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Introduction générale

La production d’énergie dans un contexte générale n’est pas sans difficulté, vu les
préoccupations liées a la consommation globale d’énergie électrique en particulier, et aux
contraintes environnementales. Face a ces limites, la pile a combustible s’impose. Elle n’est
certainement pas sans inconvenients, mais elle en a moins que le pétrole (non renouvelable). Son
fonctionnement, ses caractéristiques, son rendement et son avenir nous intéressent. La présente
these en apportera quelques ouvertures.

La pile a combustible est un générateur qui utilise un procédé électrochimique contrdlé pour
convertir I’énergie interne d’un combustible en énergie électrique. Elle met en jeu, sans les
mélanger, un combustible et un comburant. Les plus utilisés en combustibles sont I’hydrogene,
le méthanol, le monoxyde de carbone; et en comburant on se sert généralement de I’oxygene pris
dans I’air. La pile est composée de I’assemblage de plusieurs cellules élémentaires comportant
une chambre cathodique et une chambre anodique séparée par deux électrodes, et un électrolyte
solide ou liquide selon le type de pile.

La différence entre une pile a combustible et les autres piles est que sa structure ne réagit pas,
elle reste invariante. Ici, les réactifs sont renouvelés et les produits évacués en permanence. La
régulation consistera donc en la production permanente des réactifs et a I’évacuation des produits
de réaction.

La présente thése' est honorée d'étre La premiére thése du doctorat d'état soutenue en

Algérie sur les piles a combustible. Elle constitue une contribution a I'étude des systéemes de

conversion d'énergie électrique avec composants électrochimiques. Ces composants actifs d'une
cellule de pile a combustible a électrolyte solide (SOFC) sont: I'anode, I'électrolyte et la cathode.
A Tl'anode le carburant est oxydé et des électrons libérés vont rejoindre la cathode pour la
réduction de I’oxygéne & travers un circuit extérieur. Les ions O vont traverser un électrolyte
solide, c’est a son interface avec I’anode qu’une réaction chimique aura lieu. Des électrons, de la
chaleur et de I’eau seront libérés. C’est au sein de ce systeme; anode, électrolyte et cathode que
des phénomeénes de transfert de charges électrique, de masse et de chaleur se passent. La
performance de la pile repose sur ces modes de transfert. C’est eux qui limitent les pertes comme
les surtensions d’activation, les surtensions de concentration aux deux électrodes et les

surtensions Ohmiques dans les électrodes et électrolyte. Les modes de transfert dans ces trois

! "La premiére thése du doctorat d'état soutenue en Algérie sur les piles & combustible par Mme ZITOUNI Bariza".
Bulletin des Energies Renouvelables. Semestriel. N° 12. Décembre 2007. EISSN / ISSN 1112 — 3850. pp. 30
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composants sont gouvernés par des lois de la cinétique électrochimique, de conservation de
charge, de chaleur et de masse.

Cette these est organisée comme suit. Une description de pile a combustible a électrolyte solide
(SOFC), son principe de fonctionnement, ses configurations géométriques se trouvent dans le
chapitre 1.

Dans le second chapitre, une revue bibliographique sur les travaux de modélisation numérique,
des phénomenes de transfert de masse et de chaleur dans les piles a oxyde solide est exposée.
Une recherche bibliographique exhaustive est faite particulierement sur les différentes
expressions de la tension et des différentes surtensions utilisées.

Dans le troisieme chapitre, une évaluation des différentes tensions, surtensions et des fractions
massiques est faite suivant une modélisation zéro dimension (0-D).

Le quatrieme et le cinquieme chapitre présentent des simulations et des modélisations
numériques des phénoménes de transfert de chaleur et de masse respectivement
unidimensionnelles (1-D) et bidimensionnelles (2-D) pour une cellule de la pile SOFC type
planaire a co-courant fonctionnant aux températures intermédiaires.

Dans une partie du quatrieme chapitre, on s’intéresse au transfert de chaleur. A travers un
modele thermoélectrique 1-D, I’augmentation de température dans la partie solide en fonction de
la configuration géométrique de la pile, la température et la tension de fonctionnement de la pile
sont analysées. Ce travail a été publié dans (An international applied physics & engineering
journal, 2007) Springer-Verlag GmbH.

Dans une autre partie du chapitre quatre, un modele électrodynamique 1-D est développé ou la
consommation d’H2 par une cellule SOFC et I’analyse de sa performance (densité de puissance)
en fonction des parameétres de fonctionnement (température, pression, débit, qualité de
comburant) et des parametres géométriques (épaisseurs des électrodes et de I’électrolyte et de la
longueur) sont discutés. Ce travail est aussi l'objet d'une publication dans I'Int. Journal of
Hydrogen Energy, Vol. 34 issue 11 (2009) 5022-5031

Tandis que le chapitre 5 présente un modéle de calcul a deux dimensions 2-D ou les champs
thermique et massique de I’H2 et de I’H20 sont analyses a travers la partie solide en fonction des
dimensions des deux électrodes et électrolyte. Ce travail est aussi I'objet d'une publication dans
I"Int. Journal of Hydrogen Energy, Vol. 34 issue 11, (2009) 5032-5039

Il est & noter que toutes ces parties ont étaient présentées lors des conférences internationales,
ARSEC 2006, Kingdom of Bahrain, Colloque Algéro-Francais sur les matériaux et la
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corrosion: application multifonctionnelles 2006, Bejaia, IHEC 2007 Istanbul Turkey et
ICRESD 2007 Tlemcen.

10

1. Communications dans des conférences internationales

Zitouni B., Ben Moussa, Oulmi K Electrodes and electrolyte materials in SOFC System:
Electro-thermal Performance. The Arab Regional Solar Energy Conference (ARSEC 2006).
5-7 November 2006, University of Bahrain, Kingdom of Bahrain.

Zitouni B., Ben Moussa, Oulmi K.Electrode supported in IT-SOFC: Ohmic and Activation
Polarization. The Arab Regional Solar Energy Conference; ARSEC, 5-7 November 2006,
University of Bahrain, Kingdom of Bahrain.

Ben Moussa H., Zitouni B., Oulmi K. Thermo-electrical Performance of IT-SOFC: Ohmic
and Activation Polarizations Effects. The Arab Regional Solar Energy Conference; ARSEC,
5-7 November 2006, University of Bahrain, Kingdom of Bahrain.

B. Zitouni, H. Ben Moussa, K. Oulmi, S.Saighi. Multi Modélisation des Phénomeénes
Thermiques dans les Piles Type SOFC Planaire. ICRESD_07, Congrés international sur les
énergies renouvelables et le développement durable. Tlemcen 21-24 Mai 2007

B. Zitouni, H. Ben moussa, K. Oulmi, Ph. Mandin, S. Saighi. Numerical Study of Heat
Transfer in IT-SOFC Design. Proceedings International Hydrogen Energy Congress and
Exhibition; IHEC, Istanbul, Turkey, 13-15 July 2007

B. Zitouni, H. Ben Moussa, Ph. Mandin, K. Oulmi. Hydrogen consummation in IT-SOFC:
zero and one dimensional electro-dynamic numerical study. Proceedings International
Hydrogen Energy Congress and Exhibition; IHEC, Istanbul, Turkey, 13-15 July 2007

B. Zitouni, H. Ben Moussa, K. Oulmi, S. Saighi. Heat Sources Effects in Fuel Cells Type
SOFC. Proceedings International Hydrogen Energy Congress and Exhibition; IHEC,
Istanbul, Turkey, 13-15 July 2007

B. Zitouni, H. Ben Moussa, K. Oulmi, S. Saighi. La performance des piles SOFC en
fonction du type de matériaux des électrodes et de la configuration géométrique. Proceeding
Colloque Algéro-Francais sur les matériaux et la corrosion: application multifonctionnelles.
Bejaia 30 - 31 octobre 2006

Zitouni B., H. Ben moussa, K.Oulmi, S. Saighi, D.Haddad. Joule Effect and Activation
Heat Losses in IT-SOFC. WIH2, Ghardaia. Algérie. 27-29 octobre. 2007

S. Saighi, B. Zitouni, H. Benmoussa, K.Oulmi, D. Haddad. Power Density in Several
SOFC Systems. WIH2, Ghardaia. Algérie. 27-29 octobre. 2007



Introduction générale

1*

8*

9*

2. Publications internationales

Zitouni B., Ben Moussa H., Oulmi K. Studing on the increasing temperature in IT-SOFC:
Effect of heat sources. An international applied physics & engineering journal. Journal
of Zhejiang University SCIENCE A. Zhejiang University Press, co-published with
Springer-Verlag GmbH.Vol. 8, No 9, 2007, p 1500-1505. ISSN 1673-565X (Print); ISSN
1862-1775 (electronic version)

Ben Moussa H., Zitouni B., Oulmi K. Thermo-electrical Performance of IT-SOFC: Ohmic
and Activation Polarizations Effects. Journal of the Association of Arab Universities for
Basic and Applied Science (JAAUBAS). ISSN 1815 -3852. Vol. 4, 2007, p. 254-261

Zitouni B., Ben Moussa, Oulmi K Electrodes and electrolyte materials in SOFC System:
Electro-thermal Performance. Journal JAAUBAS. ISSN 1815 -3852. Vol. 4, 2007, p. 262-
267

Zitouni B., Ben Moussa H. and Oulmi K. Electrode supported in IT-SOFC: Ohmic and
Activation Polarization. Journal JAAUBAS. ISSN 1815 -3852. Vol. 4, 2007, p.268-274

H. Ben Moussa, D. Haddad, K. Oulmi, B. Zitouni, B. Mahmah et M. Belhamel.
Modélisation et simulation numérique des transferts fluidique et thermique dans le canal et
couches cathodiques d’une PEMFC. Revue des Energies Renouvelables. E-ISSN / ISSN
1112 - 2242. Vol. 10 N°1, 2007, pp. 139 — 156

H. Ben Moussa, B. Zitouni, K. Oulmi, S. Saighi, B. Mahmah & M. Belhamel. Etude de
I’effet thermique des différentes polarisations. dans une pile a combustible de type SOFC.
Revue des Energies Renouvelables, E-ISSN / ISSN 1112 — 2242, Vol. 10 N°3, 2007, p
345-355

B. Zitouni, H. Ben Moussa, K. Oulmi, S. Saighi. La performance des piles SOFC en
fonction du type de matériaux des électrodes et de la configuration géométrique.
Proceeding Colloque Algéro-Francais sur les matériaux et la corrosion: application
multifonctionnelles. Bejaia 30 - 31 octobre 2006. p 522-525

Hocine Ben Moussa, Bariza Zitouni, Kafia Oulmi, Bouziane Mahmah, Maiouf Belhamel
and Philippe Mandin. Hydrogen consumption and power density in a co-flow planar SOFC.
Int. Journal of Hydrogen Energy, Vol. 34 issue 11 (2009) 5022-5031

Bariza Zitouni, Hocine Ben Moussa, Kafia Oulmi, Slimane Saighi and Khaled Chetehouna.
Temperature field, H, and H,O mass transfer in SOFC single cell: Electrode and electrolyte
thickness effects. Int. Journal of Hydrogen Energy, Vol. 34 issue 11, (2009) 5032-5039

1* et 8*: En annexe a la fin du chapitre 4

*:

En annexe a la fin du chapitre 5



Introduction générale

Obijectif de la thése:

Pour un développement efficace d’un tel systéeme électrochimique SOFC, une étude des

phénomeénes de transfert thermique et massique tend a mieux comprendre les phénomenes a
I'intérieur de la pile et prévoir son comportement sous I'effet des parameétres de fonctionnement,
structurels et geométriques. Un grand nombre de paramétres physiques doivent étre contrélés
comme par exemple; les conductivités thermique et électrique, dimension des électrodes et
électrolyte. C’est la modélisation numérique qui prévoit le comportement de I’effet d’un
parameétre sur un autre.
Notre objectif est I’étude numérique des phénomeénes de transfert de chaleur et de masse dans un
systeme électrochimique qui est la pile a combustible a électrolyte solide, SOFC. Les résultats
présentés sont liés a une cellule d’une pile SOFC type planaire a co-courant. La performance (I-
V), les profils de fractions massique et de température sont discutés en zéro dimension (0-D) et
en une dimension (1-D). Le champ massique et celui de température dans la partie solide,
électrodes et I’électrolyte sont ainsi représentés et discutés en fonction des configurations
géométriques d’une pile a électrolyte solide suivant une étude bidimensionnelle.



Chapitre |

Généralités sur les piles a combustible
a oxyde solide SOFC



Généralités sur les piles a combustible & oxyde solide SOFC

Chapitre |

Généralités sur les Piles a Combustibles a Oxyde Solide « SOFC »

Introduction

Les piles a combustible apparaissent comme 1’'un des moyens de production d’énergie
pour le futur, en parall¢le des énergies renouvelables, parce qu’elles ne produisent pas de
polluants lorsqu’elles sont alimentées par de [I’hydrogéne pur. Les recherches sont
essentiellement concentrées sur le développement de nouveaux matériaux et, pour une moindre
part, sur des études de modélisation et de développement de systémes complets.
Les piles a combustible du type SOFC fonctionnent a hautes températures, de 1’ordre de 600 a
1000°C. Ces dernicres peuvent, dans une certaine mesure, étre avantageuses car la chaleur
dégagée peut étre mise a profit pour d’autres systemes thermiques. Cependant, les contraintes
résultantes sur le choix des matériaux (aspects mécaniques, chimiques, etc...) ont limité les
développements technologiques et entrainent des colts 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.
Ce chapitre illustre le modéle physique en question; la pile a combustible. Plus d’importance

sont portées a la pile a combustible a électrolyte solide, SOFC.

I. Différents types de piles a combustible

Une pile a combustible est un dispositif électrochimique qui convertit 1’énergie chimique
d’une réaction directement en énergie électrique tout en dégageant de la chaleur. Lorsqu’en 1802
Sir Henry David énonce le principe de 1’¢lectrolyse inverse, il met en évidence la possibilité¢ de
produire de I’¢lectricité et de la chaleur a partir de la réaction chimique entre 1’oxygene et
I’hydrogene. Partant de ce procédé, William Grove expérimenta en 1839 la premicre pile a
combustible produisant de 1’¢lectricité, de la chaleur et un produit de réaction, 1’eau (Figure 1.1).
Depuis cette découverte, différents types de piles a combustible ont été inventés fonctionnant a
des températures pouvant aller de quelques dizaines de degrés Celsius a plus de 1000 °C, selon
I’¢lectrolyte utilisé.

En régle générale, les piles a combustible sont classifiées selon le type d’électrolyte
utilisé. La deuxiéme caractéristique utilisée pour classifier les piles a combustible est leur

température de fonctionnement (Figure 1.2).
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Carburant ———>» Energie électrique
Pile & . .
combustible — Energie thermique
Comburant_____ L Fau

Figure 1.1. Entrées/sorties d’une pile & combustible

On distingue les piles a basse température qui englobent quatre technologies a savoir les piles
alcalines ou AFC (Alkaline Fuel Cell), les piles 8 membrane échangeuse de protons ou PEMFC
(Proton Exchange Membrane Fuel Cell), les piles a méthanol direct ou DMFC (Direct Methnol
Fuel Cell) et les piles a acide phosphorique ou PAFC (Phosphoric Acid Fuel Cell). Les piles a
haute température de fonctionnent (600-1000°C). Deux technologies ont été¢ développées, les
piles a carbonates fondus ou MCFC (Molten Carbonate Fuel Cell) et les piles a oxyde solide ou
SOFC (Solid Oxide Fuel Cell).

Combusfible ——»

y

Bectrolyte

Anode Cathode

Figure 1.2: Différents types de piles a combustible suivant le type d’électrolyte

I1. Principe de fonctionnement et composants d’une pile SOFC

La pile a combustible SOFC est composée d’un électrolyte conducteur d’ions placé entre
deux électrodes poreuses. Puisque le potentiel d’une seule pile est inférieure a 1V; un nombre de
cellules sont groupés entres eux pour générer une puissance utilisable. L’inter connecteur lie
I’anode d’une cellule a la cathode de la cellule adjacente dans I’empilement. Les conduites de
gaz (fuel, air) sont aussi formées dans I’inter connecteur pour distribuer le gaz le long des

¢lectrodes (Figure 1.3).
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| Interconnecteur

|—14_ / Canal cathodique

E-z ::::::::::::z‘::::::f; }Partiesolide
y_‘ |_| |_| w |_<li— Canal anodique

Co-courant Contre courant

Figure 1.3: Les composants de SOFC type planaire et types d’écoulement

Le fonctionnement de SOFC débute par 'arrivé du combustible et I'oxydant respectivement a
I'anode et a cathodique. Les gaz diffusent a travers ces deux électrodes, dans des sens opposés,
vers les interfaces avec 1'électrolyte. Sous des conditions favorables, deux réactions chimiques
auront lieu aux interfaces électrodes/électrolyte. Les ions oxygenes résultant de la réaction
chimique a l'interface cathode/électrolyte migrent a travers un électrolyte solide dense. Les
¢lectrodes doivent avoir aussi une conductivité électronique pour pouvoir transporter les flux
¢lectroniques du collecteur aux lieux de réactions ou de ces derniers vers le collecteur d'électrons

(Figure 1.4).
H,+050, - H,0 (1)

I11. Electrodes et électrolyte du SOFC
1. L électrolyte.

L’¢électrolyte doit étre un matériau dense afin de séparer les gaz combustible et

comburant. Il doit étre conducteur ionique pour permettre la migration des ions oxyde 07 dela
cathode vers I’anode tout en étant isolant électronique afin d’empécher les court-circuit entre les

¢électrodes.

2. Les électrodes

La cathode: La cathode est le siege de la réduction de I’oxygene.

0.50,+2¢ — ok )
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Figurel.4: Principe de fonctionnement d’une pile a oxyde solide SOFC [11] et [13]:
(a): Structure des composants, (b): Réactions dans SOFC, (c): Processus de diffusion dans SOFC

Elle est poreuse pour permettre a 1’oxygene gazeux de diffuser jusqu’au point de réaction. Le gaz

est absorbé puis dissocié et réduit en ions 0~ grace a la présence de lacunes d’oxygene. Le lieu
ou se produit cette réaction et ou sont présents simultanément les électrons de la cathode, les
lacunes d’oxygene de I’électrolyte et 1’oxygeéne gazeux est appelé point triple ou triple contact
(TPB pour Triple Phase Boundary en anglais). Ce processus peut étre résumé par la réaction (1)

selon la notation de Kroger et Vink.

L’anode: L’anode est le siége de la réaction entre 1’hydrogéne gazeux et les ions 0~ provenant
de I’¢lectrolyte.

H, +0* > H,0+2e” 3)
Poreuse pour acheminer le combustible a I’interface électrolyte/anode, elle sert aussi a évacuer

I’eau formée sous forme de vapeur d’eau.

1. Différentes structures de SOFC

Il existe trois types de structure de cellule élémentaire pour les piles SOFC : planaire [2],
[3], [4] et [5], tubulaire [6] ou monolithique (Figure 1.5). Ces trois technologies offrent des

performances différentes. La technologie planaire est dans I’immédiat la plus simple a concevoir.
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Les deux autres technologies se mettent difficilement en place avec des problémes d’étanchéité

dus a la dilatation des matériaux dans les hautes températures.
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Figure 1.5: Différentes structure de SOFC. (a) planaire a courant croisé [13]
(b): tubulaire [13] et [10], (c): Flat-tube [7]

V. Différentes configurations géométriques de SOFC

Les piles SOFC ont deux types de configuration géométrique; a électrolyte supporté ou a
¢lectrode supportée: anode supportée [4] et [5] ou cathode supportée [6] et [7]. L'avantage de

cette derniére configuration réside dans la faible résistance ohmique comparée au cas de
1'¢lectrolyte supporté.
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V1. Performances des piles a combustible

1. Force Electromotrice

L’équation de Nernst fournit une relation entre le potentiel standard idéal et le potentiel idéal a
I’équilibre pour d’autres conditions de température et de pression, I'expression de Nernst pour la

réaction H,+)20, — H,0 prend la forme:

RT P, .P%°
Nernst = EO + 1n o (3)
2F P o

La force ¢électromotrice peut également étre exprimée comme la variation d’énergie libre lors de
la réaction entre I’hydrogene et 1’oxygene. Le travail électrique maximum fourni par une pile a
combustible travaillant a température et a pression constante est donné par le changement
d’énergie libre de la réaction:

W, = AG =-nFE (4)

Si I’on considére le cas ou les réactifs et les produits sont a I’état standard, alors

AG? = —nFE° (5)
Pour une réaction générale on a:
oA+ B — »C + D (6)
Le changement d’énergie libre s’exprime par:
MO
AG:AG°+RTlniaEﬂ (7)
La force électromotrice
12Xl
E:E°+Elnc D (8)
nF  A“B’/

2. Caractéristique tension courant

Pour caractériser le fonctionnement des piles a combustibles, des mod¢eles assez
complexes sont utilisés, prenant en compte le moindre détail dans la conception des cellules
(dimensions physique, matériels, etc.) et les propriétés physiques qui interviennent (phénoménes
de transport, ¢lectrochimie, etc.). On se limite, dans ce travail, a une approche plus simple ou les
différents phénomenes sont étudiés vu des bornes de la pile indépendamment les uns des autres.
Lorsqu’un courant circule dans le circuit extérieur, le potentiel de la pile est plus faible que le

potentiel théorique. Ceci est dii a différentes chutes de tension : polarisation d’activation 7.,
polarisation ohmique 7, et polarisation de concentration 7. . Ces derniéres existent au niveau

des deux électrodes.

11
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3. Différentes Pertes de Tension

Les pertes, appelées souvent polarisation, proviennent principalement de trois sources: la
polarisation d’activation, la polarisation ohmique, et de la polarisation de concentration. Ces
pertes entrainent, pour une pile de potentiel idéal E, une chute de la tension.

U=E — pertes 9)

Nernst
a. Polarisation d’Activation

La premiére réduction du potentiel de la pile est lice aux irréversibilités des réactions
¢lectrochimiques a la cathode. Pour les faibles densités de courant, des contre réactions sur les
¢lectrodes génerent des surtensions d’activation.
Ces pertes d’activation sont liées aux résistances électroniques et ioniques internes qui diminuent
la tension entre €lectrode. Pour les hautes densités de courant, c’est la cinétique de la diffusion
des gaz a travers les ¢lectrodes qui devient le facteur limitant. Ce phénomene est d’autant plus
précoce si I’on utilise de I’air a la place de 1’oxygene pur, car I’azote géne 1’acces des réactifs a
I’oxygene. A partir d’une certaine quantité de courant demandée, I’alimentation en molécule
d’oxygene ne peut plus suivre, la tension chute.
La polarisation d’activation est directement reliée au taux de la réaction électrochimique, est
décrit par I’équation générale suivante:

=——ln— 10
Mact onE io (10)

b. Polarisation Ohmique

Les pertes ohmiques sont dues a la résistance que rencontre le flux d’ions en traversant
I’¢lectrolyte et a la résistance que rencontrent les électrons dans les électrodes et le circuit
¢électrique. L’¢lectrolyte et les €lectrodes obéissant a la loi d'Ohm. On peut exprimer les pertes

ohmiques par I’équation suivante:

Mo = IR (11)
c. Polarisation de Concentration

La polarisation de concentration peut s’exprimer par 1’équation suivante:

Neonc = % ln(l - i} (12)
La polarisation totale a chaque électrode s’exprime donc comme :

Man = Nact + Noone (13)

Mea = Mact  Meone (14)

12
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4. Effet de la Polarisation

La polarisation est une diminution du potentiel idéal de I’¢électrode

Vélectrode = Eélectrode i‘ﬂélectrode‘ (15)
A ’anode:

U, =E,, +n,, (16)
A la cathode:

U, =E, -, (17)

On voit bien que I’objectif de tout concepteur de pile a combustible est de minimiser la
polarisation. Ceci est réalis€¢ en améliorant la structure des électrodes ou par I’utilisation de
meilleurs catalyseurs En changeant les conditions de fonctionnement (augmentation de la
pression des gaz et de la température), on peut aussi améliorer les performances d’une pile a
combustible. Néanmoins, on montre que le fonctionnement optimal de la pile ne correspond pas
toujours au point optimal de fonctionnement des différents €¢léments du systéme (compresseur,
humidificateur...). De plus, un fonctionnement a ce point optimal peut entrainer un

vieillissement prématuré de la pile

5. Avantages et inconvenants du SOFC
Les avantages

La température de fonctionnement élevée des piles SOFC offre plusieurs avantages :

e La possibilité de fonctionner avec divers carburants: hydrogéne, hydrocarbures liquides,
gaz naturels. Pour les divers hydrocarbures, une conversion préalable en hydrogéne est
nécessaire, soit au sein de la pile, soit dans un reformeur en amont de la pile.

e Une insensibilité a la présence de CO dans I'hydrogene

e La fourniture d'une chaleur élevée facilement exploitable en cogénération avec ou sans
turbine a gaz. Le rendement global peut alors atteindre 80 %.

e Une des particularités de la SOFC est son électrolyte solide, habituellement du Zirconium
(Zr) dopé d’une mole de 8 a 10% d’ytterbium (Y3+), laquelle joue le réle de conducteur
pour I’anion oxygene (O;-).

Les inconvénients

e La mise en température est longue et complique toute utilisation a cycles courts et

répétitifs (comme dans le cas des transports). Pour ces raisons, la technologie SOFC se

préte particulierement bien a la production d’¢électricité décentralisée et a la cogénération
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(domaines couvrant des puissances allant de 1 kW a quelques dizaines de MW). Grace a
son fort rendement et sa capacité potentielle a fonctionner directement avec des
hydrocarbures liquides, elle trouvera également un débouché dans la propulsion navale,
voire terrestre (trains, camion...).

e La mise au point de ce type de pile implique, de par cette haute température de
fonctionnement, la résolution de problémes thermomécaniques de tenue de matériaux

assez complexes, ainsi que d’assemblage et d’étanchéité.

VII1. Systeme pile a combustible

Les piles a combustibles sont entourées par un ensemble d’objets technologiques
auxiliaires, qui en assurent I’approvisionnement en produits de combustion, dans les conditions
optimales. Ce systeme permettra a la pile d’étre alimenter refroidie, bref de fonctionner. Mais le
systéme ne forme pas un bloc unique, il comporte deux entités, chacune ayant un role précis. Il
fait noter que ce type d’équipement dépend bien siir de I'usage qu’on fera de la pile. Il faut pour
cela; un réservoir, un compresseur d’air, un sous-systeme de refroidissement, un convertisseur,
un contréle commande avec capteur et vannes. La premiére entité permet d’alimenter la pile en
combustible et en comburant nécessaires pour le démarrage. Cette entité est située en amont de
la pile. En aval de la pile, on retrouve I’entité qui permettra d’évacuer les produits issus des
réactions internes de la pile (€lectricité, chaleur, combustible imbriil¢, comburant appauvri, eau
¢lectrochimique)
1. En amont de la pile

Tant que la pile a combustible est appelée a produire, il faut qu’elle soit continuellement
alimentée, (dans le cas le plus fréquent et celui que nous allons étudier) en combustible
(hydrogene) et en comburant (oxygeéne).
- Alimentation en combustible:
L’hydrogéne est le combustible idéal pour toutes les piles (ou presque), mais il n’existe pas a
I’état naturel. On peut le trouver dans les hydrocarbures et aussi dans I’eau. Quelques
transformations seront nécessaires pour 1’obtenir soit :

- a partir des hydrocarbures: un reformage a la vapeur permet d’obtenir un mélange riche
en hydrogene, mais avant d’étre utilisé, il est débarrassé de ses composants tels que le
monoxyde et le dioxyde de carbone,polluant pour la pile.

- apartir de la purification de sous produits de I’industrie chimique et pétrolicre.

- apartir de I’¢électrolyse de I’eau.

Pour les systémes embarqués, 1’hydrogene est stocké sous forme liquide, ou sous pression.

14
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- Alimentation en comburant:
L’oxygene est pris dans 1’air ambiant (disponible en abondance et gratuit), ou embarqué sous
pression a I’état pur. L’ inconvénient est que, non seulement 1’air est pollué, mais sa compression
demande beaucoup d’énergie.
2. En aval de la pile
Une fois que le comburant et le combustible ont traversé les compartiments anodique et
cathodique, les gaz doivent étre traités pour éliminer toute forme de pollution et valoriser
I’énergie contenue dans les fluides.
Le systéme en aval de la pile est donc chargé :
- du traitement des gaz d’échappement
- de la gestion de la chaleur produite: 1’énergie non convertie en énergie électrique est
émise sous forme de vapeur d’eau (donc de chaleur) qui est utilisée a des fins de
cogénération

- de la gestion de I’¢lectricité produite

VI1I1. Sous Systémes pile a combustible SOFC
1. Circuitd’eau
L’eau est utilisée pour le pré reformage du gaz naturel. Elle provient de deux sources. La
premicre est le réseau de I’eau habituelle et la seconde est I’eau récupérée dans le systeéme par les
différents condenseurs. Cette eau est tout d’abord préchauffée par un échangeur de chaleur qui
récupere ’énergie des fumées que le systéme rejette. En effet dans le reformeur et dans la pile,
I’eau a besoin d’atteindre de hautes températures, et récupérer 1’énergie des fumées permet
d’augmenter le rendement global (figure 1.6).
2. Circuit de combustible
Le gaz naturel sort du réseau de ville. Ce gaz est tout d’abord désulfuré pour éviter
I’empoisonnement du nickel dans la pile. Il va ensuite se mélanger avec I’eau du circuit de fagon
a réagir selon la réaction de gaz a 1’eau dans le reformeur. Une fois le gaz reformé (ou
partiellement reformé), il est envoyé dans la pile. Le combustible est composé d’hydrogéne et
encore de gaz naturel. Dans la pile, ce combustible réagit pour fabriquer de I’électricité. Les
imbrilés (entre 10 et 30% du combustible) sortent de la pile pour rejoindre un brilleur auxiliaire.
Les derniers pourcents du combustible y sont briilés, et les fumées évacuées.
3. Circuitd’air
L’air rentre en surplus dans le cceur de la pile. L’oxygéné qui n’y est pas brilé va

rejoindre le brileur auxiliaire pour y étre consomme avec le gaz naturel.
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Figure 1.6: Schéma d'une installation SOFC en cogénération [13]

4. Circuit de chauffage pour la cogénération
Le circuit de chauffage pour la cogénération va se nourrir de la chaleur des gaz imbrilés
a la sortie du cceur de pile (le combustible imbriilé est a 900°C). Le circuit se nourrit également
de la chaleur des fumées des imbriilés sortant du brileur auxiliaire. La température de ces gaz est
supérieure a 1000°C. Grace a ce circuit récupérant la chaleur, le systéme global atteint un

rendement de 80%.

Conclusion

La pile a combustible, rappelons le, est un excellent convertisseur d’énergie; et parce qu’elle
contribuera a résoudre, si non a diminuer les problémes d’énergie et d’environnement, elle
devrait tot ou tard s’imposer. Un grand avenir lui étant par ailleurs promis pour 1’alimentation
des véhicules électriques par exemple.

La maturité technique de la pile & combustible n’est vraiment pas encore atteinte, du moins par
rapport aux attentes de ses utilisateurs. La principaux difficultés sont: sa configuration
géométrique, ses matériaux de construction, I’environnementale dans laquelle fonctionne ce
systeme ainsi que les phénomenes de transfert massique et thermique. Il est donc nécessaire de
lui associer des systemes encore plus performants et bien maitriser les phénomenes de transfert

pour optimiser son rendement.
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Chapitre 2

Tension, Surtensions et Phénomeénes de Transfert dans SOFC:
Etude Bibliographique

Introduction

La pile a combustible du type SOFC, a fait I’objet de plusieurs modélisations
mathématiques. Les modéles traitent parfois des phénomenes spécifiques comme la performance
de la pile et d'autres fois, ils concernent tous les mécanismes de transport dans la pile. Deux
catégories de modeles existent, les modeles partiels et les modeles complets. Les premiers types
concernent seulement quelques ¢léments de la pile comme 1’¢lectrolyte, ou les électrodes. Les
modeles complets incluent tous les composants de la pile a combustible.
Les résultats de la modélisation mathématique de la pile a combustible dépendent d'une série
d’hypothéses. Ces derniéres sont faites de telles fagons a simplifier la résolution numérique et
non pas pour l'exactitude de I’étude du modele. Cependant, dans les modeles complets ou on
cherche a modéliser la pile enticre, les hypothéses qui négligent quelques phénomeénes et traiter
d’autres, diminuent considérablement l'exactitude et I'utilit¢ du modele. Le modéele complet
devrait inclure le transport le long de la direction d'écoulement afin d’étudier des effets
importants comme 1'épuisement de réactifs et la non uniformité dans la densité de courant et la
température de la pile. L'utilisation des propriétés physiques correctes est aussi importante.

Dans ce qui suit, une revue bibliographique exhaustive et une analyse des modéles
existants de la pile a combustible SOFC sont présentés. Cela a été nécessaire pour entamer nos

calculs numériques fait dans les chapitres 3-5.

I. Analyse de la modélisation de la tension et des surtensions

I.1. Potentiel normal et potentiel de Nernst

Suivant les travaux consultés, le potentiel normal EO prend deux types d’expression (Tableau
2.1). La premiére est exprimée en fonction de I’énergie libre [1], [2], [3], [4], [5] et [6]. La
deuxiéme est une fonction linéaire de la température; les références [7] et [8] utilisent la méme
expression de méme pour [9] et [10]. Une autre expression est utilisée par la référence [11]. On

remarque qu’une légere différence apparait dans les constantes a et b formant 1’équation de la

droite EO=b—aT.
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Plusieurs auteurs donnent des expressions différentes pour la tension de Nernst (Enemst). Les

références [12], [13] et [14] expriment la tension de Nernst en fonction des pressions partielles

des gaz (Tableau 2.2).
Tableau 2.1: Expressions du potentiel normal
Potentiel normal Références
_ 0
EO = AG 5 AGO =_RT 11’1 kp, kp = XCXD [1]
nF X, Xy
EO _ _AGO
= (21, [3], [4], [5] et [6]
E’=1.2723-2.7645x10*.T [7] et [8]
E’=1.2553-2.4516x10™.T [9] et [10]
E’=1.2586-2.52x10".T [11]
Tableau 2.2: Expression du potentiel de Nernst
Potentiel de Nernst Références
05 [12], [13] et [14]
E\ne _AG AG(T)=AG’(T)+RT 1n 2r:Po.
nF Pn,0
2 [15]
E\one =Ean—£ln —(pﬁzoz Po
2F 4F  { (py,) Po,
B 0.5 -1 [16]
ENemst = AG(T) +Eln sz . p& . —szO
2F 2F Po \ Po Py
% Xo.s [20]
Nyory = E° +E In—t202
2 X0
AG(T 21
Nernst = ](; ) 2 AG(T) = AHr(’r) _T {AS? +J.%('r)d’1ﬂ)} [ ]
n
Avec: AH, (T)=AH!(T) + j AC,(T)dT
AC,=C,o—Coy —05C,, , C (T)=) ai.T' [22]

Les auteurs [15] et [16] introduisent une pression de référence po tandis que les auteurs de la
référence [20] expriment les pressions partielles de chaque espéce en fonction des fractions
massiques. Une autre formulation de la tension de Nernst a été utilisée par la référence [21], en
utilisant les lois de la thermodynamique ou la chaleur spécifique est exprimée en fonction de la
température. C’est le cas par exemple de Yixin Lu [22].

1.2. Surtensions
Les surtensions dans une pile type SOFC sont de trois types; (Figure 2.1). La polarisation

totale a chaque électrode s’exprime donc comme:
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Tension (V) y

Exems(Volt) |
Région des pertes d'activations

Région des pertes ohmiques

Région des pertes de diffusion

»

Densité de courant (A/m?)

Figure 2.1. Différents types de pertes de tension en fonction de la densité de courant

nan = nact,an + nconc,ca + nohm,an (18)

T]ca = T]act,ca + T]conc,ca + T]Ohm,ca (19)

Dans les parties solides, électrodes et électrolyte, les surtensions sont de type Ohmique,
l'expression des pertes de tension est donnée par:
i

Mot == (20)
c

Ou o représente la conductivité électrique ou ionique. Elle dépend du type de matériau.

1.2.1. Surtension d’activation
1. Expressions des surtensions d’activation
La polarisation d’activation est directement liée au taux de la réaction électrochimique. En
général, elle est décrite par I’équation de Tafel:
_RT, U @21)

n . =
act
anF i 0

ou celle qui porte le nom de Butler-Volmer:
um =—51'$ sinh™ {LJ (22)

Plusieurs travaux utilisent des expressions différentes de la surtension d‘activation. Ces dites
expressions sont regroupées dans le tableau 2.3. Pour exprimer ces surtensions, un groupe
d’auteurs utilise la forme de Butler-Volmer [4], [7], [8], [10], [15], [16], [24], [25], [26], [27] et
[28]. D’autre groupe d’auteurs utilise la forme de Tafel [3], [5], [14], [20], [29] et [30]. Mais un

troisiéme groupe utilise une dépendance linéaire entre la surtension d’activation et la densité de
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courant [13], [33], et [34]. La référence [36] exprime cette surtension d’activation en fonction

des pressions et de coefficient de diffusion.

Tableau 2.3: Expressions des surtensions d’activation

et = nF
_2RT sinh-! i _2RT
nact,an nF ZiO’an > nact,ca nF

RT sinh"( ,1 J
o F 210,eff

—RT . RT

Ini,, b=—-—
onF onF
RT RT

= In i - In i
naCt naanF iO,an nacaF i0,0211
_RT(i
T]act nF io

_RT(Q
Mac noF| i,

nact, total =

N =a+blni, az(

Mact :Aln(h‘Ll“]
L

—my E,, —my
e = RI P | yomert , LRIF P}y
D, 2F ( p, ’ D, 4F  p.

—my \RT
o, ©

Expressions des surtensions d’activation Références
RT . | 1 RT . . 1
nact,0a=Tsmh (2%,%}, nact,an=Tsmh (%M] [7] et [10]
[24]

[4], [8], [15], [16], [25] et [26]

[5], [11], [14], [20], [29] et [30]

[27] et [28]

[3]

[13] et [33]

[34]

[36]

[16]

2. Densité de courant d’échange

La densité de courant dans 1’expression des surtensions d’activation prend plusieurs formes

groupées en trois groupes (Tableau 2.4):

Un groupe d’auteur exprime la densité de courant d’échange en fonction des fractions massiques

[15] et [51]. On remarque que les concentrations d’hydrogéne a 1’anode se trouvent dans

I’expression de la densité de courant d’échange anodique [38]. Un deuxiéme groupe d’auteurs

[19], [21], [23], [37], [40], [42], [43] et [49] et ont exprimés la densité de courant d’échange en

fonction des pressions partielles, d’un coefficient ‘y’ et d’une énergie d’activation E. Les valeurs
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de ces deux parametres différent d’un auteur & un autre. Le troisiéme groupe exprime cette
densité de courant d’échange en fonction de la température, d’un coefficient K et d’une énergie

d’activation E en chaque électrode [12] et [47].

1.2.2. Surtension de concentration

Lorsque la demande en courant augmente, le systéme devient incapable de maintenir la
concentration nécessaire des réactifs. Ceci conduit & un abaissement rapide de la tension aux
bornes de la pile. Plusieurs facteurs contribuent a la polarisation de concentration: la diffusion du
gaz a travers les électrodes poreuses, la diffusion des réactifs ou des produits du site de la
réaction vers 1’¢lectrolyte ou I’inverse. A des densités de courants €levées, la faible vitesse de
transport des réactifs ou des produits vers le site de la réaction est la contribution majeure a la
polarisation de concentration.
Plusieurs paramétres influent sur les pertes de concentrations qui sont la densité de courant
limite, la fraction massique, le coefficient de diffusion, les concentrations des especes et les
pressions partielles des gaz.
Suivant la bibliographie récente consultée, on remarque que les expressions des pertes de
concentrations sont reparties en cinq groupes (Tableau 2.5): Un groupe de travaux exprime la
surtension de concentration en fonction de la densité de courant et de la densité de courant limite
(tableau 2.6) [3], [6], [14], [27], [31], [34], [48], [54], [55] et [60]. Un deuxiéme groupe utilise
les fractions massiques/molaires [24], [19], [35] et [57]. Le troisiéme groupe exprime ces
surtensions en fonction du coefficient de diffusion effectif [7], [15], [37], [47], [49] [58] et [59]
ou bien en fonction des pressions partielles des gaz [7] et [47] l'ont fait. Les surtensions de

concentration peuvent étre exprimées en fonction de la concentration des gaz [51].

1.2.3. Surtension Ohmique
Les pertes ohmiques sont dues a la résistance que rencontre le flux d’ions en traversant
I’¢lectrolyte et a la résistance que rencontrent les électrons dans les électrodes et le circuit
¢lectrique. Les pertes ohmiques obéissent a la loi d'Ohm, elles peuvent étre exprimées par
I’équation suivante:
1
Mo = (23)
La conductivité électrique est généralement exprimée dans les références en fonction de
température sous forme exponentielle, particulierement la valeur numérique est donnée pour des

conditions de température bien précises (Tableau 2.6).
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Tableau 2.4: Expressions des densités de courant d’échange

Densité de courant d’échange

Condition

Références

_ K K
10 an 11—[ X

CX _Ean
"XP RT

i, =K RT ex B,
0.an an n F p RT

S

0

=

S
7 N\
a
g a
& T
m 3]
[38)
/_\\

~120000 0 133
P02 an

PO2 ca

s
ke
g
o'{—<
O
o
TN
<)
3
o o
* S
[e]
® g
|
*
& |

P02 ca

iy, 4 =2000, i, .. =5300(Am™)

L =5.5.10% .y, =7.10% (Am")
-100 > E_ =120 (KJmol™)

act an act, ca

Van =5.5.10"",
E =120 > E

act, an act, ca

Voo =7.10° (Am?)
—120 (KJmol™)

¥Y,=5.5.10° y_ =7.10° (Am?)
E. =100 E._ =120 (KJmol™")

act, an act, ca

yanzl 956.10', 5., =7.10' (Am?)
~140 , E.. =149 (Kimol™)

acl an act, ca

— 11
K, =6.5410" K,
:140’ Eact ca

=2.3510"(Sm™)

E =140(KJmol ™)

act, an

_ 13 _~ 101l 05 2
K, =3210", K_=710" (Sbar” m™)

E 130 (KJmol™)

act, an

=1290 » E

act, ca

=1.079 10* i*

Oca

=2 10° (Am™)

0 an

Ao, =49 10" bar E; =200 (KJmol )

[15]et[51]
[19], [49] et [42]

[37]

[23]

[40]

[43]

[21]

[47]

[12]

[38]
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Tableau 2.5: Expressions de surtensions de concentration

Expressions

Référence

MNeon :Eln 1—; » Meone Zﬂln l—l‘fi (i1, voir Tableau 2.7)
nF nF

L

nconc=CIn.iL . C:E[l-’_L]
1, —1 nF

] . 0 .
. ln[l_;]_ln 1 B
I]F 1as pHZO1

L

nconc

2F nF

YHZOYLZ
RT

—RT [YH2 yIHzo ] -RT [X?{ZXEZO ]
= ln 3 nCOnC = ln

a b
Xn,0XH,

-1
iRt iRt
T-]con'dn:_ln 1_ - : 0 1+ - a()
‘ nF 2FDeff,anXH2p 2FDeff,aan20p

iRTt
= - | 1+
IIF neFDeff,an YHzp

LU @@(ﬂ}
- 2IIF y(()JZ yooz 2neFDeﬁ,(zp

-1
iRTt,
neFDeff,an yg{ZOp

_RT(p,
nCOn 4F pz)z
T]conc,an = RT ln pHZO’TPBpHZ)f M :Ell’l poz—a
2F pHZO!prZ,TPB o 4F Po, 11
_RT RTd,, i RTd, i )
T]conc,H2 = Inj | 1- eff 20 1+ eff 20
2F 2FDy py, 2FDy Pyo

RT (P[P RTd 3,
:_ln c c
Thova g HSOZ (502 e Be’q{m)gﬁpc |
—E n, In ng
T]con,ca nF 0, ng

Ci C
_RT n, In—=-n, In—2>+
Gy P C

n
con,an nF

[§

P )l

S

1 CZO_ 1 CCOz
n, In—2%-n, nCB
co co,

[14], [27], [34], [48], [54],
[55], [60] et [6]

[31]

[3]

[52]

[19], [35], [57] et [24]

[37]

[49]

[7]

[47]

[15], [58] et [59]

[51]
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Tableau 2.6: Expressions de la Conductivité électrique

Conductivité électrique (ionique) o (Sm™) Références
Anode
(95.10"j [—1150) [45], [37], [51], [41], [23], [18],
Gan = exXp
T T [39], [40], [50], [61] et [4]
oam=10" (973 K) [9]
Car=2.10° [38] et [28]
Cathode
(42.10*’} (-1200} [45], [37], [51], [41], [23], [18],
Gca = eXp| ———
T T [39], [40], [50] et [4]
[42.1o6j (—1 150] [38] et [62]
Gca = CXp| ———
T T
6aa=7.7%10° (973 K) [9]
Electrolyte

[3.34104j (—103000}
cYelec = T eXp T

1.04 (600-800 K) et 4.59 (800-1000 K) et 6eec= 1.0 x 102°(973 K)

[37], [38], [50], [41], [23], [18],
[39], [40] et [50]

[44] et [9]

interconnexion
9.310° -1100
Ome =| Tp [P T

[45], [37], [23], [18], [39] et

[50]
2.10° [38]
oint =1.35 10° (973 K) [9]
Tableau 2.7: Expressions des densités de courant limite "i)’
Expressions Référence

i, = "(?p] il =0.301 (Am?)

[,=3.25 (A m?), T=1000 K

ii=0.8 (Am™), T=1273 K [60]
. nFDC, . nFD(C,-C . : 54
== SHE (éf’ S),ézepalsseur, C: concentration, b: bulk, s: surface 4]
. _NFDC, . _nFD(C,-C,) [34]
' 6.60m 3.60m

i, =3500 (Am™), T=1073,1173 et 1273 K [48]

[55] et[14]

[27]
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I1. Etat de I’art sur les études numériques des phénomenes de transfert

Jason LeMasters [70], 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. Ce mod¢le analyse la fabrication, le
démarrage (start-up) et opére dans les conditions de fonctionnement en état stationnaire. Ce code
a ét¢ minutieusement modelé pour inclure des changements significatifs (la structure), des
nouvelles sources de chaleur (€lectrochimiques), des conditions de flux et des différentes
propriétés des fluides (air température ¢levée et hydrogene). Ce code était comparé au code
commercial avec FLUENT.

Eduardo Hernandez-Pacheco [57], a développé un modele électrochimique thermique pour
simuler la performance d'une pile a combustible & oxyde solide sous des conditions de
fonctionnement différentes et des facteurs géométriques. La température, le courant, la
distribution du gaz et le carburant utilisé ont été calculés avec le modéle dans différentes régions.
Les résultats de modélisation ont montré de bons résultats pour des réductions de gradients de
température a l'intérieur de la pile.

Srividya Valluru [71], son travail caractérise les contraintes thermiques surgissant pendant le
fonctionnement des piles a combustible a oxyde solide planaire. Ce facteur est important pour
l'efficacité¢ de ce genre de pile. Les contraintes thermiques sont calculées a partir des champs
température en utilisant le code ANSYS. Une approche d'analyse de contrainte thermique
couplée est mise en oeuvre pour un modele en deux et trois dimensions.

V.T. Srikar et al. [72], se sont intéressés aux piles SOFC miniaturisées, ils considérent une
configuration planaire avec électrolyte supporté et en utilisant un modele analytique simple.
L'analyse de perte d'énergie en raison de la conduction de chaleur met en évidence I'importance
efficace de l'isolement thermique. Cette analyse avec des considérations géométriques, permet
l'identification d'une structure qui réduit simultanément au minimum les pertes thermiques et
assure une bonne stabilit¢ suffisante. Le développement d'arrangements pour l'isolement
thermique de micro dispositifs de pile a combustible est donc un secteur important de recherche.

Jinliang Yuan et al. [73], analysent numériquement le flux du gaz et le transfert thermique dans
un le canal anodique d'une pile SOFC dans le cas tridimensionnel. Ils montrent que parmi des
divers parametres, 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. [74], évoquent une série de simulation numérique pour voir l'influence

des transferts couplés (chaleur et masse) avec des réactions ¢€lectrochimiques dans une pile de
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type SOFC planaire. Les résultats montrent que les pertes de tension sont principalement dus a la
résistance interne dans l'inter connecteur et la surtension d'activation des électrodes. 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 haute que celle de la pile
conventionnelle, de plus, la température maximale est réduite de 10 a 40 K.

David L. et al. [75], 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'oxygéne. 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 pour la gestion efficace thermique de la pile a haute température. Ils ont
discuté la quantité et les effets radiatifs dans les matériaux constituant ce type de pile (SOFC).

Y. Inui et al. [66], se penchent sur le probléme de la durée de vie de la céramique utilisée dans
les piles SOFC et élucident 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 paramétres d'exploitation comme la température de gaz
d'admission.

P.F. van den Oosterkamp [76], cite que 1'état actuel de l'art du développement des piles a
combustible repose sur la connaissance des phénomeénes des transferts thermiques. Aussi, tant
dans les piles a combustible a membrane échangeuse de protons (PEM) que les piles a
combustible a oxyde solide lui-méme, le transfert thermique est une question critique. L’ auteur
montrera les implications du transfert thermique de pile a combustible a son architecture totale.
K.J. Daun et al. [32], montrent qu’a cause de leurs hautes températures d'exploitation, le
transfert thermique radiatif peut jouer un rdle important dans I’¢électrode et les couches
d'¢lectrolyte de piles a combustible a oxyde solide. ils présentent une caractérisation détaillée des
propriétés radiatives et thermo physiques des matériaux composites, qui sont utilisés pour
définir un modéle 2D simple incorporant les caractéristiques de transfert thermique de I'électrode
et les couches d'¢lectrolyte de la pile SOFC type planaire. Par la suite, I'importance de radiation
thermique est évaluée en comparant le champ de température obtenu utilisant un modele de
conduction avec celui obtenu en utilisant un mode¢le couplés conduction/radiation. Contrairement

a une certaine littérature publiée, ces résultats montrent que le transfert thermique de radiation a
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un effet négligeable sur le champ de température dans ces composants et ne doit pas étre adapté
dans les mode¢les thermiques complets de SOFC planaire.
Conclusion

Une étude bibliographique sur les différentes expressions de la tension et des surtensions des
piles type SOFC a ¢t¢ menue. Il s’agit de tension de Nernst et celle normale. La densité de
courant d’échange dont les expressions de la surtension d’activation prend différentes valeurs et
forme d’expression. Une possibilité de choix entre I’approche de Tafel ou celui de Butler-
Volmer existe pour les surtensions d’activation.
La densité de courant limite' a son tour prend des valeurs qui différent d’un auteur a un autre.
Une variété d’expressions est notée pour les coefficients de diffusion dans les électrodes. La
densit¢ de courant limite et le coefficient de diffusion limitent la valeur des surtensions de
concentration. Ces derniéres portent plus ou moins des expressions compliquées.
A coté de la densité¢ de courant, la conductivité électrique ou ionique (électrolyte) est un
parameétre qui détermine la surtension Ohmique. Presque la majorité des travaux consultés utilise
les mémes expressions pour I’anode, I’¢électrolyte et la cathode. Dans le reste des cas, les auteurs
utilisent des valeurs numériques en se référant a des travaux antérieurs.

Pour illustrer I’'importance des expressions et des valeurs utilisées dans les calculs de la

performance de la pile SOFC, une étude comparative est faite pour visualiser la sensibilité du
graphe de performance des piles a combustible type SOFC, aux paramétres électriques et

physiques, en utilisant le modéle de calcul OD. C'est le but du chapitre 3.
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Chapitre 3

Modélisation 0-D: Evaluation des différentes tensions, surtensions
et des fractions massiques

Introduction

Une partie de nos travaux ¢été sur la visualisation de la sensibilit¢ du graphe de
performance des piles a combustible type SOFC, aux paramétres électriques et physiques, en
utilisant le modéle de calcul OD. Ces parameétres sont: I’importance relative des termes des
différentes tensions et surtensions de 1’équation principale de ce modéle 0D, ainsi que 1’épaisseur
des ¢léments constituants la pile. En particulier, I’approche de Tafel et celle de Butler-Volmer
sont ¢tudiées afin d’évaluer les surtensions d'activations anodiques et cathodiques. Pour un débit
d’alimentation en hydrogéne humidifié et de 1’air comme comburant, les fractions molaires a la
sortie des canaux anodiques et cathodiques sont déterminées numériquement et discutées en

fonction de quelques parametres et pour différente densité de courant.

I. Modé¢le mathématique 0-D

On s’intéresse ici aux performances de la configuration des piles & combustible planes de
type SOFC en terme de relation tension - courant et fraction molaire consommeée ou restante a la
sortie des canaux anodique et cathodique. On envisagera dans un premier temps un écoulement
co-courant, Figure 3.1 et une alimentation en hydrogéne humidifié¢ a 3% et de 1’air comme
comburant. On s’intéressera a une température supposée homogene égale a T=1023 K et la
configuration géométrique adoptée est 1’anode supportée. Les dimensions des éléments
constitutifs de la pile sont relevées de la référence [1] (Tableau 3.1). Pour la détermination de la
performance de la pile et des fractions molaire le long des canaux anodique et cathodique, les

conditions de fonctionnement sont données dans le Tableau 3.2.

Partie étudiée

! ! i
: : o / Interconnection
W
> m I |_| ! |_| |_| |_l‘_ ,/ Cathode canal
Partie solide _p{ :::[::fI::::F::::::::::::: f/
H, : |_| : |_| |_| |_‘F- Anode canal
| |

Figure 3.1: Composants de SOFC type planaire co-courant

34



Chapitre 3 Modele 0-D

Tableau 3.1: Dimensions des éléments de la pile [1]

Eléments Valeur
1. Epaisseur (um)
Cathode 50
Electrolyte 10
Anode 500
2. Dimensions des canaux (mm)
Cathode
Largeur: Ic 2
Hauteur: he 3
Anode
Largeur: la 2
Hauteur: ha 2.5
longueur du canal (mm) 300

Tableau 3.2: Dimensions des différentes configurations géométrique du SOFC

Configuration géométrique Epaisseurs (um)
anode électrolyte | cathode
Anode supportée 500 10 50
Cathode supportée 50 20 300
Electrolyte supporté 50 150 50

1.1 Equation de la courbe tension courant
La relation entre la tension d’une cellule et la densit¢ de courant est exprimée par

1I’équation appelée souvent modele 0D [1]:

Uear™ Exemst = Momm = Naetan Mactiea ™ Meonean Meone.ca (56)
Dans la littérature, cette équation est utilisée selon différentes formes, il s’agit de la prise en
considération ou non des différents termes de surtensions. Ces dernicres limitent la valeur de la
tension de la pile Ugn, d’une valeur idéale appelée Enemst jusqu’a une valeur nulle. Selon les
types des surtensions, les pertes Ohmiques Monm résultent d’un passage de flux d’électron ou
d’ions O dans les trois parties solides de la pile; I’anode, 1’électrolyte et la cathode. Dans cette
étude, ce type de surtension n’est pas pris en considération dans I’inter connecteurs. Les pertes
d'activation anodiques Mactan €t cathodiques Maet, ca SOt dues aux réactions électrochimiques
incomplétes aux deux électrodes. Les surtensions de concentration anodiques Mcone, an €t
cathodiques Meone, ca SONt dues aux diffusions de gaz dans les électrodes et qui limitent la tension
de la pile.
Dans ce qui suit, des modeles mathématiques exprimant ces termes de surtensions sont présentés
pour chaque ¢élément de la pile SOFC. La somme algébrique des différentes tensions expriment

la performance de cette pile.
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I1.2. Calcul du potentiel de Nernst
La tension idéale de Nernst (Enemst) €st donnée en fonction du potentiel normal EO(T),

température et des pressions partielles des différents gaz:

0.5570.5
ENemst (T) =E0(T)+QIH[MJ (57)
nF XH2O

Calcul du potentiel normal E”: Le potentiel idéal E°(T) est donné en fonction de I’énergie libre

AG; de la réaction de formation de I’eau,

0 —
EN(T)=-—% (58)

Ou n et F sont respectivement le nombre de charge et le nombre de Faraday.
L’énergie libre AG; et I’enthalpie AH; sont exprimées en fonction de la température, des

variations des chaleurs massiques et des enthalpies et des entropies standard (T=298K):

AG, (T)=AH,(T) -T{AS? + %(T)dn} (59)
AH, (T)=AH'(T) + j AC,(T)dT (60)

Calcul de ACp, (T) : Pour chaque espéce H,O, H; ou O,, la chaleur spécifique est donnée par
[3]:

C,(T)=) ai.T (i=1,6) [KJ /Kmol™! K] (61)
En appliquant I’expression (6) pour chaque terme de la réaction chimique, la chaleur spécifique

de la réaction de formation d’H,O est de la forme suivante:
AC, =C 0 ~Con, —0,5.C, (62)

Etant donné AH,” et AS’; aux conditions standard (T=298K) et en introduisant I’expression de
ACp; (T), le AG(T) est calculée par intégration entre les deux températures 298 K et 1023 K. La
tension E°(T) est calculée. D’autre part, les pressions partielles sont exprimées en fonction de la

pression totale et des fractions molaires:

Poo=p. Xo2 (63)
Pu2=p. Xn2 (64)
Pr2o= p. Xm20 (65)
En substituant EO(T), Po2, P2, Pmoo dans 1’équation (2), on obtient 1’équation suivante:
Evenst (T) = —%p-#%.ln(%ixm] (66)
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I.3. Les surtensions Ohmiques
Les chutes de tension dans la pile SOFC dues au passage de courant ionique dans 1’¢électrolyte et

au courant ¢électrique dans les électrodes et les inter connecteurs sont données par:

Nomm = JR opm (67)

Romm: la résistance Ohmique équivalente (c’est la somme des résistances Ohmique de 1’anode,

de I’¢lectrolyte et de la cathode).
S
R o ZZ_ (68)
O;
j: exprime la densité de courant. e;: épaisseur de I’anode, ou de 1’¢lectrolyte ou de la cathode. oi:

conductivité électrique/ionique au niveau des €lectrodes et d’¢lectrolyte

1.4. Les surtensions de concentration aux électrodes.

Les chutes de tension dues aux diffusions de gaz dans I’anode et la cathode sont données par:

P .P
e RT | Troomes-Thyr (69)
2F I:>H20,f 'PHZ’TPB
P
_— _RT, | fosm (70)
4F Po2 ,TPB
Avec:
RTe,i
PH2 JTPB — PHZ’f _m "
RTe. i
Prores =Pror T oo "
2FDeff,an
RT.e .
Po,p8 =P - (P ~Fo,a ) exp[mq "

L.5. Les surtensions d'activation anodiques et cathodiques.
Ce type de polarisation au niveau des électrodes peut étre exprimé suivant deux approches :
approche de Tafel ou approche de Buttler-Volmer [2].
Approche de Tafel: I’anode, ce type de surtension est donné par:
nw,anu)=%.1n[iJ (74)

et ol jo, an €St;
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Joan = ﬁ.K.exp(_ anj (75)
n

A la cathode, 1’expression décrivant la surtension d’activation est fonction des coefficients k., et

Eca

. RT ]
=——.In| — 76
nact, ca (_]) 2F ( .0’ca J ( )
avec;
. RT -E
= ——Kex g 77
JO,ca nan.F p(RTj ( )

Expression de Butler-Volmer: Les pertes de tension du type activation sont exprimées suivant

un modgele plus général nommé Butler-Volmer.

onFn.__ . ~(—o)nFn,,
j:jo,électrocde [exp (Mj — exp[ ( ) T]act,elf:ctrode jJ (78)

RT RT

En utilisant le logiciel MAPLE 9.5 pour 1’équation (26), afin d’exprimer nact, slectrode €0 fonction
de j et ceci pour 0=0.5, et n=2 pour ’anode (oxydation de 1’hydrogéne) et 4 pour la cathode

(réduction de I’oxygene), on obtient les expressions des surtensions suivantes:

0.5

2
nact,ca(j) :%-ln (LJ'FOS [L] +4 (79)
0,ca JO,ca
. . 2 0.5
nact, an (]) =E-ln {L]+0.5 (L] —|—4 (80)
F 0,an JO,an

I1. Calcul des fractions molaire de H,, O, et H,O a la sortie des canaux
La réaction électrochimique consomme des quantités d’H, et d’O, et libére des quantités
d’H,O proportionnelles aux courants débités. Ces réactions sont:
a I’anode: O’+H, ————» H,0+2¢ (81)
a la cathode: 4e +0, —————» 207 (82)
Le bilan de matiére effectué dans un canal anodique ou cathodique est (figure 3.2.):
Jkout = Jkin — Jk, cons (mol s™) (83)
Ou k désigne I’'Hy, ’O; ou I’H,0O. Les quantités de flux de matiére consommeées J i cons SONt
données par la loi de Faraday.
A P’anode: + Ji2. cons € = j / (2F) (mol m? s™) (84)
- JH20, cons €0 = J / (2F) (85)
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Ala cathode: + Jo2, cons €0 =]/ (4F) (86)

J: Flux de matiére et j est la densité de courant débité.

JH2,120,in
Canal anodique JH2.H20.0ut
....... — __________=$
JHZO,cuns
JH2,cons G E S 5

J02,cons Q CEA SOFC
JOZ i
u a J 02,0ut

U R R R P E ©
Canal cathodique

Entrée (in) Sortie (out)

Figure 3.2: Bilan de matiére pour un modéle de calcul OD

Pour chaque espece k, le flux de masse entrant et sortant Ji in €t Jioue SOnt données par les

expressions suivant:

X..p.Q

J = kinFt Xt 87

k,in Mt ( )
Xk ttht

= 88

k,out Mt ( )
Coté anodique: La masse volumique et la masse molaire sont données respectivement par:
_p:M,

= 89
Pe= TR (89)
Mo =X - My )T (X0 Mypo) (90)
M, =(Xp2-Mgp)HXy-My;) oD

Coté cathodique. Les fractions molaires a la sortie pour 1’oxygene, I’hydrogeéne et 1’eau en

fonction de la densité de courant prennent la forme suit avec M= M.

Xk,entre = Xk,sortie_ (%J(L%J 'AX (92)
nF J{p Q

Les fractions molaires des espéces sont calculées selon le modéle OD. Un organigramme est

dressé a cet effet pour effectuer les étapes de calcul (figure 3.3).
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. 0 0
Read: AH ) AS i) Ra n, F) T: P: XHZ: XHZO, XOZ:
Oanodes Ocathode, Oelectrolyte, &ks J, AJ, Jlimit

v

Cpi=Y a7 =Y a,(T.107), (k:1,2,...6) and (i: H,O, H, or O5)
ACs; (T) = Cpo (T) — Cpaz (T)- Cpoz (T)
AG(T)=AH,"+/(ACp«(T).dT-T.[AS’+](ACp(T)/T).dT]

v

AGL(T)= AH,"+[(ACp(T).dT —T.[AS’+/(ACp(T)/T).dT]; E°=AG,(T)/ n.F

v
Enemst= EATHR.T)/(n.F).In[(P**. X0,"° X12)/ Xin20)]

»

>y

Read: eanode, m» eelectrolyte, m» ecathode, m (Hl: 1: 2s 3)

v

ROhm, m (eanode, m/ Ganode)+(eelectrolyte, m/ Gelectrolyte)+(ecathode, m/ Gcathode)

e

A\l

J=J+A)

v

T]Ohm = }{Ohm~J
Neonc,anode=(R.T/2.F).In[(Pri20,1p8.- P2 £) /(P20 £ Pu2 1p8)]
nconc,cathode:(R-T/4-F)-ln[(P02,a/P02,TPB)

v

Calcul Maet, anode A0 Nact, catnode With Tafel and Buttler Volmer

v
Ucell, m= ENemst - (nOhmic+ nconc + nact)
P= Ucell,m J
€S
J < Jiimit Y
No
yes
m<3

No

Write, J, Ucetiom, P
v

Figure 3.3 : Organigramme de calcul: modéle OD.
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I1I. Résultats
1. Evaluation des différentes surtensions

Aux conditions de fonctionnement figurants dans le Tableau 3.3, la Figure 3.4 illustre
I’importance des différentes surtensions sur la tension réelle de la pile ayant la configuration
anode supportée pour le modele de calcul 0D (Butler-Volmer). Ce modele exprime les différents
types de surtensions et montre clairement I’importance de chaque type de surtension. Les pertes
de tension Ohmiques (b) et les pertes d’activation totales (c) et (d) (anodique et cathodique) sont
du méme ordre pour des densités de courant environ supérieure 4 3A cm™. Les surtensions de

concentrations cathodiques sont trés faibles par rapport a celles a I'anode.

2. Surtensions d’activation

A T’anode et pour les faibles densités de courant, on remarque une différence entre les deux
approches de calcul; Tafel et Butler-Volmer. Les surtensions d’activation calculées selon
I’approche Butler-Volmer sont plus importantes que celles calculées par l'approche de Tafel
pour des densités de courant faibles. Pour des densités de courant supérieurs a 2 A cm™, elles

sont du méme ordre figure 3.5.

Tableau 3.3: Les paramétres utilises dans la simulation /1]

Grandeur Valeurs Unités Grandeur Valeurs Unités
T standard 298 K X2 0.97
T 1023 K X120 0.03
P 101300 Pa o : anode 25102 Sm’!
électrolyte 1088.107
cathode 1909
R 8.314 Jmol' K | AH,” (H,0) =242 .10° | J mol
N 2 AS’. (H,0) -44 .4 J mol 'K’
F 96320 C mol™ Kea 235.10" | Q'm?
a 0.5 Kap 6.54.10"" | Q'm?
Q. 7910° | Nm’s' Deff, an 3.6610° | m’s’!
Q. 44107 | Nm’s’ Defr. ca 1.3710° | m’s’
Mair 29 g mol™
Xo2 0.21

Les pertes d’activation cathodiques I’emportent sur ceux de 1’anode pour des densités de courant

inférieurs a 2 A/em?, I'inverse se produit pour des densités de courant supérieures, figure 3.6.
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Figure 3.5: Surtensions d'activations anodique: Comparaison d'approches de calcul

3. Surtensions Ohmiques

Les surtensions Ohmiques calculées aux électrodes et a 1’¢électrolyte sont représentées dans la
figure 3.7. Pour les conducteurs ¢lectroniques (électrodes), les pertes Ohmiques sont
négligeables par rapport aux pertes ohmiques du conducteur ionique (¢électrolyte) (figure 3.7 (a)).
Les pertes ohmiques anodiques sont plus importantes que celles a la cathode. Les pertes au

niveau des deux électrodes sont tres faibles (figure 3.7 (b)).SOFC a anode supportée présente
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moins de pertes. La configuration a électrolyte supporté présente plus de pertes de tension

ohmiques (figure 3.8).
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4. Fractions molaires

Les résultats obtenus pour le modéle OD et pour des densités de courants allant de 0 a 38000
A/m’ (figure 3.9), montrent les variations des fractions molaires des espéces a la sortie de la pile.
Il est bien clair que les quantités de I'hydrogene et celle de I’oxygeéne diminuent, tandis que celles
de I’eau augmentent. La diminution de la fraction de I'oxygéne est plus lente que celle de 1'Hy.
(Figure 3.9). Pour des densités de courant uniformes importantes, la fraction molaire de I'eau
augmente (3 a 20 %) tandis que celle de I’hydrogeéne (97 a 80%) et de ’oxygene (21 a 19.5 %)
diminuent (Tableau 3.4). le débit d’alimentation et la largeur des canaux ont aussi des effet sur la

quantité¢ d’hydrogene a la sortie des canaux (figure 3.10 et figure 3.11).

Tableau 3.4: Fractions molaires a la sortie des canaux anodiques et cathodiques
Pour différentes densités de courant

. 2
j(Am™) | Hz (%) | H:O0 (%) | Oz (%)
40 000 | 0.761 0.240 0.191
30000 |0.813 0.187 0.196
20000 | 0.865 0.135 0.201
10000 |0.918 0.083 0.205
Débit d’alimentation Largeur du canal anodique
1,00 1,00
gzz k::\"ti—o":?:: e e 0,95 &{3:: ‘:\. RRLE S
085 V\v\ *0ele , S Z'ZZ V\ o, . B
080 TS * DYBD N e,
0,75 v \ ¥ ey
gon A N 075 hé . ®e o
% 0,65 ¥ v 9 0,70 .
$ 060 v <
Z 0551 —=—Q=79.10" (ms") \y o =T 10 () V\
Fosol | e -d010’ s N 060 f——— —e— 130" (m) =
] e . o] 2w -
04011 —¥—Q=10.10" (m’s") Oy 0550 - =
035 AN 045 Al v
030 0,40 v
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000 004 008 012 016 020 024 028 032 0.35
Longucur du canal (m) 0,00 005 0,10 015 0,20 025 0,30
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Figure 3.9: Fraction molaire de I'hydrogéne
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Conclusion

Une multitude de modele de calcul d’une cellule unitaire de SOFC fonctionnant en co-
courant a été¢ étudiée. Le but a atteindre est la visualisation de la sensibilit¢é du graphe de
performance aux modeles de calcul OD, a I’importance relative des différents termes de
I’équation principale 0-D décrivant la tension de la pile, aux composants de la pile et aussi aux
parameétres physiques et aux épaisseurs des couches de la pile.

Pour quantifier les surtensions d'activations anodiques et cathodiques: 1’approche de Butler-
Volmer est utilisée. Les fractions molaires d’H2 a la sortie des canaux sont déduites et
comparées pour des densités de courant différentes. Plus de détail sur le calcul numérique

unidimensionnel (1-D) des phénomeénes de transfert de chaleur et de masse fait l'objet du

chapitre qui suit (Chapitre 4).

Modele 0-D
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Chapitre 4

Simulation et modélisation numeérique 1-D des phénomenes
de transfert de chaleur et de masse

Introduction

Dans le cadre de cette thése, un autre type de calcul est fait. Il s'agit d'un calcul des
profiles de température et celui de masse (H;) suivant un modele numérique unidimensionnel.
Ces deux travaux été couronné par deux publications dans Springer et Elsevier (voir la fin de
chaque partie de ce chapitre. pp56-60 et pp.72-81).
Le but de ce travail est d’étudier I’augmentation de température sous 1’influence des parameétres
suivants: sources de chaleur, température et tension de fonctionnement, la configuration
géométrique et le type de matériaux. L’équation d’énergie en 1-D est numériquement résolue en
utilisant la méthode des volumes finis. Un programme (FORTRAN) est développé dans le but

d’obtenir le champ de température en chaque élément de la cellule.

I. Modele physique et mathématique pour le transfert de chaleur

Dans cette étude, on étudie 1’effet Joule et la source de chaleur due a la réaction chimique a
travers une cellule IT-SOFC. D’autre part, la pile a oxyde solide est présentée pour différentes
configurations géométriques; électrolyte supporté, cathode supportée ou anode supportée. Cette
derniére présente de meilleurs performance (Leah et al, 2005; Verbraeken, 2005; Yakabe et al,
2000; Baron et al, 2004; Zhao et Virkar, 2005; Keegan et al., 2005; Chen, 2003). A travers cette
étude, un modele thermoélectrique montre la relation entre les pertes de chaleur et la distribution
de température pour différente tension et température de fonctionnement et pour deux types de

matériaux. (Figure 4.1).

Canal anodique Hz,
Partie solide { ::::'/::::::
O,
Canal cathodique

Figure 4.1: La pile SOFC: Domaine d'étude
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La valeur de la conductivité é€lectronique / ionique des composants d’une cellule de SOFC
dépend du type de matériau et de la température de fonctionnement. La propriété électrique
affecte la performance de la pile dans le terme de la “polarisation” et la performance thermique
dans le terme “source de chaleur”. Dans cette étude, la pile SOFC est étudiée selon un modéle

thermoélectrique (Figure 4.2).
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Figure 4.2: Composants et parameétres de fonctionnement de la pile SOFC a co-courant

I.1. Modele thermique

Cette étude numidique est conduite dans le but de quantifier les valeurs des sources de
chaleur dans différentes piles a oxyde solide. Ces sources de chaleur sont appréci¢es dans le
terme source de I’équation de conservation d’énergie;

oC %jLV(kVT) +S=0 (93)

p

Ou S indique le terme source, p la masse volumique (kg/m®), Cp est la capacité thermique
(J/(mol-K)], k est la conductivité thermique (W/m K) et T la température (K). Dans le cas 1-D et
régime stationnaire, 1’équation (1) prend I’expression suivante:
4 IT0) g o0
1.2. Expression du terme source
Dans cette ¢tude, deux types de sources on été pris en considération. Le premier type est
caus¢ par la surtension ohmique dans les trois composants de la pile SOFC, Cathode, Anode et
Electrolyte (CEA). Le deuxiéme type est dii a la polarisation d’activation celle ci est générée par
la réaction chimique. Comme on s’intéresse a la configuration géométrique a électrode supportée,
anode ou cathode supportée, on suppose que la réaction se passe dans 1’¢lectrolyte. La source de

chaleur par effet Joule est donnée par:
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.2

S,

Ohm,i =
i

(95)

Q [~

Ou j est la densité de courant (A/m?), o est la conductivité ionique ou électronique (S/m), Sonm
est la source due a I’effet Joule et I’indice “ i’ indique I’ anode, la cathode ou I’¢lectrolyte. Pour
I’anode supportée (AS) ou la cathode supportée (CS), les valeurs des paramétres sont donnée
dans les tableaux 1.3 (Chen, 2003; Bove et al., 2005; Leah et al., 2005; Sylvia et al., 2004; http://
unit.aist.go.jp/energy/fuelcells/english/ database/).

La source de chaleur due a la réaction chimique est donnée par:

TAS j
- J 96
ch 2F e 4 ( )
or T-AS=AH-AG 97)

avec Sq est le terme source due a la réaction chimique, AS est ’entropie [J/(mol-K)], F;
constante de Faraday (C/mol), e, [’épaisseur (m), AG, [’énergie de Gibbs (J/mol) et AH est
I’enthalpie (J/mol). Les valeurs des parametres physiques sont données par les tableaux 4.1 au
Tableau 4.4.

1.3. Modele électrique

Dans le cas d’une seule cellule, la tension est donnée par:

UCell = ENemst - 1’]Ohm - nact _nconc (98)

U.n est la tension et # la surtension. La surtension Ohmique est donnée par la loi d’Ohm:

Nonm = Ropm ] 99)
Romm = By Zen y S ) (100)
(e) (e) (e}

an ca elec
En négligeant les surtension de concentration et celle de d’activation, la densité de courant pour
différentes tension de la pile est donnée par:

- UCell — ENemst 101
= (101)

Obm
I.4. Résultats et discussion

Le modele thermoélectrique montre la sensibilité de I’augmentation de la température au
type de matériau et a la tension et température de fonctionnement et cela pour deux types de
sources de chaleur (Figure 4.3). Les résultats sont analysés pour deux types de configurations
géométriques AS et CS (Tableau 4.5 et Tableau 4.6), (Figure 4.5-4.6).
Effet de la configuration géométriaue: Pour une température et tension imposées, les pertes de

chaleur par effet Joule et par la réaction chimique sont plus élevées pour une configuration
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géométrique a anode supportée. A la température de fonctionnement de 1073 K, le SOFC a
configuration géométrique a AS a la plus grande augmentation de température (de I’ordre de 6.8
K) a la tension de fonctionnement de 0.5 V. a la température de 873 K, la plus faible est chez

celle a CS a une tension de fonctionnement de 0.7V (Figure 4.4).

Tableau 4.1: Conductivité Electronique

o (S/cm)
Cathode | Electrolyte |Anode
LSM/CGO/Ni- 873| 121.69 0.018 [800

Systeme T(K)

CGO 1073 | 127.92 | 0.089 [800
LSM/LSGM/Ni-
YSZ 1073 | 127.92 | 0.140 [303.15

Tableau 4.2: Conductivité thermique

k(Wm' K"
System
Cathode | Electrolyte Anode
LSM/CGO/Ni-CGO 2 1.75 2
LSM/LSGM/Ni-YSZ 2 2.08 2

Tableau 4.3 : Parameétres thermodynamique

AH AG TAS ENemsl
(kJ/mol) | (kJ/mol) | (kJ/mol) V)

873 244.70 214.10 30.60 1.109
1073 246.40 203.60 42.80 1.055

T(K)

Tableau 4.4: Epaisseurs des composants du SOFC (um)

Cathode | Electrolyte | Anode
) CS| 500 50 100
LSM/LSGM/Ni-YSZ
AS 50 50 800
. CS| 300 15 20
LSM/CGO/Ni-CGO
AS 50 15 200

Effet de la température de fonctionnement: A la méme tension de fonctionnement et avec AS
ou CS, l'augmentation de température est plus importante lorsque la température de
fonctionnement passe de 873 K to 1073 K.
Effet de la tension de fonctionnement: Aux faibles tension de fonctionnement, les pertes de
chaleur décroissent. La méme quantité de chaleur est dissipée par une cellule a CS fonctionnant a
0.5 V qu’une cellule a AS fonctionnanta 0.7 V.
Effet du type de matériau

La source de chaleur causée par la réaction chimique & moins d’effet que la source de
chaleur par effet Joule pour toutes les configurations géométriques et pour les deux types de

systeme; S1 et S2 (S1: LSM/LSGM/ Ni-YSZ, S2; LSM/CGO/ Ni-CGO). Pour une configuration
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géométrique a AS, le systeme S2 de SOFC a les plus grandes ¢lévation de température que le
systeme S1. Par contre pour la configuration géométrique CS, le systéme S1 a les plus grandes
¢lévations que le systeme S2 et cela pour les deux types de source de chaleur et pour les deux

types de tension de fonctionnement de la pile.

Matériaux du SOFC
v

| l

LSM/LSMG/Ni-YSZ LSM/CGO/Ni-CGO

| }

I

Configuration géométrique

—
Anode supportée Cathode supportée

v 12
y

Sources de chaleur

!
v v

Source Ohmique Source du a 'activation

v v
Y

Température de

v

600 °C 800 °C

%

Potentiel: 0.5V, 0.7V

Figure 4.3 Paraméters étudiés

Tableau 4.5: Augmentation de température S1

Energie
TK) | Uy vy | Effet Joule dactivation
CS AS CS AS
373 0.5 0.60 1.40 0.16 0.35
0.7 0.27 0.60 0.10 0.23
1073 0.5 3.00 6.80 1.07 2.50
0.7 1.30 3.00 0.71 1.70

Tableau 4.6: Augmentation de température dans S1 et S2
Energie
d'activation
CS | AS | cs AS
05 [540(3.70[2.00| 1.50
07 (250175150 1.00
05 [3.00680]1.07| 250
0.7 [1.30(3.00[071| 1.70

U, | EffetJoule

Systéme
Y V)

S1: LSM/LSGM/ Ni-YSZ

S2: LSM/CGO/ Ni-CGO
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Figure 4.5 Augmentation de température dans LSM/LSGM/Ni/YSZ. (a) AS (b) CS
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Figure.4.6: Temperature distribution in LSM/CGO/Ni-CGO: Anode
supportée. (a) T=873 K; (b) T=1073 K

Conclusion

Le but de ce travail est de voir la sensibilité de I’augmentation de la température aux types
de matériaux, a la configuration géométrique de la pile et a la température et a la tension de
fonctionnement de la pile. Les résultats ont été discuté pour deux types de sources de chaleur ;
effet Joule et énergie dégagée par la réaction chimique.
La température, la tension et la configuration géométrique (AS et CS) limitent les pertes de
chaleur par effet Joule et celle dégagée par la réaction chimique. La source de chaleur due a
I’effet Joule est contrdlée par la température et la tension de fonctionnement. La chaleur dégagée
par réaction chimique a moins d’effet sur I’augmentation de température. Sous 1’effet des méme
conditions de fonctionnement, plus d’effet sur I’augmentation de la température chez le systeme

LSM/CGO/Ni-CGO a AS et pour le systétme LSM/LSGM/Ni-YSZ a CS.
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Abstract: The dimensions and the materials type limit the performance of fuel cell. The increase of the temperature in electrodes
and electrolyte of the cell, is due to the over potential of activation (transfer of load), the over potential Ohmic (resistance of
polarization), the over potential of reaction (heat released by the chemical reaction) and the over potential of diffusion. In this paper,
we studied the thermo-electrical performance of an intermediate temperature solid oxide fuel cell (IT-SOFC) with electrode
supported. The aim of this work is to study this increasing temperature of a single cell of an IT-SOFC under the influence of the
following parameters: heat sources, functioning temperature and voltages of the cell, geometric configuration and materials type.
The equation of energy in one dimension is numerically resolved by using the method of finite volumes. A computing program

(FORTRAN) is developed locally for this purpose in order to obtain fields of temperature in every element of the cell.
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INTRODUCTION

Fuel cell converts directly the chemical energy in
the fuel to electrical energy without the intermediate
steps of heat and mechanical energy conversion as is
the case in conventional methods based on
combustion. Solid oxide fuel cell (SOFC) operates at
elevated temperature producing heat which can be
used for heating purposes or for feeding gas turbines
to produce more power. Fuel cells have been
attracting more attention in the search for new
efficient and eco-friendly energy sources for future.

Numerical modelling plays a dominating role in
the fuel cell research. It can be used to predict the
performance of a particular design of fuel cell under
various operating conditions and to understand the
processes that occur inside the fuel cells and to
identify the critical ones which limit the others. Also,
the effects of various parameters on different
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Document code: A

CLC number: TM911

processes inside the fuel cell can be studied and
understood by experimental studies (Briois, 2005) or
by fuel cell modelling (Bove et al., 2005; Huang et al.,
2005).

In SOFC, the heat is generated by Ohmic
polarization, activation polarization and chemical
reaction polarization. In this work we studied the
Joule effect and chemical reaction heat losses, across
a single cell of an intermediate temperature solid
oxide fuel cell (IT-SOFC).

On the other hand, the SOFCs present several
geometrical configurations such as electrolyte
supported, cathode supported (CS) or anode supported
(AS). The last one presents a better performance (Leah
et al., 2005; Verbraeken, 2005; Yakabe et al., 2000;
Baron et al., 2004; Zhao and Virkar, 2005; Wincewicz
and Cooper, 2005; Chen, 2003).

Through this study, a thermo-electrical model
shows the relationship between heat losses and tem-
perature distribution at several cell voltages and the
effects of heat losses on the temperature distribution in
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SOFC with anode or cathode supported and at several
material types and operating temperatures (Fig.1).

Cathode

Anode |- channel

channel |-

'

(og )

ettt
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>
—

L

.

Anoée.
Fig.1 SOFC components

MATHEMATICAL MODEL

The values of the ionic or electronic conductivity
of the SOFC components depend on the material and
the operating temperature. This electrical property
affects the SOFC performance in the term
“polarization” and the thermal performance in the
term “heat source”. In this work, the SOFC is studied
according to a thermo-electrical model (Fig.2).

Thermal model

This numerical study is conducted in the aim to
quantify these values of heat losses in various types of
SOFCs. These heat losses are appreciated with the
term source of the conservation equation of energy.

d7(x)
dt

poC, +V(kVT)+S5=0, €))

where S is the heat source, pis gas density (kg/m’), Cp
is heat capacities [J/(mol'K)], k& is the thermal
conductivity [W/(m-K)], T is temperature (K).

In the one-dimensional and stationary case, Eq.(1)
takes the following expression:

i(de(x)jJrszo. )

dx dx

Source term expression
In this study, we considered two types of heat
sources. The first one is caused by the polarization
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Parameters studied for SOFC
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Heat sources

v : v
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v

Operating temperatures

v
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%

Cell voltage: 0.5V, 0.7V

Fig.2 Parameters studied

Ohmic in the three components of SOFC: Cathode,
Electrolyte and Anode (CEA). The second kind of
source is the polarisation activation energy, which is
generated by the chemical reaction. As we are inter-
ested in the geometrical configurations, supported
anode and supported cathode, we suppose that the
chemical reaction occurs in the electrolyte.

The heat source by Joule effect is given by the
following expression:

Sown =J 10, )

where j is current density (A/mz), o is ionic/electronic
conductivity (S/m), Sonm 1S Joule effect, i=anode,
cathode, electrolyte.

For AS and CS, the parameters values: electrical/
ionic conductivity, thermal conductivity and the
electrode and electrolyte thickness are respectively
given in Tables 1~3 (Chen, 2003; Bove et al., 2005;
Leah et al., 2005; Sylvia et al., 2004; http://
unit.aist.go.jp/energy/fuelcells/english/database/).
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Table 1 Electronic conductivity

o (S/cm)
System T (K)
Cathode Electrolyte Anode
LSM/CGO/Ni-CGO 873 121.69 0.018 800
(LeMasters, 2004) 1073 127.92 0.089 800
LSM/LSGM/Ni-YSZ
(LeMasters, 2004) 1073 127.92 0.140  303.15
Table 2 Heat conduction of the material
k [W/(m'K)]
System P e P
Cathode Electrolyte Anode
LSM/CGO/Ni-CGO 2 1.75 2
LSM/LSGM/Ni-YSZ 2 2.08 2

“from (Campanari and Lora, 2004); " from http://unit.aist.go.jp/energy/
fuelcells/english/database/

Table 3 Components thickness of SOFC (um)”

Cathode Electrolyte Anode
LSM/LSGM/Ni-YSZ s 500 50 100
AS 50 50 800
LSM/CGO/Ni-CGO cs 300 1S 20
AS 50 15 200

" from (Zhao and Virkar, 2005; Campanari and Lora, 2004; Kharton
et al., 2004; http://unit.aist.go.jp/energy/fuelcells/english/database/)

The heat of chemical reaction loss in the SOFC
is given by the expression:

TAS j
=—, 4

2F e @
or TAS=AH-AG, (5)

Sch

where Sg, is the heat of chemical reaction, AS is
entropy standard [J/(mol-K)], F is Faraday constant
(C/mol), e is thickness (m), AG is Gibbs free energy
(J/mol), AH is enthalpy (J/mol).

The thermodynamics values are given by Table

4.
Table 4 Thermodynamics values
T(K) AH AG TAS Enemst
(kJ/mol) (kJ/mol) (kJ/mol) V)
873 244.70 214.10 30.60 1.109
1073 246.40 203.60 42.80 1.055

Electrical model
In the case of a single cell, the tension is given
by:

UCell = ENemst - nOhm - nact - ’7c0nc 4 (6)

where U, is cell voltage (V), Enemst 1S Nernst po-
tential, # is polarization (V).
The Ohmic over potential is given by Ohm Low:

Notn = RowmJ > (7
e e e
_ Tan ca elec
ROhm - + + ’ (8)
an Gca Gclcc

where Rony, 1s Ohmic resistance ().

Under the effect of Ohmic polarization, the
current density for several cell voltages imposed, is
given by:

; U ¢ _E ernst
j= Cell N . (9)

ROhm

The activation and concentration polarizations
are neglected.

RESULTS AND DISCUSSION

The thermo-electrical model shows the
sensibility of the increase of temperature for operating
voltages and temperatures of a single cell IT-SOFC
and for two types of sources heat. These results are
analyzed for two geometrical configurations (AS or
CS) and shown in Tables 5 and 6.

Table 5 Value of increasing temperature [AT (K)] in S1
CEA SOFC

Joule effect Activation energy

TK) Uy (V
& 1) T As Ccs AS
0.5 060 140 016 035
873
0.7 027 060 010 023
0.5 300 6.80 107 250
1073
0.7 130 300 071 1.70

Table 6 Increasing temperature [AT (K)] in S1 and S2
CEA SOFC

Activation
energy

CS AS CS AS
0.5 540 3.70 2.00 1.50
0.7 250 1.75 1.50 1.00
05 3.00 680 1.07 2.50
0.7 130 3.00 0.71 1.70

Joule

Ucen effect

System
Y V)

S1: LSM/LSGM/Ni-YSZ

S2: LSM/CGO/Ni-CGO




Zitouni et al. / J Zhejiang Univ Sci A 2007 8(9):1500-1504 1503

EFFECTS OF OPERATING CONDITIONS AND
GEOMETRIC CONFIGURATION

Geometric configuration effects

For a temperature and tension imposed, the
losses by Joule effect and activation energy are the
highest for the supported anode configuration. At the
operating temperature of 1073 K, the anode supported
(AS) has the greatest temperature increasing (about
6.8 K) for the voltage operating 0.5 V. At the
operating temperature of 873 K, the lowest one is with
cathode supported (CS) for the voltage operating 0.7
V (Figs.3 and 4).

Operating temperature effects

At the same operating voltage with anode or
cathode supported, the increasing temperature is more
important when the temperature operating passed
from 873 K to 1073 K.

Operating voltage effects

As operating voltages raise, the heat losses
decrease. The same quantity of heat is dissipated by a
cell with cathode supported working in 0.5 V as that a
cell with anode supported working in 0.7 V (Table 5).

873.70 ¢
L —e— Joule effect (0.5 V)

873.60  —o— Chemical heat (0.5 V)
L — Joule effect (0.7 V)
873.50 -« Chemical heat (0.7 V)

o

873.40

T(K)

873.30
873.20
87310 [ 0 o000 smstesdss® R

873.00 855

1076.2 - Joule effect (0.5 V)

1075.8 F —- Chemical heat (0.5 V) .
—+ Joule effect (0.7 V) \

1075.4 f -+ Chemical heat (0.7 V)

1075.0
1074.6

T(K)

1074.2
1073.8
1073.4

1073.04
0 0.0050.010 0.015 0.020 0.025 0.030 0.035

Cell thickness (cm)

Fig.3 Temperature distribution in LSM/CGO/Ni-CGO
with cathode supported. (a) 7=873 K; (b) 7=1073 K

Effects of materials system

The heat source caused by activation energy has
a less effect than that caused by Joule effects for all
the geometric configurations and for the two systems
S1, S2 (Table 6). For anode supported, the system S2
has higher temperature elevation than the system S1.
But for the cathode supported, the system S1 has the
greatest increasing temperature than system S2, for
the two types of heat source and for all cell voltages

(Fig.5).

CONCLUSION

The aim of this study is to investigate the sensi-
bility of the increasing temperature to the components
materials, geometric configuration anode supported
or cathode supported and to the operating voltage and
temperatures. The results are discussed under the
effects of two types of energy source: Joule effect and
activation energy.

The operating temperature, voltage and the
geometric configuration (AS and CS) limit the Ohmic
losses and the polarization activation.

F
874.4 ¢ % -o-Joule effect (0.5 V)
b PR R -o- Chemical heat (0.5 V)
8742 J %« Joule effect (0.7 V)
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~ 8738
=)
& 873.6
873.4
873.2
873.0
1080 F —o—Joule effect (0.5 V)
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1078 . ‘
/
SV SN
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g ] ~ 0
& 1076 F [ e, ®
-] oo e, *,
* o
1075 | / 2 e ks, '.,‘“
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Cell thickness (cm)

Fig.4 Temperature distribution in LSM/CGO/Ni-CGO
with anode supported. (a) 7=873 K; (b) 7=1073 K
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1079 1 —- Joule effect (0.5 V)
[ Chemical heat (0.5 V)
= Joule effect (0.7 V)
—#= Chemical heat (0.7 V)

1078

1077

1076

T(K)

1075

—*Joule effect (0.5 V)
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—#= Chemical heat (0.7 V)
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Fig.5 Increasing temperature in LSM/LSGM/Ni/YSZ
SOFC. (a) Anode supported; (b) Cathode supported

The heat produced by Joule effect is controlled
by the temperature and cell voltage. Polarization
activation has less effect in the increasing temperature
than the Ohmic polarization. Under the same
operating conditions, more effect on increasing
temperature is caused by LSM/CGO/Ni-CGO with
anode supported and by LSM/LSGM/Ni-YSZ with
cathode supported.
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Il. Modele physique et mathématique pour le transfert de masse

Dans ce présent travail, la consommation d’H, dans une pile SOFC est étudiée suivant les
parametres de fonctionnement comme la température, la pression, le débit, la fraction massique
des especes ainsi que les dimensions d’une cellule SOFC. Les résultats d’une étude numérique a
zéro et une dimension (0-D et 1-D) d’un mode¢le de calcul montre la quantité d’H; restante a la
sortie du canal anodique et la valeur de la densit¢ de puissance en fonction des parameétres
d’entrée, de la configuration géométrique de la cellule et cela aux différentes tensions de

fonctionnement de la pile.

11.1. Modéle physique
L’¢lectricité, la chaleur et la vapeur d’eau sont les résultants de la combustion de
I’hydrogene. Dans la pile SOFC. L’hydrogene et I’air ou ’oxygene a 1’anode et a la cathode

respectivement diffusent a travers les deux ¢électrodes vers les I’interfaces électrolyte/anode ou la

vapeur d’eau se forme (Figure 4.7).
Anode channel &"21 H20,
JHZO“ _

iy 2
\]H2, cons C)/
CEA SOFC
Jo2
- § Jair, out
Ja|r, n Cathode channel 2" o

I Out
Figure 4.7: Transfert de masse dans SOFC

Plusieurs travaux ont été développés pour la pile SOFC planaire pour résoudre les équations de
transport (masse et chaleur) couplés avec des phénomeénes ¢€lectrochimiques afin de décrire la
cinétique de la réaction chimique dans le SOFC.

Dans la présente étude, la consommation d’H, dans une pile SOFC a co-courant est étudiée sous
I’effet des parameétres de fonctionnement; comme la température, la pression, le débit, les
fractions massiques des gaz entrant, de I’épaisseur des électrodes et électrolyte et de la longueur

de la cellule (figure 4.8).

11.2. Modélisation mathematique
Aux tensions de fonctionnement imposées, la quantité d’H, et la densité de puissance

¢lectrique sont calculées par des modeles de calcul combinés; électrique et dynamique. La
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courbe caractéristique courant/tension est donnée par un modéle zéro dimension. A travers
I’écoulement de I’H, dans le canal anodique, sa quantit¢ diminue a cause de sa diffusion dans
I’anode. A la sortie du canal anodique, une quantité¢ d’H, restante sera évacuée. Contrairement a
I’H,, la quantité d’eau croit continuellement de I’entrée jusqu”a la sortie du canal anodique

(Figure 3.8).

Canal anode

!_ .I Interconnection ’7[ .-
L lnlinln -

_________________

Canal cathodique —
WO OOk —
P

(a) (b)
Figure 4.8: Composant de SOFC a co-courant
(a): Canal anodique (b): Canal anodique

Fraction d’H; a travers le canal anodique

Dans le but de quantifier la quantité d’hydrogeéne dans le canal anodique, un bilan de masse est
effectu¢ dans chaque canal anodique et cathodique et cela pour chaque type d’espece.. la fraction
massique de chaque espéce (hydrogeéne, oxygeéne ou eau) d’un élément du canal est calculée

comme suit (Figure 4.9).

JH2, out — JH2,in - JH2, cons (102)
Entrée Sortie
| ! Pl ! | ! !
Jhz, 2 N T Y JH2,H20
St i e e B S
. [ I [ | I |
Jh2 c£| e
B e e e B I R
P o
JOZ,L)TI: | I I I I I I I
Yodout |11 11
JOZ, _I= OZlYO_tJ__.I'_._I_._(}._-l 'th—d.-l"— J92
i | | | -ana Cfl (0] 1<iue
I I L1 | g | |
o | 1 élément
N éléments

Figure 4.9: Bilan massique a travers une cellule de SOFC
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L’¢équation de continuité et celle de conservation de masse dans leur forme différentielle sont

comme suit:
8(gtU) — 0
X
(103)
o(p, . UX
(pt k(X))+¢k =0
Ox

Ou l’indice ‘k’ indique les espéces H,, Oy, ou H,O, U, la vitesse, p; la masse volumique totale

dans le canal, X(x) est la fraction massique de chaque espece etd indique le terme source, dans

ce présent travail, il caractérise la consommation d’H; a I’anode. Son expression est donnée par:

_ My

b= n.F

(104)

“j ” est la densité de courant et M la masse molaire.
Un bilan de masse appliqué a un €élément a ’entrée et a la sortie est indiqué respectivement par

(1) et (it1), donne I’expression suivante:

X, ((+D) =X, () - (%j(iiJAx (105)
nF )\ p, Q,
La masse volumique et la masse molaire sont données respectivement par:
p, =B (105)
M . =X M )Xo -Mypg) (106)
M, =(Xo2-Mp)HX - My,) (107)

Densité de courant

Pour le calcul de la densité de courant, les expressions (56) a (68) du « chapitre 3 » sont utilisées.
La surtension d’activation; représente la surtension crée due a l’activation nécessaire aux
transfert de charge. La relation densit¢ de courant-surtension d’activation est exprimée par

I’approche de Butler-Volmer:

Mo () =L sinh | =3 (108)
o.n, .F 2o

Nuet a () = BL ginn'| 1 (109)
o.n . F 2.J0ca

ou jo;i est la densité de courant d’échange, les subscripts ‘an’ et ‘ca’ représente 1’anode et la
cathode respectivement. On note que la surtension d’activation est trés sensible a la valeur de la

densité de courant d’échange ‘jo’. Ce dernier dépend des conditions de fonctionnement et de
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I’énergie d’activation respectivement a chaque €lectrode; E,tan and Eycica leurs valeur sont 140

KJ mol™ et 137 KJ mol™ d’apres la référence [26].

RT E
T Kex an 110
Joan n, .F p[ R.Tj (110)
. T -E
= — Kex — 111
Joa n,.F P ( R.T) (11D

Suivant la loi d’Ohm, la surtension Ohmique d’une cellule est calculée ou les résistances aux
conductivités électrique ou ionique respectivement aux électrodes ou a 1’électrolyte sont
considérées en série. Les formules utilisées sont (67) et (68) du « chapitre 3 ». Les expressions

des conductivités €lectriques aux ¢électrodes sont données suivant la référence [27]:

95.10° -1150
o= ex 112
an ( T J p( T j (112)
42.10° -1200
c. = exp| —— 113
ca ( T } p( T j (113)

La densité de puissance est calculée en chaque position le long de la pile. La densité de courant
est calculée pour chaque tension de fonctionnement. Son expression est donnée par:

P(j) = Ucell. j (114)

I1.3. Résultats et discussion

Dans cette partie, un modele est développé dans le but d’étudier la consommation d’H,
dans une pile type SOFC a co-courant du type planaire. Suivant un modele électrochimique 0-D,
les densités de courant sont calculées pour différentes tensions de fonctionnement imposées.
Suivant un modéle 1-D, les fractions massiques de I’hydrogéne sont évaluées pour différentes
tensions de fonctionnement de la pile. Les résultants de ce modéle analysent 1’effet des
parametres de fonctionnement (température, pression, composition de gaz et leurs débits) et ainsi
que les dimensions de la pile (longueur et épaisseur) sur la quantité d’H, restante a la sortie du
canal anodique et la valeur de la densité de puissance. Les deux dépendent des paramétres

¢tudiés (Tableau 4.7 et Tableau 4.8).
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Tableau 4.7: Valeurs des parametres [12] - [15]

Parametres Valeurs Parameétres | Valeurs

Sca (largeur/hauteur) | 2/3 (mm°) Xo2 0.21

San (largeur/hauteur) | (2/2.5)  (mm?®) X 0.97

Q. 7910% (m’s™) X0 0.03

Q. 44107  (m’s?) p 1.01310° (N.m™)
AH," (H,0) -24210°  (Jmol™) T 1023 K

AS’; (H,0) -4447  (mol'K™) F 96320 (C.mol™)
Kea 23510  (Q'm?) o 0.5

Kan 6.54 10" (Q'm?) Lchannel 0.1 (m)

Eca 137000  (J mol™)

Ean 140000  (J mol™)

Ol 1.0410° (Q'.em™)

Tableau 4.8: Epaisseurs des électrodes et électrolyte

Epaisseurs (um) €an Eele €ca
Anode supportée 500 |10 50
Cathode supportée 50 20 300
Electrolyte supporté 50 150 50

Consommation d’H,
Fraction massique de I’H; le long du canal anodique (Ug =0.5 V)

L’effet des paramétres de fonctionnement et de la configuration géométrique de SOFC
sur la consommation d’H, dans le canal anodique est présenté dans Figure 4. A la tension de
fonctionnement optimale 0.5 V, on remarque 1’effet de la température de fonctionnement, de la
pression, du débit, des fractions massiques d’entrée et ainsi que I’effet des dimensions de la
cellule sur les valeurs des fractions massiques de I’H2 le long de la cellule de longueur 0.1 m
(Tableau 4.9). La plus faible consommation d’H, dans le cas d’une configuration géométrique a
¢lectrolyte supportée alimentée par de I’H, humidifié (3%). La plus grande quantité d’H, est
observée pour les plus hautes températures (T=1123K). Cela est di a 1’augmentation du
coefficient de diffusion. Se référant aux courbes, si I’O; est utilis¢é comme oxydant, la quantité
du combustible a la sortie de la pile diminue. Contrairement, un changement dans les épaisseurs
des électrodes ou électrolyte; cathode supportée ou électrolyte supporté, une augmentation dans
la pression, ou dans le débit anodique, la consommation d’H, décroit. Une augmentation dans la
valeur du débit cathodique n’a aucune influence sur la valeur de fraction massique d’H»

contrairement au débit anodique qui a une influence (figure 4.9).
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Tableau 4.9: Xy, et la densité de puissance a la sortie du canal anodique pour U maximale

Paramétres physiques Ucell H, Pmax (Wem™)
(Volt) | A la sortie (%)
0,932 Standard”
Oxidant: Air / O, pure 0,50 0,931 1,80
Pression: (p=2p) 0,50 0,945 1,68 1,80
Température (T=1023-1123 K) | 0.56 0,923 2.31
Anode supportée (AS) 0.50 0,932 1,68
Cathode supportée (CS) 0.56 0,945 1,04
Electrolyte supportée (ES) 0,68 0,963 0,23
Débit (Qun) 0,50 0,946 1,74
Longueur (L) 0,50 0,912 1,60
*: cas standard est caractérisé par I’air comme oxydant et la configuration géométrique AS

0,975

0,970 - 3

0,965

0,960 ]

0,955 ]

0,950 ]

< 0,945 -
:—_/” 0,940-: . e,

0935 0, ° . \'>g> .

0,930 +§al:hode supported . —

0,925 ] e ;lgc:rolyte supported . .

09207 iff“m K (DT=100 K) T

0,915 |

e B I A e e e e e B e T S m m
0,00 o001 002 003 004 005 006 007 008 009 0O,

Lchannel (m)

Figure 4.9: Xy, a travers le canal anodique (Ucell=0.5 V).
Effet des paramétres de fonctionnement et de la configuration géométrique

Consommation d’H- en fonction de la tension de fonctionnement

10

Les valeurs d’Xy; a la sortie de la pile sont proportionnelles aux tensions de

fonctionnement (Figure 4.10). Comme c’est indiqué dans la figure précédente, les parameétres

agissent dans le méme sens. En ce qui concerne I’effet de la température et du type d’oxydent,

les valeurs d’H, restant sont proportionnels a leurs valeurs initiales (Figure 5, a,c). D’un autre

coté, la pression, le débit, la configuration géométrique; cathode ou électrolyte supportée et la

longueur, la fraction massique d’H, est plus importante quand la pile fonctionne aux faibles

tensions. Aux fortes tensions de fonctionnement, la différence entre ces quantités avant et apres

le changement de parametre devient plus faible (Figure 4.10 b, d, e et f). On parle de

I’augmentation de la consommation de I’H2 sous I’effet de I’augmentation du débit ou bien de la

réduction de la section de canaux anodique ou cathodique. La pression et le débit anodique

agissent de la méme fagon sur la performance dynamique ou électrique de la pile SOFC.
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Cependant, la quantit¢é d’H, consommée montre que ces parametres physiques doivent étre
multipliées par le méme coefficient (Figure 4.10 b et e). Aux hautes valeurs de tension, ces
quantités restent faibles pour toutes les configurations géométriques. Aux valeurs moyennes de
la tension, il est préféré d’utiliser SOFC a AS. Les valeurs ¢levées a la sortie des canaux
anodiques sont obtenues pour la configuration géométrique ES (Figure 4.10 d). La quantité¢ d’H,

restantes devient plus faible si la longueur de la pile est plus grande (Figure 4.10 ).

Effet des parameétres de fonctionnement sur la densité de puissance de SOFC

La densité de puissance est un parameétre qui doit étre examiné séveérement dont le but de
savoir les conditions optimales ou bien celles qui fait décroitre sa valeur. Comme il peut étre
obtenue de la Figure 4.10 (a, b, d & e) en utilisant de 1’0, au lieu de I’air, I’augmentation de la
pression de fonctionnement, de la température, débit (diminution de la section de canaux) ou
bien la configuration géométrique AS agissent positivement sur la valeur de la densité de
puissance. Au contraire, comme il est clair dans la Figure 4.10 f, quand la longueur croit, la
consommation de 1’H, croit aussi. Cependant, la densit¢ de puissance décroit avec
I’augmentation de longueur de la pile. Sa valeur devient 1.6 Wem™ au lieu de 1.67 Wem™ par
suite d’un doublement dans la valeur de la longueur. La densité de puissance des piles SOFC a
CS (1.04 Wem™) ou a AS (0.23 Wem™) est aussi faible. Concernant ’augmentation de
température, comme s’est mentionné auparavant, en consommant plus d’H; conduit a
I’augmentation de la valeur de la densité de puissance. Dans le premier tableau (Tableau 3), on
peut bien voir que la plus grande densité de puissance est obtenue dans la présente étude est dans
le cas de SOFC fonctionnant 4 la plus haute température (2.31 Wem™) (Tableau 4.10).
L’utilisation de 1’oxygéne pure ou bien 1’augmentation de la pression de fonctionnement dans les
canaux aussi a un effet important. Le débit anodique agit positivement sur la valeur de la densité
de puissance. Donc, sous 1’effet de la température, de la pression, du débit, de la longueur pour
une pile SOFC et I'utilisation d’O2 pur, la densit¢ de puissance augmente. Ceci est dii aux
phénomenes physiques qui se passent dans ce systéme électrochimique. Au contraire, la valeur
de la densité de puissance n’est pas liée directement a la consommation d’H,. C'est a dire, la
valeur de la densité de puissance augmente avec I’augmentation de la consommation d’H, (O,
pure, température) (Figure 4.10, a, ¢ & f) et méme avec la diminution de la consommation de

I’H, (pression, débit anodique/ longueur des canaux) (Figure 4.10, b, e).

67



Chapitre 4 Modele 1-D

Table 4.10: Effet de I’augmentation des parametres

Parametres Xo2 |T |L |p |Q |AS |[CS |ES
X, (%) a la sortie - - |- + |+ + +
X, consommation (%) + + |+ - - - -
P (W.cm™) |+ |- |+ |+ [+ |- |-

+: augmentation, -: diminution

Conclusion
Dans cette étude, un modéle de calcul est développé dans le but d’étudier la consommation d’H;
dans une pile a oxyde solide (SOFC) du type planaire a co-courant. La densité de courant est
calculée suivant un modele 0-D pour différentes tensions de fonctionnement de la pile. A travers
un mode¢le unidimensionnel, la fraction massique de I’H, est évaluée particulierement a la sortie
de la pile. La densité de puissance est ainsi évaluée et discutée pour différents paramétres de
fonctionnement (température, pression, débit...) et en fonction de la configuration géométrique
(épaisseurs et longueur).
Suivant ce modele couplé de calcul; électrique et dynamique, la quantité d’H, restante
(consommeée) et la densité de puissance dépendent principalement de tous les parametres étudiés:
1- la plus grande valeur de la densité de puissance et une faible consommation d’H, sont
obtenues avec une augmentation de pression de fonctionnement et du débit dans les
canaux (débit anodique).
2- augmentation dans la valeur de la densité de puissance et celle de la consommation
sont obtenues avec une augmentation de température et avec une utilisation d'O; pur.
3- A T’opposé, une diminution dans la valeur de la densité de puissance malgré une
augmentation dans la consommation de I’H; est obtenue lorsqu’on fait augmenter la
longueur de la pile.
4- Toutes les deux valeurs de la densité de puissance et de la consommation en H,
diminuent si on effectue un changement dans la configuration géométrique en passant

de AS ala CS ou méme a ES.
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Figure 4.10 : Fractions massiques de I’H; a la sortie du canal anodique et la densité de puissance en
fonction des paramétres physiques et de la tension de fonctionnement de pile
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In the present work, power density and hydrogen consumption in a co-flow planar solid
oxide fuel cell (SOFC) are studied according to the inlet functional parameters; such as the
operational temperature, the operational pressure, the flow rates and the mass fractions of
the species. Furthermore, the effect of the cell size is investigated. The results of a zero and
a one-dimensional numerical electro-dynamic model predict the remaining quantity of the
fed hydrogen at the output of the anode flow channel. The remaining hydrogen quantities
and the SOFC’s power density obtained are discussed as a function of the inlet functional
parameters, the geometrical configuration of the cell and several operating cell voltages

© 2008 International Association for Hydrogen Energy. Published by Elsevier Ltd. All rights

reserved.

1. Introduction

Fuel cells are electrochemical devices that convert directly the
fuel chemical energy to electricity without the intermediate
step of combustion. Hydrogen can be used both in conven-
tional (combustion engines) and non-conventional devices
(fuel cells) for electricity production. More precisely, solid
oxide fuel cells (SOFCs) are receiving considerable attention
due to their flexibility in the fuel choice and the wide range of
their applications. Moreover, SOFCs can operate directly on
hydrocarbon fuels with or without internal reforming, thereby
reducing the cost of an external reformer. Thus, fuel flexibility

* Corresponding author. Tel./fax: +213 33 81 21 43.
E-mail address: h2sofc@gmail.com (H. Ben Moussa).

and cell performance are among the greatest advantages of
SOFCs as compared to other types of fuel cells.

Electricity, heat and steam are the products of the
hydrogen combustion. SOFCs are one of the electrochemical
reaction applications. At the anode side of a SOFC, the fuel
(hydrogen) is fed and at the cathode side the oxidant (pure O,
or air) one. The gases diffuse through the anode and the
cathode electrodes towards the interface of the electrolyte
(see Fig. 1).

Various mathematical models have been developed using
planar geometric configurations in order to describe the
reaction kinetics in a SOFC. More precisely, these models deal

0360-3199/$ - see front matter © 2008 International Association for Hydrogen Energy. Published by Elsevier Ltd. All rights reserved.
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Nomenclature

T temperature, K

j current density, Am 2

jo exchange current density, Am 2
R universal gas constant, Jmol *K*
n overpotential, V

p pressure, Pa

F Faraday’s constant, CK~ !, Cmol™*
X molar fraction, %

J mass flow rate, mols—*

7 electrical conductivity, @ 'm™?
Cp molar heat capacity, Jmol *K™*

P thermal conductivity, Wm *K*
AH enthalpy, J mol~*

AS entropy, Jmol 'K ?

heat source, Wm3

[

p gas density, kgm™
M mass molar, kgmol !
e thickness, m

3

Subscripts and superscripts

Ohm ohmic

act activation
cons consumed

t total

an anode

ca cathode

elec electrolyte

r reaction

cell cellule

0 standard (25°)

with the solution of the transport equations (mass and heat)
coupled with electrochemical processes. Recently, a fully
three-dimensional mathematical model for planar porous-
electrode-supported PES-SOFC was developed with the
purpose to simulate the steady state electrochemical
processes and the multi-species/heat transport for two types
of PES-SOFCs in the co-flow pattern. Activation, ohmic, and
concentration polarizations were also considered, as well as
the Butler-Volmer equation, Ohm’s law, and Darcy’s gas
model with constant porosity and permeability [1]. Moreover,
Asinari et al. [2], performed numerical simulations for a thin
anode electrode (Ni-metal/YSZ-electrolyte cermet) of a high-
temperature electrolyte-supported SOFC. The numerical
simulations show the spatial distribution of the mass fluxes
for the reactants and the products of the electrochemical
reactions. The model results could be used for the design of
new improved materials and electrodes’ structures in order to
optimize the fluid paths. Jason Le Masters developed
a computational code using finite differences performing
preliminary calculations for the analysis of the thermal
stresses which occur during the solid oxide fuel cells opera-
tion. The code was adapted to include significant changes
concerning the cell’s structure, the heat sources, the flow
conditions and various properties of the fluids. The developed
code was finally compared with the FLUENT commercial code
[3]. An electrochemical thermal model which simulates the
performance of a solid oxide fuel cell at different operating

Ju2,in
> J
A Anode channel H2, H20, out

Jm20 5
JHZ, cons <:y &/
CEA SOFC
JOZ, cons <\
Joi
Jair, in J Cathode channel air, out

| |
In Out

Fig. 1 - Mass transfer in SOFC anode flow channel.

conditions and different geometrical factors was developed by
Hernandez Pacheco [4]. More precisely, this work had as
a purpose to calculate the temperature, the current and the
gas distribution in various areas. Valluru [5] examined the
thermal stresses occurring during the Solid Oxide Fuel Cells
operation. The thermal stresses were calculated from the
temperature fields by using ANSYS code. Srikar et al. [6] were
interested in miniaturized SOFCs. They considered a planar
configuration electrolyte-supported SOFC and their calcula-
tions were based on a simple analytical model. The analysis of
the energy losses due to the heat conduction demonstrates
the importance of the thermal insulation during the SOFC
operation. Furthermore, the above analysis taking into
account the geometrical considerations of the cell, allows the
identification of an optimised structure which reduces at least
the heat losses and assures sufficient stability. Yuan et al. [7],
proceed to a numerical analysis of the gas flow and the heat
transfer throughout the anode channel of a SOFC. They
showed that among the different operational parameters, the
channel configuration and the properties of the porous anode
layer have significant effects on the gas flow rate and on the
heat transfer. Suzuki et al. [8] suggested a series of numerical
simulations to investigate the influence of the heat and the
mass transport coupled with the electrochemical reactions in
a planar SOFC. According to their results the tension losses are
mainly due to the internal resistance at the inter connector
and the activation overpotential in electrodes. It was also
presented that the temperature difference in the cell becomes
higher when the length of the cell increases. Based on the
model results, they proposed an improved conception of the
cell, which uses a material that possesses low electric resis-
tance and high thermal conductivity. The calculated tension
of the novel cell was found to be approximately 7-10% higher
than that of the conventional cell. Moreover, the maximum
temperature was reduced from 10 to 40 K. Damm et al. [9]
studied the radiative transfer in electrodes and electrolyte, as
well as radiative transfer between the fuel and the channels
where the oxygen flows. The authors came to the conclusion
that the mode of radiative transfer was dominating and they
studied the heatlosses by conduction. Inui et al. [10] examined
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the lifetime of the ceramic materials used in SOFCs and they
concluded that very high temperatures caused thermal
stresses in ceramics. The temperature distribution along the
cell should be kept as constant as possible during the load
operation. This fact lead the authors to numerically optimize
the operating parameters of the cell and the temperature of
the inlet gas. van den Oosterkamp [11] mentions that the fuel
cells development lays on the knowledge of the thermal
transfers’ phenomena. Daun et al. [12] showed that due to the
high operating temperatures, the radiative thermal transfer
could play a significant role for the electrodes and the elec-
trolyte of a solid oxide fuel cell. They presented a detailed
characterization of the thermo physical properties of the
composite materials, which were used to define a simple
model incorporating the characteristics of heat transfer of the
electrodes and the electrolyte of a planar SOFC. Contrary to
a certain literature, their results showed that the heat transfer
by radiation had a negligible effect on the temperature field at
these components and it should not be taken into account in
a heat transfer model of a planar SOFC.

In recent years, considerable progress has been made in
modeling to improve the design and performance of SOFCs as
it can be seen from the literature. Recently, Leung et al. [13]
studied how the exchange current density and the effective
diffusion coefficients are related to the structural properties of
the cell and the operating conditions. According to their
findings, both the activation and the ohmic overpotentials
decreased significantly with increasing the operating
temperature. However, the concentration overpotential was
found to be increased as the temperature increases. Tanaka
et al. [14] developed a three-dimensional mathematical model
of a planar SOFC stack in order to examine the effect of the
heat transfer due to radiation on the cell operation. Relatively
high voltage was obtained even when the ambient tempera-
ture was very low. Furthermore, Inui et al. investigated the
influence of the co-feeding of hydrogen and carbon monoxide
on the SOFC performance through numerical simulations for
a single planar solid oxide fuel cell [15]. According to the liter-
ature review, there are also research works who are devoted to
the fuel qualities [16-23] as it was done by G.M. Andreadis. He
studied the effect of the parasitic current on the Direct Ethanol
PEM Fuel Cell Operation [53]. Finally, it should be noted that
nowadays there are also theoretical works concerning the use
of hydrocarbons as potential fuels in fuel cells [24-27].

The purpose of this paper is to study the dependence of the
operating conditions of a co-flow planar SOFC on its

Solid part -P[ """""""""

L OO0 L

Interconnector

Anode channel

Cathode channel

performance (see Fig. 2-a). In the present investigation, the
hydrogen consumption in a co-flow planar SOFC was thor-
oughly investigated (see Fig. 2-b). The effect of the cell oper-
ating parameters such as i) the temperature, ii) the pressure,
iii) the flow rates, iv) the mass fractions and v) the electrodes
and electrolyte thicknesses (total cell length), on the hydrogen
consumption are examined.

The results of a zero and one-dimensional (1-D) numerical
study show the remaining quantity of hydrogen at the output
of anode flow channel according to the operational parame-
ters used and the cell power density under the influence of
these parameters and the cell geometrical configuration. The
present model based simulations are employed to analyze
physical phenomena in a SOFC, to compare cell performance
and to design the best operational conditions. Generally,
simulations results are used for understanding the physical
phenomena taking place in SOFCs or they are used for their
effective developments. Thus, the present simulation results
could be used directly for the SOFCs development. Finally, it
should be noted that all one-dimensional models lead to
a relative degree of error in their predicted results in contrast
to a three-dimensional based analysis, however, the present
model’s results could be used for a primary approach for
understanding the dependence between the fuel consump-
tion and the power density in a SOFC through a parametric
analysis.

2. Mathematical modeling

Hydrogen fraction and cell power density are calculated when
the cell voltage is imposed by an electrical and a dynamic
combined model. The voltage—current characteristic curves of
a single cell are given by zero dimension models. Humidified
hydrogen is fed to the anode flow channel of the SOFC.
Throughout the anode flow channel, the hydrogen quantity
decreases because of its diffusion in the anode. At the exit of
the anode flow channel, a remaining hydrogen quantity is
evacuated. Contrary to hydrogen consumption, the water
quantities increase from the input to the output anode flow
channel.

2.1. Hydrogen fraction in anode flow channel

In order to estimate the quantity of hydrogen in the anode
flow channel, the mass balance for the fuel should be applied.

b /I
- /-’_._’.7
_H; L=

Fig. 2 - Co-flow planar SOFC components. (a): Anode channels (b): calculation field.
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Also the mass balance for all the species of the anode flow
channel should be taken into consideration. The mass frac-
tion of a species in an element of the channel is calculated as
follows (Fig. 3):

]Hz.out = }Hz jin — }Hz.cons (1)

The equations of continuity and conservation of mass in
differential form are as follows:

A(peU) =0
00e0%, () @]
o + ¢k = 0

where k denotes the species: (H,, O,, or H,0), U is the velocity,
pt is total density in flow channel, X(x): mass fraction of each
species and ¢ denotes the source term. In the present work,
the source term characterizes the H, mass consumption on
the anode. It is expressed:

_JMx

b= L ©

Where j is the cell current density and M the molar mass.

The mass balance is applied to each element at the anode
flow channel. The inlet and the outlet terms are indicated
respectively by (i) and (i + 1) as it is shown in the following
relation:

Xeli+1) = X (i) - <J%j‘> <p1t %) AX @)

The density and the molar mass total are given respectively
by:

M
- g
Mian = (Xu,Mn,) + (Xu,0Mn,0) ©)
Miea = (Xo,Mo,) + (X, My, ) )

2.2. Current density

Considering all the overpotential effects in a SOFC, the
external voltage (V) can be expressed as follows:

UCell(j) = ENernst — Nohm ()) — Nactan ()) — Nactca (}) (8)

Where ENernstv nOhm(j)v nact.an(j) and nact.ca(j) are the equﬂib_
rium voltage, ohmic overpotential, activation overpotential of
the anode and the cathode sides respectively. In order to

calculate the current density throughout the cell, the previous
equation is solved.

2.3. Equilibrium voltage

The equilibrium voltage can be expressed by the Nernst
equation,

RT PO'SXO'SXHZ
Enernst = EO(T) + FIn <X:O )

where R is the universal gas constant (8.3145Jmol *K™?), F
the Faraday constant (96485Cmol™Y), T the absolute
temperature, and Xy,0, Xu, and Xo, are the mass fraction of
steam, hydrogen and oxygen, respectively. Mass fractions Xy
are functions of the cell current density (j). The reversible
potential (E°) can be expressed as:

AG(T)

E(T) ==& (10)

Where AG is the standard Gibbs free energy of water forma-
tion and its expression is given by [28]:

AG(T) = AH,(T) — T{Asf + / %(T)dT} (12)
AH,(T) = AHXT) + [ AC,(T)dr (12)
ACP = CpHZO — CPHZ — O.S.Cpo2 (13)

The thermal capacity (C;) is a function of the temperature [29]:

Cp(T) =D aiT' (i=1,6) (14)

2.4.  Activation overpotential

The activation overpotential is related to the electrochemical
reaction kinetics taking place over the anode and the cathode
electrodes. It represents the overpotential incurred due to the
activation necessary for charge transfer. The electrode acti-
vation overpotential-current density relationship can be
expressed by the Butler-Volmer equation:

RT . . . j
anF sinh <2).O.an> (15)

Nactan (J) =

Anode channal

Ji2, 120 out

Ji2, 1 l Wiz, 120 bu

|
JH2, cons |
02, cons

CEA SOFC

JOZ, in ﬁ | J02 outt

Cathode channal

JOZ, Out

[l element|
»
>

L canal

In

Out

Fig. 3 - Hydrogen balance mass through P1 plan.
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Table 1 - Parameters values. [12]-[15].

Parameters Value

Seca 2 x 3 (mm?)

S (2 x 2.5) (mm?)

Qa 7.9 x 1078 (m3s7Y)
Qe 44 %1077 (m3®s7?)
AH? (H,0) —242 x 10% (mol Y
AS? (H,0) —44.4] (mol™*K™?)
Kea 2.35 x 10 (@ 'm?)
Kan 6.54 x 10 (@ 'm™?)
Eca 137000 ( mol ™)

Ean 140000 (J mol™?)

Gel 1.04x 102 (Q *em™
Xo, 0.21

X, 0.97

X1,0 0.03

p 1.013 x 10° (Nm )
T 1023K

F 96320 (Cmol™?)

« 0.5

Lchannel 0.1 (m)

A
nh (2).%3) (16)

where jo; is the exchange current density and the subscripts
an and ca represent anode and cathode compartments. It
should be noted that activation overpotential is very sensitive
to jo values. It depends heavily on the electrode microstructure
properties (i.e. porosity, metal loading, etc.) and the operating
conditions (gas composition, operating temperatures and
pressure). Esctan and Eacrca Vvalues are approximately
140 KJmol* and 137 KJ mol %, respectively [30].

. RT
Nact,ca ()) = Dd’lcaF S1

. RT —Ean

Joan = na?K exp< RT > (17)
. RT —Ee,

)OAca = mK exP( RT ) (18)
2.5. Ohmic overpotential

According to Ohm’s law, the ohmic overpotential of the SOFC
can be expressed in terms of the electrolyte properties:

MNohm (J) = R) (19)
R=> R (20)
R = j— (21)

Table 2 - Electrode and electrolyte thickness.

Thickness (m) €an Cele €ca
Anode supported 500 10 50
Cathode supported 50 20 300
Electrolyte supported 50 150 50

Table 3 - H, fraction at the output of anode channel and
maximal power density for U,y maximal values.

Physics parameters Ucen (V) H, Output (%) 1P
(W cm ™)
0.932 Standard®
Oxidant: Air/O, pure 0.50 0.931 1.80
Pressure: (p = 2p) 0.50 0.945 1.68 1.80
Temperature 0.56 0.923 2.31

(T =1023-1123 K)

Anode supported (AS) 0.50 0.932 1.68
Cathode supported (CS) 0.56 0.945 1.04
Electrolyte supported (ES)  0.68 0.963 0.23
Flow rate (Qan) 0.50 0.946 1.74
Cell length (L) 0.50 0.912 1.60

a Standard case is characterized by air as oxidant and the
geometric configuration is anode-supported SOFC.

where e is the thickness, measured in micrometers, i denotes
the anode, cathode or the electrolyte. Anode and cathode
electrical conductivities expressions are expressed as follows
[31]:

95 x 108 —1150
aan:< T >exp< T > (22)

42 x 108 —1200
gca,< T )exp( T ) (23)

2.6. Power density

The cell power density is calculated by the following equation:

P ()) = Ucellj (24)

For an imposed cell voltage (U. value from 0 to E° V), the
current density is calculated in any position along the cell by
dichotomy method. Maple software is used to have the
expression of:

sin h™? <2)') ) = log(x +V1+ xz) (25)
0,an

H, (Y0

) b 8

0,930 4 —— CinhOdT supported J \‘\‘ T~
b electrolyte supporte ~

0,925 1 —2Q, ‘\‘

0,920 an T~
| —e— T=1123 K (DT=100 K)

oolS &V

T 1
0,00 0,01 0,02 0,03 0,04 005 0,06 0,07 008 0,09 0,10

Lchannel (m)

Fig. 4 - Hydrogen quantity through anode channel
(Ucen = 0.5 V): Effect of operating parameters and geometric
configuration.
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Then, in any position along the fuel cell and for each imposed
voltage, density, molar mass total, molar fraction (Xu,, Xu,0
and Xo,) and power density are calculated. To this purpose
a computational program was developed in FORTRAN
language.

3. Results and discussion

In the present study, an electrodynamics model was developed
in order to study the hydrogen consumption in a co-flow planar

a X0 (air/O,)
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solid oxide fuel cell (SOFC). In a zero electrochemical model,
the current density and power density are calculated for
several imposed voltages. In a one-dimensional dynamic
model, hydrogen fraction is evaluated for several cell operating
tensions. The result of this model analyses the effect of the
operational parameters (temperature, pressure, gas composi-
tion and flow rates) and the cell size (cell length and thickness)
on the remaining hydrogen quantity at the outlet of the anode
channel and the cell power density. The remaining hydrogen
in the flow channel and the cell power density mainly depend
on all the parameters studied and presented in Tables 1-3.
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Fig. 5 - Xu, quantities at the output anode channel and the power densities for several operating voltage. Effect of operating

parameters and geometric configuration.
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Table 4 - Effect of increasing parameters.

Parameters Xo, T L p Q AS CS ES
Xu, (%) outlet — - -+ o+ 4 4
Xy, consummation (%) + + o+ - _ _
P (W cm?) o = o = =

+: increasing, —: decreasing.

3.1. Hydrogen consumption

3.1.1. H, mass fraction along the anode

channel (Ugn=0.5V)

The hydrogen production is studied by many others [32-36].
The effect of the operating parameters and the geometric
configuration of a SOFC on the hydrogen consumption at the
anode flow channel is presented in Fig. 4. The cell voltage was
set equal to 0.5 V, which corresponds to the maximum power
density value. In this figure, the effect of the main operating
parameters (temperature, pressure, flow rates, mass fractions
of the species and cell size) on H, mass fraction along the
anode channel length is depicted. The channel length was
0.1m. According to the model results, there is low H,
consumption in the case of an electrolyte-supported SOFC fed
by humidified hydrogen (3%). The H, consumption is a func-
tion of temperature and as it can be observed more H, is
consumed at higher temperature (T=1123K) due to the
improved kinetics of the H, electro-oxidation and
the increased diffusion coefficient from the feed stream to the
electrolyte. Referring to the curves, when the air is used as
oxidant, as the temperature increases, the H, consumption
increases also. On the contrary, at a cathode-supported or an
electrolyte-supported SOFC as the pressure or the anode flow
rate increases, the H, consumption decreases. The increment
of the cathode flow rate does not have an influence on the
hydrogen mass fraction, which is in contrast to what it is
found on the anode flow rates.

3.1.2. H, consumption as a function of the operating

cell voltage

The quantities of Xy, at the exit of the anode flow channel are
proportional to the opposite of the operating voltage (Fig. 5).
As shown in precedent figures, the parameters act in the same
way. As it concerns the effect of the temperature and the
oxidant type, the remaining quantities of the hydrogen are

proportional to those quantities before these parameters’
effect (Fig. 5, a, ¢). On the other hand, for temperature, pres-
sure flow rate, cathode or electrolyte-supported SOFC and the
cell length, the hydrogen consumption is more important
when the cell is operated at low voltages. For higher voltage
values, this difference is weaker (see Fig. 5b, d, e and f). The
pressure and the anode flow rate act equally on the dynamic
and electric performance of the co-flow planar SOFC. More-
over, the quantity of consumed hydrogen, provide that these
physical parameters must be multiplied by the same coeffi-
cient (see Fig. 5b and e). As it can be observed, at the highest
cell voltage value, these quantities (hydrogen consumed
quantities) remain low no matter which is the geometric
configuration of the cell. At intermediate cell voltage values, it
is preferable an anode-supported SOFC to be used. At the
electrolyte-supported SOFCs highest values are obtained at
the outlet of the anode channel (see Fig. 5d). The remaining
hydrogen quantities become lower when the cell’s length is
larger (see Fig. 5f).

3.2 Effect of operating parameters on SOFC
power density

SOFC power density is a parameter that should be examined
thoroughly in order to find the optimum operating conditions
that enhance or decrease its value. As it can be seen from Fig. 5
(a, b, d and e) the use of oxygen instead of the air, the increase
in the operating pressure, temperature, flow rates and the
geometrical configuration of the cell (i.e. anode supported) act
positively on the value of the cell power density. In contrast,
as it is depicted in Fig. 5f, as the cell length increases the H,
consumption increases as well. However, the cell power
density decreases with the cell length increment (1.6 W cm ™).
The cell power density in a cathode-supported or electrolyte-
supported SOFC decreases also. More precisely, SOFC power
density value is 1.04 W cm 2 and with electrolyte-supported is
just 0.23Wcm™2. The higher performance of an anode-
supported SOFC is mainly due to electrode and electrolyte
thickness (Fig. 5d). As it concerns the temperature increment
enhances the H, consumption leading to higher power density
values (see Tables 3 and 4). In Table 3, it is shown that the
maximum power density values in the present theoretical
study are obtained when the SOFC is operated at high
temperatures (Ppax=2.31 Wcm ?). The use of pure oxygen
and the increase of the pressure in the flow channels have also

Table 5 - Power densities values.

References T (°C) Prax (W/cm?) References T (°Q) Prax (W/cm?) References T (°C) Prax (W/cm?)
37] 850 0.825 [47] 800 1.200 50] 1030 0.880
38] 650 0.820 50] 1030 0.880 56] 800 1122
39] 800 1.420 53] 750 0.965 61] 800 1.800
[40] 750 1.500 [54] 800 1.800 57] 750 0.905
[41] 650 0.936 [52] 850 0.848 [62] 650 1.280
[42] 650 0.869 51] 600 1.329

[43] 800 1.945 [46] 550 1.017 [58] 800 2.770
[44] 600 0.900 48] / 1.180 [60] 650 0.989
[45] 1146 2.000 [49] 650 0.910 [59] 650 1.386
[62] 900 0.850 [55] 900 0.850 [62] 650 0.860




INTERNATIONAL JOURNAL OF HYDROGEN ENERGY 34 (2009) 5022-5031

5029

important impact. Anode flow rate acts positively at the cell

po
su

wer density values. Under the effect of temperature, pres-
re, flow rate, channel length at an anode-supported SOFC

and the use of pure oxygen, the power density increases. This

is
ch

due to physical phenomena that take place in the electro-
emical system. In contrast, despite the fact that the H,

consumption increases (pure O,, temperature) (see Fig. 5, a, ¢
and f) or decreases (pressure, flow rate/channel section), the

po
de

wer density value can increas with the H, consumption
crease (see Fig. 5, b, e). The predicted power density values

are in good agreement with the literature review consulted
[43,45,54,58,61] (Table 5).

4.

In
op

Conclusion

this present study, an electrodynamics model was devel-
ed with the purpose to study the hydrogen consumption in

a co-flow planar solid oxide fuel cell (SOFC). In a zero elec-
trochemical model, the current density and power density
are calculated for several imposed cell voltage values.
Moreover, a one-dimensional dynamic model was developed

in

flo

order to evaluate the hydrogen fraction across the anode
w channel. At the exit of the anode flow channel, the

remaining hydrogen quantities and the cell power density
are thoroughly investigated and discussed according to the

op

erating parameters (such as the temperature, the pressure,

the flow rates) and the cell size (cell length, electrode and
electrolyte thickness). According to the model predictions,
the remaining hydrogen quantity and the cell power density
mainly depend on all the above studied parameters as
follows:

. Ahigher power density value and a low H, consumption are

obtained with high pressure values and with high flow
rates.

. Higher power density values and a higher H, consumption

are obtained with the temperature increment and with the
use of pure oxygen at the cathode side.

. In opposite, a lower power density value and a higher H,

consumption are obtained with increasing the length.

. Both power density and H, consumption decrease when the

SOFC is cathode or electrolyte supported and they increase
when the cell is anode supported
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Chapitre 5

Simulation et modélisation numérique 2-D des phénomenes
de transfert de chaleur et de masse

Introduction
L’enthalpie de formation de I’eau est I’origine de la transformation de I’énergie chimique

en énergie électrique dans les piles a combustible. Dans le cas de la pile du type SOFC, le
combustible et le comburant diffusent a travers les électrodes vers les interfaces avec
I’électrolyte. En ces endroits, des réactions chimiques exothermiques et endothermiques auront
lieu. De la chaleur, de I’électricité et de I’eau seront produit.

L’augmentation de température dans les électrodes et I’électrolyte de cette plie est due aux
surtensions électriques et aussi a la chaleur dégagée par la réaction chimique.

Le but de cette présente partie est d’étudier le champ thermique et massique de I’hydrogéne et

celui de la vapeur d’eau d’une cellule de SOFC sous I’effet des épaisseurs des électrodes et de

I’électrolyte.

I. Modéle physique

Dans le but de bien comprendre I’augmentation de température et la répartition de masse
dans la partie solide de la pile a oxyde solide (SOFC) (Figure 5.1), une étude en 2-D de la
température et de la fraction massique des espéces H; et H,O suivant un plan perpendiculaire au
sens de I’écoulement des gaz dans les canaux s'impose (Figure 5.2). Les champs de température

et de masse obtenus seront discutés suivant les configurations géométriques: planaire a co-

courant.

Partie étudiée

Interconnection

T

| fl

IHNEEN |_l1—,'l Cathode canal
Partiesolide_’{ :::,::4:::::::::::::::::::;/

H, : | : L L] [ Anode canal

Figure 5.1: SOFC planaire a co-courant: la partie solide
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YA Canal cathodique
(——— ]
/ ; . | |
''''''''''' Cathode
! ,
i i El |
Coté cathodique 0, : Partie solide < ectrowte
p.
ie soli I A | L
Partiesolide J f---ZF-----: Anode
I
i \ >
Coté anodique Fﬁ’ - P1 : ; Z
7 Canal anodiaue
(a) (b)

Figure 5.2: Domaine de calcul d’une pile a oxyde solide a co-courant.
(a): Plan d’étude P1 (b): Partie solide suivant P1

I1. Modélisation mathématique
Equation d’énergie
Les surtensions d’activation, Ohmiques et celles dues aux concentrations dans une pile

SOFC peuvent étre minimiser par le bon choix de matériaux et des épaisseurs des électrodes et
électrolyte et ainsi des parametres physiques. L’augmentation de la température dans la partie
solide est liée a tous ces parametres qui limitent en valeur et en position de la répartition de
température et de masse suite a ces polarisations qui se comportent comme des sources de
chaleur lors du fonctionnement de la pile (naissance de courant).Le transfert de chaleur est par
conduction et par convection dans les électrodes et par conduction pure dans I’électrolyte. Le
champ de température dans cette partie solide est lié par I’équation d’énergie:

a%((p c,u), T)+%((p C,V), T):aix(kg—-;}r%[k%}rq) (115)
Ou ‘¢’ est le terme qui exprime la source de chaleur du type activation, Ohmique ou celle due a
la réaction chimique. Il est fortement lié a la densité de courant de la pile. D’ou un modeéle bi-
dimensionnel thermo-électrique qui sera résolu numériquement par un programme FORTRAN.
Les deux premiers termes de I’équation (115) peuvent étre négligé dans les calculs ; leur
influence est minimale sur le champ de température.

%(1%}%[1%}%0 (116)
La conductivité thermique A est supposée de valeur (2 W/m K) et constante en tout point de la
partie solide et pour I’intervale de température de fonctionnement. La source de chaleur ‘¢’

prend différentes expressions suivant le type de source de chaleur. La chaleur dégagée par effet
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Joule dans chaque partie; anode, cathode ou dans I’électrolyte d’une cellule de SOFC est de la

forme:
=2

_1
¢ = ~ (117)

Ou ‘j’ est la densité de courant supposée constante dans toute la pile. Les conductivitées
électriques dans les deux électrodes et ionique dans I’électrolyte sont données par les expressions

suivante la référence [11]:

6
5 95510 ( j (118)
6
5 42210 ( ] (119)
=
O = 3.34x10% ex 030()} (120)

La source de chaleur due aux surtensions d’activation prend place dans les deux électrodes. Son

expression suivant I’approche de Tafel:

o=n] (121)
n= R, {1] (122)
anF (],

Une étude bibliographique sur la densité de courant d’échange ‘jo nous a permis de faire le

choix de cette expression qui suit [12] (Voir Chapitre 2).

. RT -E,
=— exp| —== 123
JO,eIec = elec p( RT j ( )

OU les valeurs de ‘ka’ et * ke’ sont 6.54 10™ et 2.35 10™ (™ m™) et les énergies d’activation
anodique et cathodique Ean and Eca 1.4 10° et 1.37 10° (J/mol) respectivement.

Une partie de I’enthalpie de formation de I’eau qui n’a pas été transformée en électricité se
transforme en chaleur. C’est I’énergie dégagée par la réaction chimique. Ce type de source de
chaleur prend naissance dans I’interface anode / électrolyte. L’expression de cette densité de

puissane thermique est donnée par :

T.AS.j
= 124
b=—" (124)
L’expression de I’entropie est donnée par [13]:
©AC,
AS=AS, + j ?"dT (125)

298
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Cp =Cpuo—Cp, —0.5C,0, (126)

La chaleur spécifique de I’eau, de I’O, et de I’H,0 “Cp’ est exprimée en fonction de la
température. Les coefficient ai sont donnés par la référence [14]:

T .
cp=2ai(mj, (i=1,6) (127)

Equation de conservation de masse

Le quantité de masse consommeée (H,) ou produite (H,O) dans la partie solide d’une pile
est représentée par le terme source 'Sk‘ dans I’équation de conservation de masse. Ce terme
source de masse est fonction de la densité de courant ‘j°. Les flux de masse considérés sont le
flux de masse convectif et le flux de masse diffusif pour chaque espéce. D’ou I’expression

suivante:

a—i((p u), .Xk)+%((p v), .XQ:&(D%)+£[D%J+SK

AN (128)
Ou “k’ indique I’H,0. Les expressions du terme source pour chagque espece sont données comme
suit:
SH Oan — MHZO.J
s 2F

(129)
I11. Résolution numérique

La résolution numérique des équations de conservation d’énergie ou de masse est faite
par la méthode des volumes finis. La programmation au langage (Fortran) est développée dans le
but d’obtnir les deux champs; thermique et masssique dans la partie solide; anode, électrolyte et
dans la cathode de la pile SOFC type planaie a co-courant.
Les conditions aux limites:
Champ thermique: les conditions avec lesquelles nos résultats sont obtenus sont comme
indiquées dans la (Figure 5.3).
Pour le coté (I):
(1): %:0, (10): %:0, et pour (111): T=1173 K

Conditions a l'interface cathode/canal cathodique: T=T, , X, =X

v , — N0, air
v" Conditions a l'interface cathode/électrolyte: X, =0

v" Conditions a l'interface anode/electrolyte: X,, =0, X, ;=0

v' Conditions a l'interface anode/canal anodique:

T= TH201 XH2 = tz,fueI’ XHZO = XHZO,fueI
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v/ Conditions a I'extrémité de la partie solide a I'entrée:

X X X
v £=0, 8—0220' 8 H, :O, 8 HzO=O
OX oy oy oy
v Conditions a I'extrémité de la partie solide a la sortie
ﬂ:O’ GXOZZO’ ax”Z:o, atzo:O
OX oy oy oy
vy
L
11
Il I
i 7
o >
[ I S
Figure 5.3: Conditions aux limites
IV. Résultats

Champs de température: Effet des sources de chaleur

Les résultats d’un modele thermo-électrique montre I’effet des différents type de source
de chaleur sur le champs de température dans la partie solide d’une cellule de la pile SOFC.
L’effet Joule, I’energie d’activation et la réaction chimique sont les trois types de sources de
chaleur étudiés. La localisation et la valeur des hautes températures sont discutées dans un plan
perpondiculaire au sens de I’écoulemen,t des gaz. Pour tous les types de sources de chaleur, les
températures maximales sont situées dans la partie au contact de I’interconnecteur. Ces régions
se comportent comme des résistances aux propagations de chaleur.
D’un autre coté, dans la partie solide située entre deux canaux; I’un anodique et I’autre
cathodique, I’augmentation de température reste faible. Celle-ci peut s’expliquer par I’évacuation
de chaleur a travers les gaz circulant dans les canaux anodiques et cathodiques. Sous I’effet
Joule, le maximum de température est situé dans I’électrolyte. (T=1177.85 K). la réaction
chimique fait augmenter la température d’une fagon la plus faible (T=1173.53 K) (Figure 5.4).

Champs de température: Effet des épaisseurs des élctrodes et de I'électrolyte

La plus grande quantité de chaleur dégagée est dans le cas de SOFC a électrolyte
supporté, dans les autres configurations géométriques (CG) anode ou cathode supportées, la
chaleur est toujours localisée dans les endroits aux contacts de I’interconnecteur. Pour toutes les

CG, la valeur maximale de la température est localisée dans I’électrolyte. (Figure 5.5).
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y (m)

T
1177.85
1177.53
1177.21
1176.88
1176.56
9 1176.24
- = 1175.91
électrolyte 1175.59
1175.26
1174.94
1174.62
1174.29
1173.97
1173.65
1173.32

cathode —

z(m)

cathode

électrolyte

anode

T
1174.33
1174.24
1174.15
1174.07
1173.98
1173.89
1173.8

1173.71
1173.62
1173.53
1173.44
1173.36
1173.27
1173.18
1173.09

1173.53
1173.49
1173.46
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1173.39
1173.35
1173.32
1173.28
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1173.14
1173.11
1173.07
1173.04

Figure 5.4: Champ de température dans la partie solide de SOFC:

(a): Effet Joule (b): Polarisation d’activation (c): Réaction chimique
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Figure 5.5: Champs de température dans la partie solide (Effet Joule):

(a) Anode supp, (b) Cathode supp (c) Electrolyte supp

Champs massiques d'H, et d’H,O en fonction de I’épaisseur de I’anode

Cas d'H,: Le transfert de masse d’H, est de la face de I’anode en contact de gaz vers son

interface avec I’électrolyte A I’interface anode / électrolyte, la valeur maximale de la fraction

massique d’H, décroit avec I’augmentation de I’épaisseur de I’anode.

La masse d’H, n’atteint pas I’interface anode / électrolyte pour les épaisseurs épaisses mais elle

I’atteint pour les petites épaisseurs. Pour toutes les épaisseurs, la masse d’H; est localisée dans

les endroits situés en contact du canal anodique. La masse est uniformément transférée dans le

cas des faibles épaisseurs. L’interface;

lieu d’arrivée de la masse transférée est égale a

I’épaisseur du canal anodique. Ces lieux deviennent plus larges et I’uniformité des fractions

87




Chapitre 5 Modéle 2-D

massiques de I’H; disparait avec I’augmentation de I’épaisseur de I’anode (figure 5-b-d). Suivant
la direction transversale, la masse transférée est faible pour les petites épaisseurs de I’anode mais
devient de plus en plus importante pour les grandes épaisseurs. C’est dans ce cas que toute
I’interface anode / électrolyte est atteinte par la masse d’H, transférée (Figure 5.6).

Cas de I’'H,O: la quantité et la localisation de I’eau est aussi influencée par I’épaisseur de
I’anode. Similairement aux champs massiques de I’ Hy, celui de I’ H,O et pour les différentes
épaisseurs de I’anode, Les plus grandes quantités se trouvent dans les piles SOFC a anodes
épaisses. Leur localisation est dans I’interface anode / électrolyte en face des canaux pour les
faibles épaisseurs. Pour les SOFC a anodes épaisses, au fur et a mesure que I’épaisseur
augmente, I’eau occupe de plus en plus la totalité de I’interface anode / électrolyte. Suivant le
tableau 5.5, les valeurs maximales d’eau produite a I’interface anode / électrolyte augmente avec
I’augmentation de I’épaisseur de I’anode. Pour une épaisseur de 1500 um, toute I’interface
produit I’eau. La diffusion de I’eau se fait dans la direction opposée a celle de I’hydrogéne. De
I’interface anode / électrolyte vers la surface libre de I’anode en contact avec le carburant. Pour
les deux; especes I’H, ou I’H,0, les quantités de masse importantes sont localisées dans le
prolongement entre deux canaux; I’un anodique et I’autre cathodique. Ils occupent la totalité de
I’interface anode / électrolyte pour les grands épaisseurs. La localisation d’eau produite est liée
étroitement a la diffusion de I’hydrogéne Ce dernier est lié lui aussi a I’épaisseur de I’anode
(Figure 5.7).

XH2 XH20
0908131 0.062639
y (m) 0846263 y (m) 0.058463
0.784394 0.0542871
0.722525 0.0003 0.0501112
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O oenes 0.0417593
0.475051 0.0002 g gg;ig?j
0.413182
0351313 0.0292315
0.289445 0.0250556
0.227576 0.0001 . 0.0208797
0165707 o 0.0167037
0.002 0.004f8 0103839 L = I Iﬂ 00125278
z (m) 0.04197 0.001 0.002 0.003 0.00458] 0.00835186
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XH2
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084875 y (m)
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0.0886144

! I | 0.0189888
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Figure .5.6: Fractions massique d'H, pour les Figure 5.7: Fractions massique d'H,O pour les
différentes épaisseurs de I’anode (um): différentes épaisseurs de I’anode (um):
(a):300 (b): 600 (a): 300, (b): 600
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Conclusion

Le champ de température et celui de masse (fraction massique) dans I’anode et dans
I’électrolyte d’une cellule SOFC a co-courant est calculé suivant un modeéle 2-D.
Les résultats d’un programme en FORTRAN d’un modele thermodynamique et électrique est
résolu par la méthode des volumes finis montre I’effet des épaisseurs des électrodes et celui de
I’électrolyte sur les valeurs maximales des températures et des fractions massiques ainsi que
leurs localisation a travers la partie solide d’une pile a oxyde solide. Ces champs 2-D sont
analysés suivant un plan perpondiculaire au sens de I’écoulement des gaz (écoulement co-
courant). La valeur maximale de la température est localisée suivant la nature de la source de
chaleur, effet Joule, due aux surtensions d’activation ou a la réaction chimique. Leur propagation
est en fonction des épaisseurs des électrodes et de celle de I’électrolyte. Les plus grandes
élevations de température sont causées par I’effet Joule.
Consernant la localisation des hautes températures, c’est au contact avec I’interconnecteur qu’on
a les températures les plus élevées. Ces régions se comportent comme des barieres pour la
propagation de la chaleur. A I’opposé, les endroits situés entre deux canaux, I’un anodique et
I’autre cathodique, présentent moins d’élevation de température. C’est a cause de I’évacuation de
la chaleur & travers les gaz circulant dans le canal anodique et celui circulant dans le canal
cathodique. La propagation de la chaleur a travers les différentes parties solide de la pile SOFC
est plus importante dans le cas des plus grands épaisseurs. Les champs massiques d’H; et d’H,O
sont aussi liés étroitement aux epaisseurs de I’anode. L’H, atteint toute I’interface anode /
électrolyte pour les épaisseurs importants. Sa diffusion vers I’interface en face du canal anodique
est rapide dans la cas des faibles épaisseurs de I’anode. Similairement, I’H,0, est localement
produit dans I’interface anode / électrolyte. Sa production est dans toute I’interface pour les
grandes épaissurs de I’anode. La diffusion de I’H,O est semblable a celle de I’H,. C’est suivant
les épaisseurs de I’anode que le transfert des deux éspéces dans le prolongement des deux canaux
(anodique/cathodique) se fait; uniformément est rapidement dans le cas des faibles épaisseurs.
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The temperature increment in electrodes and electrolyte of a fuel cell is mainly attributed
to the chemical reaction and the irreversibilities. The aim of this work is to study the
increasing temperature of a SOFC single cell under the influence of the electrode and
electrolyte thicknesses for its type of heat source. The hydrogen and water field are also
discussed according to anode thickness.

The results of a self-developed mathematical model show the increasing temperature in
the solid side of SOFC; anode, electrolyte and cathode by heat source types “Joule effect”
at the several geometric configurations of SOFC. The maximum temperature value is also
discussed for several cathode thicknesses under the activation polarization effect. More-
over, mass transfer for both hydrogen and water is studied according to anode thickness.
© 2009 International Association for Hydrogen Energy. Published by Elsevier Ltd. All rights
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1. Introduction

Fuel cells appear to be as one of the means of energy
production in future, in parallel renewable energies, because
they do not produce pollutants when the used fuel is pure
hydrogen. The researches are essentially concentrated on the
development of new materials, on the modeling studies on
the complete development of SOFC systems. A Solid Oxide
Fuel Cell (SOFC) usually works at high temperatures, in the
order of 600 up to 1000 °C. These high temperatures can, to
a certain extent, be advantageous because released heat can
be made profitable for other thermal systems. However, the
constraints resulting on the choice from the materials limit
the technological developments and involve high costs. Also,
the major stake of current research in the field of the SOFC is

* Corresponding author. Tel./fax: +213 33 81 21 43.
E-mail address: h2sofc@gmail.com (H.B. Moussa).

to decrease the operating temperature while preserving
optimal properties [1].

The objective of this work is to locate the maximum
temperature value in every cell element. For an effective
development of this electrochemical system, a thermal theo-
retical study is essential in order to understand better the
phenomena occurring inside the cell and to predict the cell’s
operation when the functional, structural and geometrical
parameters are changed. A large number of physical param-
eters must be taken into consideration such as thermal and
electric conductivities, electrodes and electrolyte dimension.

Before the development of the present work, several
previous works were approached. Jason LeMasters [2] devel-
oped a computing code in finite difference, capable of
executing preliminary conception calculations for the

0360-3199/$ - see front matter © 2009 International Association for Hydrogen Energy. Published by Elsevier Ltd. All rights reserved.
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Nomenclature

T temperature, K

j current density, Am 2

jo exchange current density, Am 2

R gas constant, Jmol 'K ?

F Faraday’s constant, C mol?

Cp specific heat, Jkg "1 K!

AH, enthalpy, Jmol™?

AS entropy, Jmol *K*

a coefficient

K pre-exponential factor of the exchange current
density, Am 2

E activation energy, kJ mol*

X mass fraction

Greek symbols
o mass density, kg/m>

thermal conductivity, Wm 'K *
heat source, Wm™3
overpotential, Volt

electric conductivity, @ 'm™*

Qs s >

Subscripts and superscripts

SOFC solid oxide fuel cell
H, hydrogen

H,0 water

an anode

ca cathode

elect electrode

elec electrolyte

Ref reference

Eff effective

k H2 or Hgo

analysis of the thermal stresses which can take place in solid
oxide fuel cells. The model operates in steady state conditions.
The code was minutely adapted to include significant
changes, new heat sources, flow conditions and various
properties of the fluids. This code was compared with the
FLUENT commercial code. Eduardo Hernandez Pacheco [3]
exposed an electrochemical thermal model to simulate the
performance of a solid oxide fuel cell for different operating
conditions and geometrical factors. The temperature, current
and gas distribution were calculated with the model in various
areas. The modeling result predictions showed good results,
for weak temperature gradients inside the cell. Srividya Val-
luru [4] at his work characterizes the thermal stresses during
the fuel functioning cells with a planar solid oxide fuel cell.
The thermal stresses are calculated from the temperature
fields by using code ANSYS. An analysis approach of thermal
stresses is implemented by a model into two and three
dimensions. V. Srikar et al. [5], were interested in miniaturized
SOFCs. They consider a planar configuration, electrolyte sup-
ported by using a simple analytical model. The analysis of
energy loss because of the conduction of heat emphasizes the
importance of the thermal insulation. This analysis with
geometrical considerations, allows the identification of
a structure which reduces simultaneously heat losses and
assures a good sufficient stability. Jinliang Yuan et al. [6]
proceed to a three-dimensional numerical analysis of the gas
flow and the thermal transfer in SOFC anodic channel. They
show that among the diverse parameters, the channel
configuration and the properties of the porous anodic layer
have significant effects on gas flow as well as on the thermal
transfer. Masayuki Suzuki et al. [7], suggest a series of
numerical simulations to see the influence of coupled heat
and mass transfers with electrochemical reactions in a cell of
the planar SOFC. The results show that the tension losses are
mainly due to the internal resistance in the interconnector
and the activation overpotential in electrodes. The tempera-
ture difference in the cell becomes bigger when the cell length
increases. Based on the results, they propose an improved
conception of cell, which uses a material of low electric
resistance and high thermal conductivity. The tension

calculated for this cell was approximately 7-10% higher than
of the conventional cell, moreover, the maximal temperature
is reduced from 10 to 40K. L. David et al. [8], studied the
radiative transfer in electrodes and electrolyte, as well as
radiative transfer between the fuel and the channels
conveying the oxygen flow. They discussed the radiative
effects in materials constituting SOFC. Y. Inui et al. [9],
concentrate on the problem of the ceramics’ lifetime used in
SOFCs and conclude that very high temperatures cause
thermal stress in ceramics. The temperature distribution in
the cell should be kept as constant as possible during the load
operation. By considering this fact, the authors optimize
numerically operating parameters as temperature of admit-
tance gas. P.F. van den Oosterkamp [10] mentions that the
current state of the art of the development of the fuel cells
rests on the knowledge of the thermal transfer phenomena.
K.J. Daun et al. [11] show that because of their high operating
temperatures, the radiative thermal transfer can play
a significant role in the electrodes and the electrolyte layers of
solid oxide fuel cells. They present a detailed characterization
of the radiative and thermo physical properties of the
composite materials, which are used to define a simple two-
dimensional model incorporating the characteristics of
thermal transfer of the electrode and the electrolyte layers of
planar SOFC. Thus, the importance of the radiative transfers is
evaluated by comparing the field of temperature obtained
using a conduction model with that obtained by using a model
coupled with conduction/radiation. The results show that the
thermal transfer by radiation has a negligible effect at
temperature field in these components and must not be
adapted in the complete thermal models of planar SOFC.

In order to understand well the increasing temperature in
the solid component of a SOFC, our work presents a bi-
dimensional temperature distribution according to a perpen-
dicular direction to the gas flow. A thermo-electrical mode is
solved using a FORTRAN self-programming. The temperature
values as well as the hydrogen, the water mass fraction and
their locations are discussed and analyzed across the elec-
trodes and the electrolyte of a SOFC single cell with several
geometric configurations.
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2. Mathematical modeling
2.1. Energy equation

The total overpotential of a cell is the sum of the activation
polarization, the diffusion polarization, the reaction polari-
zation and the ohmic polarization. This overpotential can be
minimized by the choices of materials, the geometry and the
operating parameters of the cell such as temperature, pres-
sure, and flow. The increase in the temperature in the solid
part of the cell is due to these polarizations which behave like
heat sources.

Thermal energy is transported by conduction and by
convection at the electrode and by conduction at the electrolyte
with effect of several heat sources. Two-dimensional mathe-
matical modeling and stationary of the thermoelectric
phenomenon in solid part according to P1 plan (Fig. 1) are
expressed by the energy equation giving the field of temperature:

0 0 o (0T d (.,0T

&((pcpu) fT) + @((pcpu) fT> = &(A&> + @Q@) +o (1)
with negligent convective term, Eq. (1) become:

o (0T 0 (0T

ax75x) *ayUay) + =0 @

Thermal conductivity 1 is supposed to be constant in the
interval of operating temperature. The heat source ¢ takes
various expressions according to the heat source type. The
heat loosed by Joule effect in three solid parts anode, cathode
and electrolyte of the single cell is given by:

jZ
¢ = ” (3)
where j is the current density that we suppose as constant in
all the cell.

The anode, electrolyte and cathode electric conductivities
are calculated according to the expressions given by [12]:

95 x 10° (—1150)
-ex

Oan = T T (4)
42 x 100 —1200
Oca = T -ex < T > (5)

Telect = (3.34 x 10%) -exp< (6)

710300>

The activation losses are the other sources of thermal
energy which cause a temperature increment and originate in
the electrodes. The expressions of the activation losses in the
anode and the cathode are expressed according to the Tafel
approach.

p=n]j 7)
1= () ®

Exchange current density j, is given by [13]:

=
=

Studied part —f———pl I

Interconnector

Cathode channel

Solidpart F=Z= :::i::::: prnpunpuniun g
, %J i |_| : |_| |_| u— Anode channel
Fig. 1 - SOFC calculation field.
. RT —Eelec
Jo,elec :Ekelecexp< R,el-l. ) (9)

The Kun and K, values are 6.54 x 10'! and 2.35 x 10!
(@ *m™?), respectively. E,, and E., values are 1.4 x 10° and
1.37 x 10° (J mol %), respectively.

A part of the water enthalpy formation which is not
transformed into electricity is transformed into heat and this
will take place at the interface of the anode/electrolyte. The
expression of this density power thermal is given by:

_ T-AS'j
e (10)
where the entropy is expressed by [14]:
T AC,
AS = AS; + / 2ar (11)
298 T
Cor = Cpn,0 — Cpn, — 0.5Cp0, (12)
The water, hydrogen, oxygen specific heats, Cp,are

expressed according to the temperature. The coefficients g;
are given by the following expression [15]:

T\
Cp = Za; (W) , (i=1,6) (13)
2.2. Mass conservation equation

The hydrogen mass consumed and the water mass produced
are expressed by the source term in the mass conservation
equation. The mass source term is a function of the cell
current density. The equation of mass transfer at the anode
compartment takes into consideration two types of flow,
convective and diffusive flows. Its form is:

0 0 0 [ 0Xk 0 [ _0Xy
&((pu)f'xk> + @((pu)f'xk) = &(DK> + @(Dw> + Sk

(14)

Table 1 - Numerical values [16-19].

Parameters  Anode Electrolyte Cathode Units
(Ni-YSZ) (YSz) (LSM)

A 2 2 2 Wm 'k

Desr 7.82E—4 / 1.88E-4 m?s?!
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Fig. 2 - SOFC field calculation (a) SOFC studied part and (b) solid part.

Numerical values are given in Table 1. The porosity in the
two electrodes is not taken into consideration. The mass term
source S for the hydrogen consumption or water production is
expressed as follows:

My, -j
St an = —é‘—f_f (15)
Meoei
SHZO,an = I—ZI;FO} (16)
3. Numerical resolution

The numerical resolution of the energy equation is made by
using the finite volume method. The solid parts of the cell;
anode, electrolyte and cathode were discretised (Fig. 2). The
discretization scheme used is the central-difference scheme.
A program written in Fortran language was developed in order
to obtain the temperature field. The energy Eq. (1) is expressed
in a control volume by:

[ [(d /0T o/ 0T
/ / <&<A&>+@<A@>+¢>dxdy:0 (17)

The boundary conditions are with respect to the surface
(Fig. 3). For side (I): aT/dy =0, (II): 8T/8z=0, and for (III):
T=1173K

4, Results

4.1. Temperature field under heat sources effect
according to P1 plan

The results of a thermo-electrical model show the effect of
various polarizations at the solid part of SOFC single cell.
Joule effect, heat due to the electrochemical reaction and
that due to the activation losses are the results of the heat
sources. The temperature increment in the solid part of the
cell is analyzed toward two different plans. Table 2 contains
the temperature maximum values for each heat source
type.

In this plan and for all the heat sources, the highest
temperatures are in sites situated in contact with the inter-
connector. These regions behave as a resistance to the heat
propagation. On the other hand, the cell solid part situated
between two channels (anode and cathode), the temperature
became weak and this can be explained by the heat

11

1I I

111

Fig. 3 - Boundary conditions with respect to P1.
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Table 2 - Maximum temperature values with several heat
loses.

Table 3 - Maximum temperature values under several
component thickness: Joule effect.

Plan Joule effect Activation losses Chemical reaction Anode/electrolyte/cathode (nm) T (K)

(P1) 1177.85 1174.33 1173.53 Electrolyte supported 1184.65
Cathode supported 1177.86
Anode supported 1177.85

evacuation through anode and cathode gas flow channels.
Under the Joule effect, the maximum temperature is obtained
at the electrolyte. This type of source creates the highest heat
quantity (T = 1177.85 K). Chemical reaction creates the lowest
heat source (T =1173.53K) (Fig. 4).

4.2.  Temperature field under electrode and electrolyte
thicknesses (Joule effect)

The greatest quantity of released heat is in the case of an
electrolyte supported SOFC than the other configurations
(anode and cathode supported) (Table 3). Heat is localised
at the places in contact with the interconnector. For all
the geometrical configurations, the maximum tempera-
ture value is always located in the electrolyte. The solid
part located between the two anode and cathode channels
does not present rise in temperature. The propagation of
heat is more important in the case of the electrodes

a y(m)

cathode

0.001 0.002
z (m)
b y(m)
0.0006
0.0004
0.0002
0.001 0.002
z (m)
C ym)
0.0006
0.0004
0.0002

0.001

électrolyte

J 117353

anode E 1173.44
1173.36

| 1173.27

0.002
z (m)

supported than in the case of the electrolyte supported
(see Fig. 5).

4.3.  Temperature field under cathode thickness
(activation polarization heat source)

Activation polarization heat losses are more important in
cathode than in the anode. Temperature maximum value is at
the same cathode locations in contact with the inter-
connector. Cathode thicknesses have no effect at the value or
at the heat field propagation (Table 4) and (Fig. 6).

4.4. Effect of anode thickness at H, and H,O mass
fraction
441. H,

At the anode/electrolyte interface, the maximum value of
hydrogen mass decreases as the anode thickness increases

T
1177.85
1177.53
1M77.21
1176.88
1176.56
1176.24
1175.91
1175.59
1175.26
1174.94
1174.62
1174.29
1173.97
1173.65
1173.32

T
1174.33
1174.24
1174.15
1174.07
1173.98
1173.89
1173.8

1173.71
1173.62

J L
E

1173.18

0.003 1173.09

0.004

T
117353
1173.49
1173.46
1173.42
1173.39
1173.35
1173.32
i 1173.28
1173.25
1173.21
1173.18
1173.14
1173.11
1173.07
1173.04

0.003 0.004

Fig. 4 - Temperature field at the solid part of SOFC with respect to P1: (a) joule effect, (b) activation polarization and (c)

chemical reaction.
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1183.1

1182.32
1181.55
1180.77
1179.99
1179.22
1178.44
1177.66
1176.88
1176.11
1175.33
1174.55
1173.78

cathode

électrolyte,

anode
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Fig. 5 — Temperature field under Joule effect at solid part of
SOFG single cell: (a) electrolyte supported, (b) cathode
supported and (c) anode supported.

(see Table 5). H, mass does not reach the interface for the high
anode thickness compared to the thin one (Fig. 7). For all the
anode thickness, hydrogen mass is located at the site situated
in contact with the anode channel. The hydrogen mass
transfer is from the anode channel to the interface with
electrolyte. The mass transferred is high with weak anode
thickness. The mass transfer according to the transversal
direction is weak for the thin anode but more important and
reached all the anode/electrolyte interfaces (Fig. 7d).

4.4.2. H,0

Water localization is also influenced by anode thickness
(Fig. 8). The highest value is obtained for high anode thickness.
According to Table 6, the maximum value of water fraction at
the anode/electrolyte interface increases as the anode thick-
ness increases. Water quantities produced at the interface are
high. It is very easy that the water production site is the
interface opposite to the canals for the thin anode. Water

Table 4 - Maximum temperature value under several

cathode thicknesses: polarization activation.

Thickness (um) Anode/electrolyte/cathode T (K)

300/100/200 1174.33
300/100/400 1174.01
300/100/600 1174.02
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e
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Fig. 6 - Temperature field under activation polarization for
cathode thickness (um): (a) 200, (b) 400 and (c) 600.

production becomes larger as the anode thickness increases.
For the anode thickness values about 600-1500 um all the
interface contains water. As for the hydrogen, the water
diffuses in the transversal direction in the case of a thicker
anode and not in a case of a less thick anode.

For both the H, and H,0, the biggest mass quantities are at
the middle anode. It becomes important at all the interface
face at the highest anode thickness (Figs. 7d and 8).

5. Conclusion

The field of temperature, hydrogen and water mass in the
electrode and the electrolyte of a SOFC single cell are calcu-
lated in two dimensions. Joule effect, heat due to the

Table 5 - Maximum value of hydrogen fraction at anode/
electrolyte interface.

Anode thickness (um) Hydrogen fraction

at anode/electrolyte interface (%)

100 0.9088
300 0.9081
600 0.8487

1500 0.4243
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Fig. 7 - H, field fraction for anode thickness (um): (a) 100, (b)
300, (c) 600 and (d) 1500.

electrochemical reaction and due to the activation losses are
the heat sources for the increase in temperature. The results
of this numerical thermodynamic-electrical model, solved by
finite volume method and resolved by self-programming
(FORTRAN), show the effect of the heat sources and electrode
and electrolyte thicknesses as the temperature increases. The
temperature values at the SOFC solid part are presented
following a perpendicular plan to the gas flow direction. The
maximum temperature values are localised according to
the heat source nature. There propagation is a function of the
electrode and the electrolyte thicknesses. Moreover, the
maximum temperature values are localised at the anode/
electrolyte interface, at the electrolyte and at the cathode,
respectively, under the effect of the chemical reaction, Joule
effect and activation overpotential. The maximum tempera-
ture values are caused by the Joule effect. The chemical
reaction induced the increase of lower temperaturevalues.
The highest temperature values are situated in contact at the
interconnector; this region behaves as a barrier to the heat
propagation. The evacuations of the heat through anode and
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Fig. 8 - H,0 field fraction for anode thickness (um): (a) 100,
(b) 300, (c) 600 and (d) 1500.

cathode gas flow channels cause temperature decrement. The
highest temperature value is in the electrolyte supported
under Joule effect and at the cathode with high thickness
under activation polarization heat losses. Heat propagation is
more important through high thickness. Furthermore,
hydrogen and water mass transfers are function of the anode
thickness. All the hydrogen mass reach the anode/electrolyte
interface when the anode thickness is high. Its diffusion is fast
to the interface opposite to channel when the thickness is not

Table 6 - Maximum value of water fraction at anode/
electrolyte interface.

Anode thickness (um) Water fraction
at anode/electrolyte interface (%)

100 0.0397
300 0.0626
600 0.0949
1500 0.1909
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so high. Similarly, the water production is local; opposite to
the channel when the SOFC has a thin anode. Water produc-
tion takes place in all the interfaces when the anode is thicker.
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Conclusion générale



Une pile a combustible est un dispositif electrochimique qui convertit I’énergie chimique

d’une réaction directement en énergie électrique. Ce phénomene est accompagné d’un
dégagement d’eau et de la chaleur.
La pile & oxyde solide SOFC est basée sur le mécanisme suivant: I’oxygene est dissocié a la
cathode en O* (phénomeéne endothermique), puis I’anion migre & travers I"électrolyte conducteur
ionique a haute température et va se combiner a I’anode avec I’hydrogéne, ou le monoxyde de
carbone, pour former de I’eau et libérer des électrons (phénomeéne exothermique).

D’autre part, la performance de la pile, donnée par la courbe courant-tension (I-U), est

liée aux parameétres physiques (pression, température, les fractions massiques, etc.) C’est sur la
base de I’effet de ces parametres que cette étude est menie.
Les valeurs locales de la température dans les deux électrodes et I’électrolyte solide et celle des
fractions massique des especes H,, H,O et de O, dans les électrodes poreuse du SOFC sont
conditionnées par les phénomenes de transfert. Les parametres d’entrée; le debit la qualité du
combustible et celle du comburant, les dimensions de la pile et la structure des milieux poreux
ont sans doute un effet sur la répartition des especes et de la température dans la partie solide de
la pile (deux électrodes et électrolyte).

Vu la complexité des phénomenes d’une part et les divers modéles mathématiques
consultés dans la bibliographique sur les différentes expressions décrivant la tension de la pile
SOFC, les différentes surtensions; surtension d’activation, surtension de concentration et
Ohmique (divers lois de conductivité électrique et ionique) et les phénomenes de transfert de
chaleur et de masse, le chapitre deux de cette présente these montre les différentes expressions
utiliser par les auteurs travaillant dans ce domaine SOFC.

Cette revue bibliographique ainsi que celle de la présentation de la pile SOFC du chapitre un
nous a permit de faire un ensemble d’étude au nombre de quatre.

Un choix est fait sur des lois décrivant la performance de la pile et suivi d’une application
numérique nous a permit de comprendre I’utilité des expressions des surtensions et leur
participation dans la valeur de la tension de cette pile. Au cours de cette premiére étude zéro
dimension 0-D (chapitre 3), la température, les fractions massiques des especes ainsi que les
parameétres thermodynamiques déterminent la performance de la pile. Ce modele repose sur une
multitude d’hypotheses tel que I’nomogeénéité de la répartition de la température et de celle des
fractions massiques.

Dans le chapitre 4, on essaye de surmonter cette hypothése a travers deux modeles de calculs. Le

premier modele vise a voir la variation de la température sous I’effet méme de plusieurs
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parameétres tel que la configuration geométrique, les paramétres de fonctionnement et type de
matériaux de la pile. Les résultats sont discutés suivant les différents types de source de chaleur.
Le second modeéle présente la répartition des fractions massiques de I’hydrogene et de I’eau. La
performance de la pile décrite par sa densité de puissance est aussi discutée.

Notre troisieme étude numérique est une modélisation bidimensionnelle des phénomeénes
thermiques et massiques. Des champs de température et de masse sont discutés suivant les

épaisseurs et le type de source thermique ou massique.

Cette multi modélisation numérique, 0-D, 1-D et 2-D des phénomenes de transfert de
masse et de chaleur abordée pour une cellule de la pile SOFC type planaire a co-courant
fonctionnant aux températures intermédiaires a une importance sur la compréhension des
phénomeénes électrochimiques et thermiques intervenant dans le bon fonctionnement de la pile
SOFC.

Nos résultats trouvés par les modéles de calcul adaptés confronte ceux trouver par les
auteurs indiqués dans les référence. Comme perspective a cette étude, on souhaite refaire I’étude

unidimensionnelle et bidimensionnelle avec des densités de courant variables.
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Résumé

Cette theése constitue une contribution a I'é¢tude des systémes de conversion d'énergie
¢lectrique avec composants électrochimiques. La pile a combustible a électrolyte solide
(SOFC) est I'un de ces systemes. Elle est utilisée pour la production de 1’énergie électrique ou
/et thermique.

Notre objectif est I’étude numérique des phénomenes de transfert de chaleur et de
masse dans la pile a combustible a électrolyte solide SOFC. Sous I’effet des parameétres
physiques, géométriques et les différentes pertes, les phénomenes de transfert de chaleur et de
masse sont discutés en utilisant différents modeles mathématiques. Ces phénoménes ont un

effet sur la performance de la pile.

uadla

) AlaS 5 5ol LS pall iy Y saall Al jo 8 daalis oda ¢ Al A g ylal iad
ZWY 4kl Jimdl Jlea e sbe (SOFC) dala <l i cld g gl Aall il <1 43l
Al 56l sl

a0 8 ol A0al) ool (ol yaldl 5 JBSI Al Al ghal dpanell Al Hall sa Al yall 538 (e Caagll
O3Sl 38 (S plaall Calise 5 cwaigd) JSAN 400 5l Jalsall 80 Cad SOFC g 55 e
AAN Alas Mo 5l Ll oda Jaill jal gk 3adaie ol o 3lad Jlasiadly

Abstract
This thesis is a contribution to study electrochemical conversion system. Solid oxide
fuel cell SOFC is one of these systems. It is used to product electrical or/and thermal energy.
The aim of this thesis is to study numerically the transfer phenomena in the solid part
of SOFC. Under the effect of the physics parameters, geometrical configuration and various
over potential, heat and mass transfer phenomena are discussed by using various

mathematical models. The fuel cell performance is affected by transfer phenomena.
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