 um 200 pm

4. RESULTATS

Les résultats de ce modele électrothermique montrent ’effet des trois types de source de
chaleur: effet Joule, chaleur due a la réaction électrochimique et celle due aux pertes d’activation.
L’augmentation de température, dans la pile, est analysée dans deux plans différents. Le premier
plan est perpendiculaire au sens de 1’écoulement des gaz dans les canaux (P1), le second est
paralléle au sens de 1’écoulement (P2). Le tableau 6 regroupe les valeurs maximales de la
température dans chaque plan et sous 1’effet de chaque type de source de chaleur.

Tableau 6: Valeurs des températures maximales

Sources de chaleur T (K) (j =20000 Am~2)
e fmTh T
Pertes d’activation gi;ﬁ gg } };ggg
Réaction chimique gi;ﬁ gg i };ggg

4.1 Champ de température dans le plan perpendiculaire
a- Cas: Effet Joule

Dans ce plan, les températures les plus élevées sont localisées dans les endroits situés en
contact avec ’inter connecteur. Cette région se comporte comme une résistance a la propagation
de la chaleur. Par contre, dans la partie solide de la pile située entre deux canaux, (coté anodique
et coté cathodique), 1’élévation de température s’amoindrie et ceci peut s’expliquer par
I’évacuation de la chaleur a travers les gaz qui s’écoulent dans les canaux anodiques et
cathodiques. En parcourant la partie solide de 1’anode vers la cathode, le maximum de
température est situé dans 1’électrolyte. Ce type de source dégage la plus grande quantité de
chaleur par rapport aux autres sources, (Fig. 3).

tem
i 1177 85
pith 177 52
¥ 177 21
0.0006 117628
1176 56
1176 24
0.0004 117501
117550
117526
117494
0.0002 117452
117420
117297
0005 117255
Z {m) 117232

Fig. 3: Champ de température sous I’effet Joule

b- Cas: surtensions d’activation

La température maximale atteinte est de 1174.33 K au niveau de la cathode. Les plus hautes
températures sont localisées dans la cathode et aux endroits situés en contact avec l’inter
connecteur, (Fig. 4).

c- Cas: réaction électrochimique

Sous I’effet de ce type de source de chaleur, la grande valeur de la température est située a
I’interface anode/¢lectrolyte. C’est 1a ou la formation de I’eau aura lieu, cette augmentation de
température est due a la chaleur dégagée lors de ce processus, (Fig. 5).
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'm
( ) 1174 33
Im 1174 24
¥ o 11T A4S
0.0005 117407
117393
117353

0.0004 11735
117371
117362
117353
DDDDE 117341
117336
117327
0.006 1 3 117318
Z {m) 117309

Fig. 4: Champ de température sous 1’effet des surtensions d’activation

5
I 7T3.53
y( ) 3.5
736
0.0008 L
3.3
T3.35
0.0oo4 g
T3
T3.25
0.o00z2 3.2
73.18
T34
TN
T3.0
T3.04

Fig. 5: Champ de température sous I’effet de la réaction électrochimique

4.2 Champ de température dans le plan paralléle

Dans le plan parallele au sens de I’écoulement, les températures deviennent inférieures a
celles du plan perpendiculaire et ceci toujours sous I’effet de tous les types de sources. La
température maximale se trouve toujours, selon le type de source de chaleur, dans I’interface
anode/électrolyte di a la réaction chimique, et dans 1’¢électrolyte dii a la surtension ohmique. Cette
valeur maximale, di aux surtensions d’activation, se situe dans la cathode, (Fig. 6 et 7).

On remarque dans la figure 8, I’absence d’augmentation de température di a la réaction
chimique.

tem

17348
¥ (m) 117346

00006 g

117333
117335
117333
11733
117326
117323
11732
117315
. 117313
11731
0002 0.004 0.00R 0.00 117307
x (l'l'l) 117303

0ooo4

noooz

Fig. 6: Champ de température sous ’effet Joule

BMm
117308
1 117303
{ 117304
117304
117304
117303
117303
117303
- 11730z
- 117302
117302
1173041
117301
117301
1173

¥ ()
00005 F

00004 g

0.0002

0.002 0,004 0.006 0,005
x ()

Fig. 7: Champ de température di aux surtensions d’activation
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T

¥ (m) B
0.000E H;g
1173

1173

0.0004 Electrolyte = H;g
1 1173

0.0002 o 1173
1173

1173

1173

000z 0004 0006 0005 1173

x (1) 1173

Fig. 8: Champ de température di a la réaction chimique

5. CONCLUSION

Les résultats de ce simple modele thermoélectrique montrent 1’effet des trois types de source
de chaleur: source ohmique, source électrochimique et celle de la polarisation d’activation.
L’¢lévation de la température dans la partie solide d’une cellule de la pile SOFC est montrée dans
deux plans différents, un plan paralléle et un plan perpendiculaire au sens de 1’écoulement de gaz
dans les canaux. Les valeurs maximales de température sont localisées suivant la nature de source
de chaleur. Ces dites valeurs sont repérées dans I’interface anode/électrolyte sous 1’effet de la
chaleur di a la réaction chimique, dans 1’électrolyte sous 1’effet Joule et sous I’effet de chaleur di
aux surtensions d’activation, elles se situent dans la cathode. On observe dans les deux plans que
les températures maximales se trouvent dans les mémes endroits, sauf que ces valeurs sont moins
faibles dans le plan paralléle que dans le plan perpendiculaire.

L’élévation maximale de température est causée par la source de chaleur due a I’effet Joule.
La réaction chimique provoque la moins faible augmentation de température. Les plus hautes
valeurs de températures sont localisées dans les endroits situés au contact de I’inter connecteur,
cette région se comporte comme une barriére a la propagation de la chaleur. Par contre, la partie
solide de la pile située entre deux canaux, (coté anodique et coté cathodique), présente moins
d’¢élévation de température, a cause de 1’évacuation de la chaleur a travers les gaz qui s’écoulent
dans les canaux.

NOMENCLATURE
T : Température, K
j : Densité de courant, A.m™>
Jo : Densité de courant limite, A.m™

R : Constante des gaz parfaits, J.mol™ K!
n : Pertes de tension, Volt

F : Constante de Faraday, C.K™!

o : Conductivité électrique, Q'm™

C
a

p : Capacité thermique molaire, J.mol ' K
: Coefficient
AH? : Enthalpie, J.mol™
AS : Entropie, J.mol™ K!
A : Conductivité thermique, Wm™ K
(o) : Source de chaleur, W m”
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