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n Indice de réfraction /

k Coefficient d’absorbation [cm™]

Kg Conductivité thermique radiatif de Rosseland [WIK]
o Constante d&tefan —Boltzmaw =5.46.10° [W/Km?]
O Coefficient de dispersion [m]

B Coefficient d’extinction [m™]

T, Epaisseur optique spectrale /

I, Epaisseur totale /

L Epaisseur d’électrolyte [m]

B Coefficient d’extinction [cm™]

A Longueur d’'onde [um]

£ Emissivité /

Oag Flux de chaleur radiatif [W]

S Source ohmique [W/m?]
S.o Source radiatif [W/m?]
S Source totale [W/m?]

T Température K]

Trop Température de la surface supérieure d’électrolyte K]

Tgott Température de la surface inferieur d’électrolyte K]

I Densité de courant [A/m?]
Co Chaleur spécifique [J kg'K™
Y Masse volumique [kg/m?]
o Conductivité électrique [Q7 m]
X Axe des abscisses [m]

y Axe des ordonné [m]



0O O O < C

Indices
ele

an

ca

Viscosité dynamique

Porosité des électrodes

Composante longitudinale de la vitesse
Composante transversale de la vitesse
Concentration de I'oxygéne
Concentration de I'eau

Concentration d’hydrogéne

Coefficient de diffusion

Constante de Faraday

Courant volumique

Permeéabilité des électrodes
Conductivité thermique effective
Longueur suivant x

Longueur suivant Y

Epaisseur

Electrolyte

Anode
cathode
Aire

Fuel
Rosseland
Radiation

Totale

[P1]
[%]
[m/s]

[m/s]
[mole/nT]
[mole/nT]
[mole/nT]
[m?/s]
[C/mol]
[A/m?]
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[m]
[m]
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Introduction Générale

Contribution a Etude du Transfert de Chaleur Radiatif dans une pile a combustible a oxyde solide

L’énergie est I'un des moteurs de développementsdetés. Elle est indispensable au
développement économique des états. Pour ses besbisa survie, I'homme utilise depuis
longtemps les richesses de son environnement catesieessources d’énergie. |l utilise aussi
les phénomeénes naturels pour produire I'énergidrefais, le bois et le charbon de bois étaient
les principaux combustibles utilisés pour leur pmu\calorifique. La révolution industrielle

entraina une augmentation de la demande en corleusti

Les réserves des combustibles fossiles de la glasehnt fixes et au rythme de
consommation progressive. Leur épuisement doit étreisagé. L'utilisation des quantités
considérables de combustibles fossiles est aiherig'un déséquilibre important du cycle du
carbone. C'est ce qui provoque une augmentatida clencentration de gaz a effet de serre dans
I'atmospheére terrestre. La solution c’est de peédird’autres sources d’énergies nouvelles et

renouvelables.

D’'une facon générale les énergies nouvelles eiualables ENR, sont des modes de
production d’énergie utilisant des forces ou desaarces dont les stocks sont imités. L'eau, le
soleil, le bois et le vent sont des ressourcesreléga capables de générer de I'énergie. Le vent
brassant les pales d’'une éolienne, la lumiére reslaxcitant les photopiles, mais aussi I'eau
chaude des profondeurs de la terre alimentant éesaux de chauffage, sans oublier les
végétaux comme le bois, la canne a sucre ou la coilisés pour produire des biocarburants,

Afin d'éviter de futurs problemes d’épuisement diirgle et de réchauffement de la
planéte dus a la consommation de carburants fessigaucoup d’efforts sont consentis dans le
monde pour rendre possible la vision d’'un mondeébasr I'hydrogéene et les piles a

combustible.

Objectif

La pile a combustible qui utilise le dioxyde decemium comme électrolyte dite: SOFC
est I'objet de ce travail. A cause de sa haute destyre de fonctionnement de 800-1000°C, le

14



rayonnement thermique peut jouer un role trés itapbrdans la combinaison des modes de
transport thermique au sein des piles a combusiibbeyde solide SOFC. La contribution exacte
du rayonnement thermique au bilan énergétique eadi@meure mal connue. Ainsi, peu de
données thermo radiatives concernant les diffésemarties de la pile sont aujourd’hui

disponibles pour les températures de travail ussiell

Dans ce travail on s’intéresse a l'effet de transfie chaleur radiatif sur le champ de
température au sein de la pile SOFC. L’effet d&éemints parametres physiques et géométriques
sur la distribution spatiale de la température ategans effet du transfert thermique radiatif est
étudié. Notre travail considéré comme une contidiou& I'étude du transfert radiatif dans une

pile SOFC est présenté en quatre chapitres.

Premier chapitre: Présentation fondamentale des piles a combustiljeésentation du modéle
physique et électrochimique d'une pile SOFC eniqarér; principe de fonctionnement,

différents types et les principales caractériggu

Second chapitre: Il s’agit d’'une synthése bibliographique. La prémei partie concerne des
notions de base sur le transfert de chaleurs regl&atdescription et définition des paramétres
energétiques, ainsi que la formulation et modatisaties phénomeénes de transfert de chaleur
radiatif dans la pile SOFC. La deuxieme partie eone un état de l'art sur les travaux de
simulation et modalisation des phénomenes de #erdé chaleur au sein d’'une pile SOFC tout
en s’intéressant a la modélisation de transferiatiddians la pile SOFC. Une troisieme partie
concerne les données sur les différents paramépésationnels, physiques, thermiques et

thermo-radiatifs.

Troisieme chapitre: Une présentation des modéles physiques, des énsatégissant la
modélisation de transfert radiatif et des phénoméie transport est faite pour deux types de
modeles. Il s'agit d'un modele de conduction-ramliamonodimensionnel dans I'électrolyte
SOFC et un modeéle bidimensionnel couplé dans lactstire PEN-SOFC. Les conditions aux
limites, les méthodes numériques de résolutionsdbgmas utilisés ainsi que les organigrammes

des programmes seront présentés.

Quatrieme chapitre: Porte la présentation des résultats et leurs sksmus pour les deux
modéles; le modele 1D et le modele couplé 2D.

15



Modele Conduction-Radiation: Les résultats obtenus régissant I'effet de l'indlee réfraction

du milieu YSZ, ainsi que I'épaisseur optique (efladpaisseur de I'électrolyte et le coefficient
d’absorption) sur le profil de température.

Modeéle Couplé:pour deux configurations géomeétriques différenteEN-SOFC-AS et PEN-
SOFC-ES, l'effet de transfert radiatif est priscamsidération afin de quantifier son effet sur le
champ de température et la température globaleodetibnnement de la cellule. L'effet de
température de fonctionnement et la densité duacwwont étudiés pour les deux configurations
géomeétriques PEN-SOFC-AS et PEN-SOFC-ES. Le compent dynamique (champ de
pression) et massique (champs des concentratiopspiles) sont aussi donnés et les résultats
sont discutés.

Ce travail s’acheve par une conclusion généralééturde faite.
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Chapitre I: Pile SOFC Description et Caractéristiques

Contribution a I’Etude du Transfert de Chaleur Radiatif dans une pile & combustible a oxyde solide

Introduction

La pile & combustible (PAC) est une technologientesiant maitrisée qui permet de
convertir efficacement le combustible hydrogene é&mergie électrique et thermique. Les
recherches sur de multiples technologies de pilesmabustible sont en effervescence. Cette
diversification ouvre la voie a de nombreuses sftiénergie non polluante.
Dans ce chapitre, une présentation de I'’hydrogeceur energétique et de la pile a combustible
est faite. Plus d'interet est portée au principdothetionnement, a la strcture de d'une cellule
SOFC, les differentes configurations géometriqudas ae létude thermodynamique et

électrohimique qui introduit la performance deila p combustible a oxyde solide SOFC.

I. Hydrogéne energétique et pile & combustible SOFC
l.1. Hydrogéne Energétique

L'hydrogene est I'atome le plus petit, le plus tégtele plus répandu dans l'univers. On le
trouve partout. De la molécule d'eau aux hydroagaduen passant par tous les organismes
vivants. Au vu des développements technologiquesnts, il devient important d'imaginer
I'exploitation de cet atome fondamental en ternmesgétiques et économiques dans notre futur
proche. Sous sa forme gazeuse, I'’hydrogénesitincolore, inodore et non corrosif. Il présente
'avantage d’étre particulierement énergétique. kilogramme d’hydrogene libére environ
trois fois plus d’énergie qu’'un kg d’essence. L'togeéne ne réagit ni avec I'eau ni avec les
acides et les bases. Il ne réagit pas avec 'airgan I'enflamme. Cela provoque une explosion
qui produit une flamme rouge caractéristique et'@mu. L’hydrogene est extrait de molécules
qui le contiennent en deux filiéres industrielles:

& Filiere Hydrocarboné; I'hydrogéne est extrait de composés hydrocarbonésme le gaz
naturel, le charbon ou des produits pétroliers¥®&e I'hydrogene est aujourd’hui produit a
partir du méthane; constituant principal du gazireht

U Filiére Electrolytique; on utilise un courant électrique pour casser laéme d’eau et
I'électricité peut provenir de sources renouvelabl2ans ce cas, il n'y a pas d’émission de
gaz nocifs.

Données générales sur I’hydrogene sont donnéedafdableau 1.1)
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La combustion de I'hnydrogéne avec I'oxygene ne pitogue de I'eau. Ce qui fait donc
de I'hydrogene un carburant propre. Il constituesiai'une des solutions possibles pour résoudre
les problemes environnementaux liés a la pollutitmosphérique. Il est abondant et peut étre
stocké sous forme liquide. Ainsi, avec une réseftdrogene et une pile @mbustible, il
devient possible de produire de I'électricité n'mnig ou et n'importe quand, sans étre relié au
réseau électrique.

Tableau I.1: Données générales sur I'nydrogfov]

Propriété Valeur
PCS (Pouvoir calorifique supérieur) 12770 kJMNm
PCI (Pouvoir calorifique inférieur) 119930 kJ/kg
Température d’auto inflammation dans I'ajr858 K
Mélange stcechiométrique dans I'air 29,53%
Température de solidification 14,01 K

[.2. Pile & Combustible
[.2.1. Historique

La pile a combustible PAC est une technologie neaiamt maitrisée qui permet de
convertir efficacement le combustible hydrogéneéeergie électrique et thermique. Elle est
intéressante non seulement par son rendement pdwe @ar rapport a des conversions
thermiques traditionnelles moteur ou turbine, masacore par son faible impact
environnemental. Le principe des piles & combusstitiicouvert en 1839 par Sir W.Groove, fut
oublié avant d’étre repris en 1935 par F.T. Bacour @boutir en 1953 au premier prototype de 1
KW qui servit de modele a la pile hydrogene-oxygées missions spatiales Apollo. Basé sur le
principe de I'électrolyse inverse de I'eau, il petnde transformer directement I'énergie de la
réaction chimique de formation de I'eau a partirl'tigdrogene et de I'oxygene, en énergie
électrigue. Ainsi hormis la production de I'hydrogéen amont du systéme, ce procédé est tout a

fait non polluant dans son fonctionnement.

[.2.2. Notions de Base sur les Piles @ Combustible

La pile a combustible est un convertisseur ou Fgiee chimique libérée lors d'une
réaction d’oxydoréduction est transformé en énerdiectrique. Elle permettent donc la
transformation directe de I'énergie chimique dedaction d’'un combustible I'hydrogene avec

un comburant I'oxygéne en énergie électrique. Uleegpcombustible est constituée d'une anode
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alimentée par un combustible généralement de Wygdre et d'une cathode alimentée par un
oxydant généralement l'air ou I'oxygéne. Les ddektédes sont séparées par un électrolyte.
Cette technologie de production locale d’électigiteut étre considérée comme un nouveau
systéeme de cogénération. Cette conversion d’énehjieique en énergie électrique se fait sans
combustion directe, ni production intermédiairengéyie mécanique. Propres et silencieuses,
elles sont particulierement bien adaptées au cttekain ou les contraintes environnementales
sont les plus fortes. A la différence des autredésyes classiques de cogénération qui utilisent

des turbines a gaz ou des motdggigure 1.1).

p : _‘

Hydrogen

Electricity
Water

(@) (b)

Figure I.1: Pile a combustible PAC
(a) Cellule élémentaire d’une pile a combustibkg, Empilement des cellule

[.2.3. Principe de Fonctionnement
Il est extrémement simple. Il s’agit d’'une combusti@ectrochimique et contrélée
d’hydrogéne et d’oxygéne avec production simultadéectricité, d’eau et de chaleur, selon

une réaction chimique globale universellement cennu
H2+%02 L H,0 (1.1)

Cette réaction s’opére au sein d'une structure néslement composée de deux
électrodes; garnies de catalyseur a base de pl#inede pour I'oxydation de I'’hydrogéne et la
cathode ou la réduction de I'oxygene) et séparé@esup électrolyte (corps qui fondu ou en
solution, peut dissocier en ions sous l'action dtoarant électrique). C’est la réaction inverse de
I'électrolyse de I'eau. Le principe de fonctionnerhest donc tout a fait similaire a celui d’'une
pile électrique conventionnelle. Dans cette demiefoxydant et le réducteur sont
progressivement consommeés et on s’en débarrasspitola matiére active est épuisée.

Dans une pile a hydrogene, I'anode est alimentéepetinu par de I’hydrogene provenant
d’un réservoir et la cathode est alimentée paryfygxe de l'air. L’hydrogéne n’est pas le seul

élément capable d’alimenter les piles a combustiblenéthanol par exemple fait parti de ces
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autres combustibles. Le principe de fonctionnemestie alors basé sur un échange d’électrons,
en revanche I'équation de la réaction et par camm#ges rejets sont différents. Si on utilise du
méthanol ou du gaz naturel, on observe des emsssgi®ICO trés faible et des émissions de CO

légerement inférieure a celle d’'un moteur thermjguoais la pile n’est alors plus propre.

[.2.4. Principe d’Empilement

Une pile a combustible est constituée d’'un granadbre de cellules élémentaires. Chaque
cellule élémentaire est constituée d'une anode'ustedcathode. Ces deux électrodes sont
séparées par l'électrolyte. Les interconnecteuremoles canaux de gaz. Chaque cellule dans
une pile a combustible fourni normalement 0,6 v{#8] quand une charge est appliquée a la
pile & combustible. La surface de la cellule créemalement un courant de 0,5 Afcri26] Pour
créer l'effet nécessaire a l'usage de la pile, deflules sont empilées. C’est le principe
d’empilement qui rend la conception de la pile enbastible modulable et flexible et qui donne
donc de grandes possibilités d’'usage. Le courantimo de ces piles est produit suivant le
méme principe qu’'une batterie a partir de l'utiisa d’hydrogene et d’oxygéne étre ensuite
transformé en courant alternatif dans un convenisglectrique. Les réactions électrochimiques

mises en jeu produisent également de I'eau et diediur.

[.2.5. Différent Types
On distingue actuellement six types de pile a castible, La classification repose
essentiellement sur la nature de la membranetetrpérature de fonctionnement de la pile. Ces
piles se différencient selon la nature de leurtédde et de la par le niveau de leur température
de fonctionnement. Leur architecture et les donsiiapplication dans lesquels chaque type
peut étre utilisé. Par ailleurs, chaque pile aedégences différentes en termes de combustibles.
& DMFC (Direct Methanol Fuel Cell)
& PEMFC (Proton Exchance Membrane Fuel Cell)
% AFC (Alkaline Fuel Cell)
% PAFC (Phosphoric Acid fuel Cell)
% SOFC (Solid Oxide Fuel Cell)
% MOFC (Molten Fuel Cell)
Le premier type est la «pile a membrane échangeeiggotons PEMFC». La membrane
est faite de polymére perfluoré. Sa conductivité &mns H dépend beaucoup du degré
d’hydratation de la membrane qui doit étre mainéehumide en permanence. Les électrodes
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sont en platine ce qui occasionne un colt de fatiwic élevé. Elle fonctionne a basse
température. Ce type de pile est adapté au matgoehble (ordinateur, téléphone...), au
transport, et a quelques applications en statioeanadmme [I'habitat. C’est aujourd’hui la
technologie la plus mature.

Un second type utilise les mémes membranes en poéyperfluoré mais fonctionne avec
du méthanol comme carburant DMFC. Théoriguementehelement de ce type de pile devrait
étre tres bon, mais les membranes sont souventelégat perméables au méthanol ce qui
occasionne des chutes de rendement. On arrive tenaux piles a membrane liquide.
L’électrolyte est alors constitué soit par un acsdé& par une base concentrée. Dans les piles a
combustible dites: a acide phosphorique, la menabeah constituée par de I'acide phosphorique
concentré PAFC. Le systéme fonctionne a tempérantermeédiaire del50 a 220°C. Le
probleme de cette technologie est la corrosion raipgle des électrodes car le milieu est tres
agressif. Toujours dans le domaine des membraqagld, on trouve les piles alcalines dans
lesquelles I'électrolyte est constitué de potasmecentrée AFCLa aussi, les problémes de
corrosion sont importants, les seules électrodesiennent dans cet électrolyte sont en platine.
Ces deux types de pile @ membrane liquide ont&téldppés dans les années 60 au moment du
développement de l'industrie spatiale.

Ensuite, on rencontre les piles dites & hautes éemtyres. Elles fonctionnent aux
environs de 650-1000°C. Il existe les piles a costible a carbonates fondus MCFC et les piles
a combustible & membrane oxyde SOFC. Dans les piEsmbustible a carbonates fondus, la
membrane est constituée d’'un mélange de carbomptesl’'on chauffe a une température
supérieure a leur température de fusion. L'élegteosera conducteur par les anions carbonates
qui vont d’'une part oxyder I'hydrogene pour fornter 'eau a I'anode et d’autre part réduire
I'oxygene pour former des carbonates a la cathbde.applications de telles piles ne peuvent
gu’étre envisagées pour des installations fixesleamilieu électrolytique est tres corrosif et |l
existe des risques de fuite.

Enfin les piles a oxyde de zirconium; SOFC sorg d®tériaux bons marchés et tres
stables. La particularité de ce type de piles a%llg sont conductrices ioniques par des anions
O”. Dans ce cas, I'eau est produite dans le compantianodique. L'intérét de cette technologie
est que I'on peut utiliser différents types de casilbles H, CH, ou les biogaz. L'inconvénient
est gu’ils ne sont conducteurs qu'a haute tempeératlh faut donc chauffer le systeme.
Cependant, le rendement final reste élevé si orsidere la cogénération d’électricité et de

chaleur.
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[.2.6. Pile a Combustible et son Environnement

En regle générale, les piles a combustible exigenenvironnement complexe. Divers
composants étant nécessaires pour conditionnerébedifs. Extraire les produits, stocker et
transformer I'électricité produite et enfin conditner thermiquement la pile. L’étude détaillée
de certains composants d’'un systéme de productemirique a pile a combustible constitue
souvent un sujet de recherche a part entiere. @Beshs notamment des compresseurs et des
humidificateurs, des convertisseurs électriquesieflormeur pour la production de I'hydrogéene

ou des moyens de stockage de I'hydrogéne. [06]

1.2.7. Applications et Commercialisation

Les piles & combustible peuvent en principe étileségs dans tous les secteurs industriels
concernés par la production d’énergie électriquenmcanique. Ces utilisations peuvent étre
regroupées en trois classes:

+»+ Utilisation portable telle que le téléphone etdioateur

+¢ Utilisation stationnaire dans la génération dehaleur et de I'électricité

+¢ Utilisation dans le transport voiture, bus et véhés de transport.

[.2.7.1. Cogénération

Les utilisations stationnaires des PAC concerreprdduction décentralisée et centralisée
de I'électricité avec des puissances allant jusges centaines de MW. Les piles MCFC et les
SOFC constitueront les bases de cette productiturefuLes tendances vers une production
décentralisée de I'électricité plus importante oecént les utilisations stationnaires des PAFC,
MCFC et les SOFC (Figure 1.2).

Thumial Maapamen

Figure 1.2: Application en cogénération. Systéemest@oort, Hollande14000 h

[.2.7.2. Transport
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L'utilisation des PAC dans le domaine de transmri’'une des raisons qui a poussé a
développer cette technologie. Mais ['utilisation teydrogéne pour alimenter les piles a
combustible dans les voitures se trouve confroatées contraintes séveres de volume et de codt
de stockage. Les piles PEMFC et les PAFC sont liespmadaptées a ce type d'utilisation.
Toutefois I'utilisation de I'hnydrogene liquéfié arompressé jusqu’a 700 bars peut assurer une
autonomie avec un volume acceptable. Par exempmequantité de 5 kg d’hydrogene peut
assurer une autonomie de 500 km. L'efficacité dectionnement des voitures a PAC est
ameéliorée en économisant jusqu’a 50% du combustibkn réduisant les émissions des gaz a
effet de serre. [06]

1.2.7.3.Portable
Les applications portables concernent essentiefienfalimentation des ordinateurs
portables et des téléphones mobiles avec de Fidieét Les piles DMFC et les PEMFC qui
chargent des petites batteries assurent l'alimientagén énergie de ces appareils mobiles,

connaissent une tres forte croissance. Elles dastperformantes que les batteries au Lithium
(Figure 1.3).

Figure 1.3: Application transportersion européenne de la Chevrolet Equinox 2007
Application portable. PC portable & PAC InternatadiComputers Inc 2006

[.2.8. Qualités des Piles a Combustible

Les piles a combustible bénéficient de plusieurslitfs: elles sont modulaires car leurs
capacités peuvent étre facilement modifiees aveajout d’empilement ou stack, de quelques
kilowatte jusqu’a des mega watte. C’est ainsi dqegekont flexibles dans leur utilisation, que ce
soit pour des applications fixes ou mobiles. Etbes un haut rendement de production direct
d’électricité, bien meilleur que celui des systémlessiques de production de I’ électricité et de
la chaleur. La chaleur produite lors du fonctioneatnde la pile peut étre utilisée en
cogénération en augmentant davantage l'effica@téed piles a combustible.

Les piles a combustible peuvent étre alimentéesyeinogene ou en gaz de synthese.
L'intégration d’'une unité de reformage dans le &yst, permettrait l'utilisation d’autres

combustibles riches en hydrogene, tels que le garel et certains hydrocarbures. Lorsque la
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température de fonctionnement est suffisammentélele systeme de réformation valorise la
chaleur de haut niveau produit par Les piles a amstile et la réinjecte dans la pile a
combustible en tant qu’énergie chimique. Les pigescombustible fonctionnent sous ces
conditions d’'une fagcon comparable au cycle combires piles a combustible n’émettent ou
émettent que tres peu de gaz tels que IOSQ selon le combustible utilisé.

Le colt de fonctionnement et d’entretien est fadaeces piles ne possedent pas de piéces
mobiles. La durée de vie du stack est de 20000 @0@Oheures de fonctionnement.
Comparativement a un moteur a combustion interres piles a combustible ne sont pas
soumises aux limitations du cycle de Carnot. Lendement énergétique théorique est donc plus
élevé. Il correspond au rapport de I'enthalpiediltte la formation de I'eau sur I'énergie

thermique délivré par la réaction.

II. Pile & Combustible a Oxyde Solide SOFC
II. 1. Vue générale sur les piles a combustible &pde solide SOFC

Les pile a combustibles a oxyde solide SOFC (Sokdd Fuel Cell) sont une technologie
jugée prometteuse pour leur rendement global et #iitude a fonctionner avec divers
combustibles. Les SOFC sont également des pilebaaté température”, tout comme les
MCFC. La pile a combustible a oxyde solide est dae solutions technologiques les plus
efficaces pour contrer la pollution résultant de dépendance du monde moderne aux
combustibles fossiles. Ce dispositif, qui fonctierde maniere semblable a une pile, ne pollue
pas l'atmosphére, ne fait pas de bruit, ne libére de I'eau et de la chaleur mais, surtout,
produit de I'électricitéDans les années 30 en Suidsmijl Bauret H. Preisont expérimenté des
piles a combustible a haute température équipaes @ectrolyte a oxyde solide, en utilisant
des matériaux tels que le zirconium, I'yttrium, dérium, le lanthane et le tungsténe. lls se
trouvérent face a des problemes de conductivitdréee et de réactions chimiques secondaires
incontrélées. Puis dans les années@l. Davtyanen Russie a exploré la méme voie, en y
ajoutant divers additifs, sans plus de succes.

Dans les années 50, divers centres de recherchdPays<Bas et aux Etats-Unis ont
amelioré les connaissances sur la technologie ldes@ytes solides. Dans Les années 60, des
chercheurs de Westinghouse ont réussi a faire ifomadr une cellule utilisant un oxyde de
zirconium et un oxyde de calcium1962. C’est finasd@etmau début des années 80 que les
développements ont véritablement débuté. Les relbbsractuelles s’orientent vers:
¢ La synthése de nouveaux matériaux permettant des $OFC de fonctionner a plus basse

température que les 800-1000°C, Actuellement aslis
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¢ Le développement d’anodes capables de fonctionwer an gaz naturel,sans souffrir de
I'accumulation de carbone due au craquage catalytiq

¢ Les recherches visent a diminuer les couts toanegliorant les performances.

[1.2. Structeur de la pile a combustible SOFC
Une pile & combustible est constituée de deux rélées: anode et cathode et un
conducteur principalement électronique de part 'atutce d’'un électrolyte principalement

conducteur ionique.

[1.2.1. Electrolyte

Les électrolytes pour les piles a combustiblesyalexolide SOFC sont des conducteurs
ioniques aux ions d’oxygéne. L'électrolyte habitemlent de la zircone dopée a I'yttrium il était
utilisé avec une épaisseur de 100 ap2(8 le maximum de conductivité est atteint avec un
pourcentage de 8% d'oxyde d'yttrium, la baisse pEsgive de conductivité avec le temps

conduit a élever ce pourcentage jusque vers 12%.

[1.2.2. Electrodes
[1.2.2.1.Cathode

Les matériaux de cathode fonctionnent en conditivas oxydantes. Ce qui interdit
I'emploi de matériaux classiques et oblige a listition de matériaux nobles ou exotiques. Le
matériau le plus utilisé a la cathode est un matgate lanthane dopé au strontium,&a

xMnQO;. Les résistances électriques aux électrodes essblurces principales de pertes internes.

[1.2.2.2. Anode

Le matériau généralement utilisé a I'anode estidkehporeux ou un mélange de nickel et
d’oxyde de zirconium dopé a I'yttrium avec un cgsalur de type cermetXr-O,, les propriétés
requises pour I'anode sont a peu prés les mémesealjes pour la cathode sauf qu’elles doivent
étre adaptées pour un milieu tres réducteur. Chalfuiment doit étre stable chimiquement dans
les conditions d'utilisation de la pile. En effehaque composant doit posséder des propriétés
constantes en milieu réducteur et/ou oxydant eati@m de son réle au sein du cceur de la pile.

Les différents composés doivent posséder un coaifficd’expansion linéaire thermique
compatible avec les autres éléments pour évit@pddtion de contraintes thermiques. Les
matériaux doivent présenter une stabilité strutduene pas réagir d’'un point de vue chimique

avec les autres composants. Pour un bon fonctioamemie la pile, il est nécessaire que
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I'ensemble de ces conditions soit respecté en amtlégalement un faible cout de fabrication.
Les électrodes qui transportent les électrons Botieu des réactions d’électro catalyse. Ces
éléments doivent étre poreux, conducteurs éled¢timiquement actifs et posséder une grande

surface d’échange.

[1.2.3. Interconnecteure

Elles ont pour fonction de collecter le courant'essurer la distribution de combustible
et dair. Les matériaux utilisés dépendent des rneldgies développées et du niveau de
température souhaité: ce peut étre de la chromdtéadthane dopé au magnésium pour les
températures supérieures a 900°C, ou des alliagasedde chrome et de fer. Dans le cas de piles
fonctionnant a une température inférieure a 7506€s plagues peuvent étre en aciers
inoxydables. L’interconnecteur possedent une baroreuctivité électronique, une excellente
étanchéité et doivent supporter les milieux oxydaenhtréducteur de la pile en cous de
fonctionnement. Ils doivent gérer I'évacuation delhaleur et la circulation des g&mure 1.4)

T

Figure 1.4: Structure de la Cellule SOFC

[1.2.4. Catalyseur

Ce type de pile n’a pas besoin de catalyseur précie

«»* l'anode: un cermet Ni-Zr-©

/7

%* ala cathode: un composé de type Lax@inOs.

[1.3. Principe de Fonctionnement des Piles SOFC

La pile a combustible permet donc la transforrmaticecte de I'énergie chimique de la
réaction d’'un combustible I'hnydrogéne avec un corabt 'oxygéne en énergie électrique.
L’énergie électrique provient de I'échange éleagiae de la réaction chimique et non pas de la
chaleur dégagée par cette derniére. Pour ce & compartiments contenant le comburant et
le combustible sont réalisés de part et d’autrééaliectrolyte évitant ainsi le mélange des gaz et
donc la réaction chimique directe. De part et d&auwlke I'électrolyte dans chaque compartiment
gazeux sont disposées des électrodes qui assamehtalméme temps, le transport des électrons

et des especes ioniques comme indigfigure. 1.5).
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Figure I. 5: Principe de Fonctionnement de la GHISOFC

La réduction électrochimique de I'oxygéne a la odthconduit a la formation d’'ions oxyde qui

diffusent a travers I'électrolyte conducteur ioregpour atteindre le matériau d’anode ou se
produit I'oxydation électrochimique du combustilaleec production simultanée d’électricite, de
I'eau et de la chaleur suivant les deux réactic@3 €t (1.3).

%02+2e‘ Lo (1.2)

H,+20% - H,0+2¢e (1.3)
Le modele d'électrochimie est fondé sur I'hnypothgse la réaction chimique globale se
produisant dans la cellule. La réaction globaleaesiogue a celle d'une combustion mais il ne se

produit aucune combustion dans la pile SOFC, lesgdant pas directement en contact.

H2+%oz— . H,0 (1.4)

[1.4. Principales Caractéristiques

La pile a combustible SOFC fait partie des pilésgiia électrolyte solide; fonctionnant a
haute température (650 a 1000°C). Ce niveau depéeature est nécessaire pour que
I'électrolyte solide utilisé (habituellement de 2acone dopée a I'yttrium) ait une conductivité
ionique suffisante. aujourd’hui, elles sont les msodéveloppées malgré les efforts actuels, mais
aussi celles sur lesquelles on fonde les plus grasgoirs.
Tout comme la pile MCFC, le haut niveau de tempieaide fonctionnement permet une
valorisation de la chaleur récupérée via une terldigaz suivie éventuellement d’'une turbine a
vapeur. Il faut noter, par ailleurs que la tempéatélevée de fonctionnement permet un
reformage direct du gaz naturel a I'anode. Ce tgpepile fonctionne tout aussi bien en
hydrogene direct. La production de £QOx, SOx et du CO est minimale en comparaisoi ave

les autres technologies.
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Les chercheurs travaillent sur la possibilité dsder sae température de fonctionnement autant
que possible, tout en la maintenant au dessus @68 utiliser les hydrocarbures en procédant
a un reformage interne (Figure.l.6).
Deux voies sont retenues pour abaisser la températu
+¢* la recherche d’un électrolyte restant conductenigige a plus basse température,
¢ la mise en ceuvre de couches trés minces avectt@dige traditionnel (Zircone-Yttria)
pour en diminuer la résistance interne.

anode CH, + H,0 = CO + O+ H0 = CO, + H,

- — . —— -
hrﬁ%a!gz — - _— A c::
R 2 g A 2 v "’fo
o

N S 1

catalyseur

Figure.l.6: Principe de Reformage de Méthane

[1.5. Technologies Développées

La partie suivante présente les différentes géaesétjui ont pu étre développées par des
laboratoires de recherche ou des industriels. kigt¢ades géométries est importante. Elles ont
toutes des avantages et des inconvénients qui smntent un compromis entre codt de
fabrication, facilité d’empilement et donc de pouv@aliser des piles de tailles variables, ou
méme encore facilité dans la résolution des pro&fediétanchéité des chambres gazeuses qui
est un point tres important pour les piles a coriblgs Plusieurs architectures ont été étudiées
pour optimiser le fonctionnement de la pile complétes deux principales sont les géométries
tubulaires et planaire mais d'autres technologmségalement été imaginées par différentes

sociétés. Elles se décrivent ainsi:

[1.5.1. Technologie Tubulaire

La cellule élémentaire est constituée d'un cylingmreux de cathode fabriqué par
extrusion, d'une couche d'électrolyte déposée [emtrédéposition en phase vapeur et d'une
couche poreuse d'anode déposée par spray. L@iteca 'intérieur des tubes et le combustible a
I'extérieur. Les tubes sont connectés par desefeute nickel qui permettent la contraction et
I'expansion des tubes en température. Cette temfiecd été développée depuis plus de vingt ans
aux Etats Unis par le groupe Westinghouse. Dep@B8,1ce groupe investit 200 millions
d’euros afin de commercialiser cette technologi@d3 sur le marché des générateurs de 250

kKW de puissance. Les prix visés avoisinent les 1€0@0@s le kWe, ce qui représente un prix
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assez compétitif pour la cogénération de puissdectype industriel. Les installations de type
pile a combustibles étant trés souples, Siemengivgbsuse a également projeté de construire
une mini centrale de 3MWe en assemblant plusiemduies de 250 kWe, couplés a une turbine

a gaz, dont le rendement global sera proche de.[(8%

[1.5.2.Technologie Planaire

L’empilement est généralement composé d'une angpigost d'environ 30@um réalisée
par coulage en bande, de dépots d'électrolyte 05uh0et d'une cathode 50 -1 réalisés par
diverses techniques [Q9Les interconnecteurs sont généralement des plaguexcier. Cette
technologie offre de meilleures performances emdsr de puissance spécifique. Mais elle
apparait plus délicate a mettre en ceuvre avec notatdes problémes d’étanchéité rencontrés
lors de la dilatation des matériaux dans les haigepératures.es piles SOFC planaires ont
deux types de configuration géométrique: a élegwobupportée ou a électrode supportée;
cathode supportée ou anode supportée. L'avantagettdederniere configuration réside dans la

faible résistance ohmique comparée au cas dett@lge supportée.

Co-Flow Counter-Flow

A Urular >01I0 VAIGEe I uel weu

Interconnection

Electrolyte

Air
Electrode

Air
Flow

A\ — Fuel Flactrnde

(@) (b)
Figure 1.8: (a) Configuration SOFC Planaire, (b) drenologie Tubulaire

[1.5.3.Technologie Sulzer-Hexis

Elle est intermédiaire entre la planaire et la taibe. Cette technologie a été en particulier
mise au point par la société Sulzer-Hexis. Le cdeypile est constitué de disques percés en leur
centre. Le combustible est amené suivant I'axeoadrtalors que l'air arrive de maniére radiale
sur les c6tés. Toute I'astuce de ce systeme viersicdéma de circulation des gaz. En fait on a
une structure tubulaire, par empilement de disguplanaire puisque le gaz vient lécher un plan.
Cette technologie permet d’obtenir des rendemdat®g: en chauffant 'ensemble on augmente

la conductivité du systéme.
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Figure 1.9: Cellule Sulzer-Hexis pour la cogénéoatiélectricité et chaleur

Les matériaux utilisés sont assez variés, maestertoujours une part pour I'innovation dans ces
deux domaines. Chacun a ses avantages et incontgree globalement, le but recherché est de
trouver des matériaux ou des solutions technol@&giquriginales pour produire de I'électricité

avec des systémes moins onéreux a fabriquer, omant a plus basse température et

présentant les sécurités requises pour une conatisation.

[1.5. 4. Technologie Monolithique

Des technologies plus originales, propres a cextaentreprises, elle permet une plus
grande compacité et des densités de courant pty®ed. En effet, la puissance spécifiqgue
attendue est proche de 4kWRifa4]. Cependant, peu d'informations sont dispassbsur I'état

d’avancement de cette technologie développée gaolge Américain Honeywell.
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S ANODE [ _-f
_\—L‘_ /"/
7 / ) I‘\.& ."
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ELECTROLYTE
=

OXIDANT

Figure 1.10: Technologie Monolithique

Enfin, il faut parler de la technologie dévelopgese Roll Royce, qui est issue de l'industrie
microélectronique, Elle consiste a déposer en aichinces I'empilement anode-électrolyte-
cathode sur un substrat poreux. Les gaz vont diffsiser facilement a I'intérieur du substrat

pour réagir aux électrodes. Le grand nombre de aapites déposées par unité de surface,
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associées en série via des interconnecteurs pedireégrer directement sur les cartes
électroniques des micros générateurs. Les applicatde cette technologie sont cependant

limitées a la microinformatique, aux portables atres dispositifs de faible puissance.

ll. Thermodynamique et Electrochimie de la pile
[1l.1. Réactions Electrochimiques

Il s’agit d’'une oxydoréduction électrochimique adhée du carburant plus un
comburant, avec production simultanée d’électricitteau et de chaleur. Les réactions
électrochimiques s’opérent au sein d’une struotseentiellement composée de deux électrodes:
anode et cathode séparées par un électrolyte satmfeducteur des ions d’oxygéne” O
considérons que I'hnydrogéne et 'oxygene sontséilicomme carburant et comburant suivant
les réactions:

La réduction d’oxygéne: %oz +26 o O 08)

et 'oxydation du carburant est effectue a I'inéex anode-€lectrolyte selon la réaction:
H,+20, - H,0+2¢ (106
Le modeéle d'électrochimie est fondé sur I'hypothgse la réaction chimique globale se

produisant dans la cellule est:

H2+%O ,— H,0 (1.07)

En générale, pour un hydrocarbure de typd,des deux réactions d’oxydation et de réduction

qui se produit au niveau des électrodes sont :

Anode: CnHm+(2n+% m] Q- nCQ+—; mH G(4 i n7 (1.08)

Cathode: (n+:11qu+(4n+ n e- (2 H-—; rﬁ 9] (1.09)

La différence entre le potentiel des électrodetie adifférence est toujours inferieur a la force
électromotrice a vide donne par la formuleNtrnst Ce fait a plusieurs facteurs, d’'une part le
passage d'un courant électrique fini dans la pilevgpque une chute de tension due aux
différents phénomenes de polarisations qui somporesable au dégagement de chaleur. Et
d’autre part une cahute de tension causée paeéesions électrochimiques et la différence de
concentration. La tension de Nernst est donnéeoratibn des pressions partielles des trois
especes et de la température.
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[11.2. Potentiel de NERNST
La force électromotrice ou tension thermodynamicpyersible d’'une pile a combustible
représente la différence de potentiel entre laothdtet 'anode. Elle est donnée par I'équation de

Nernst:

P
RTIn Oy

E -
anode’ AF Poza

ENERNST: E (IlO)

cathode

Pour une certaine pression partielle d’'oxygene @athode, I'amplitude de la tension de
NERNST dépendra de la pression partielle d’oxygetianode, qui dépend-elle de la nature du
combustible fourni & I'anode. Dans le cas le pléségal ou I'hydrogéne est le combustible, la

réaction suivante s’'établit a I'anode:

P
Enernst = EO _ﬂ In HZOOS (I-ll)
2F ' By, P*%,,
[11.3. Potentiel Réel
Lorsque la pile débite des irréversibilités la tengle la cellule devient :

E = Eygrnst =77 (1.12)

= Monm ¥ T act an 717 act ca™ 77 cone ant 71 conc ¢ (1.13)

La polarisation ne peut pas étre éliminéepment minimisée grace au choix des
matériaux et a la géométrie de la pile. Bien eniengmpérature, pression, ou encore
composition de I'électrolyte et électrodes sontatitle facteurs qui influencent la polarisation
de cellule.

[11.3.1. Polarisation Ohmique

La polarisation ohmique ; ou la résistance de nmaion est causée par la résistance
rencontrée lors du transport des ions au travelglgetrolyte mais aussi des électrons au travers
des électrodes et collecteurs de courant. Elleipnb¥galement des résistances de contact entre
les différents matériaux constituant la pile. Sgpression est la suivante, avec R représente la
résistance interne de la cellule (ionique et étentyue).

. .| e e e
,70hm - IR =i anode + electrolyte + cathode (|14)
g, g g

anode

electrolyte cathod

[11.3.2. Polarisation D’activation
Les réactions électrochimiques impliquent une beerid’énergie appelée énergie
d’activation. La polarisation d’activation peut &tvue comme le potentiel supplémentaire

nécessaire pour réduire la barriére d’énergie élape déterminante de la réaction a une valeur
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telle que la réaction d’électrode se passe a &sst souhaitée. La polarisation d’activation est
liée a la densité de courant par I'équatiorBdéer-Volmer:

RT [
= |n|l= .15
Tact = anF (iJ (115)
La densité de courant est donné par :
. an,F 1 . (1-a)nF
i =i, ex & -1, exp ——— .16
0 p{ RT } 0 F{ =T (1.16)

Ou o est le coefficient de transfert gla densité de courant échangeée. Le coefficient de

transfert est considéré comme la fraction de laatian de la polarisation qui méne a une
variation de la constante de réaction. La denstéadirant échangée est liée quant a elle au bilan

de la réaction d’électrode a I'équilibre.

[11.3.3. Polarisation de Concentration

Les surtensions de concentration sont causées ifflsion de gaz dans les électrodes
poreuses. Ces pertes sont en fonction des pregsaotislles des gaz produites et les gaz réactant
au niveau des canaux et au niveau des interfacedtratles/électrolyte. Les pertes de
concentration au niveau de I'anode et la cathoglengnt les formes suivantes:

I7COnC an = RT In PHZO’TPB.PHZ’TPB et ,7C0nc cat :ﬂ | h (|.18)
FT2F | Py P “"F | R

O2 TPB

De maniere générale, le transport de masse edidorue la température, de la pression et
de la concentration des espéces. Les réactifs mlonddfuser au travers de la porosité des
électrodes d’ou I'importance de la microstructurele la géométrie de celles-ci. Notant que ; la
polarisation de réaction Elle apparait quand lectiéa d’électrode est influencée par une
réaction chimique, ce qui est le cas quand la iquétd’apport des réactifs ou de départ des
produits au voisinage de I'électrode avant ou af@egaction de cellule, est faible. Ce type de
polarisation est similaire au phénoméne de pol@isade concentration précédemment
expliqué, a haute température cette polarisatiogaetion est normalement faible.
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Chapitre II: Pile SOFC Etat de I’Art et Modélisation

Contribution a I’Etude du Transfert de Chaleur Radiatif dans une pile & combustible a oxyde solide

Introduction

Le transfert d'énergie thermique au sein d’'une BiBFC se fait généralement par une
combinaison des trois modes; la conduction, la eotion et le rayonnement. Nous abordons
avec ce chapitre I'étude d’'un mode de transferhefgie thermique qui est le rayonnement
électromagnétique. En premier lieu, on donne lgtoon® de base sur le transfert de chaleur
radiatif, la description et la définition des pagms énergétiques, la formulation et la
modalisation des phénomeénes de transfert de chaldiatif.

La deuxieme partie de ce chapitre est un état de bBur les travaux de simulation et
modélisation des phénoménes de transfert de chelesein d’une pile SOFC. Cette derniére fait
I'objectif de plusieurs travaux théoriques, numees| et expérimentaux. C’est suivant les
travaux consultés qu’on a fait une étude détabigsce sur les modeles thermiques couplant les
différents modes de transport d’énergie thermidquesedivers sources volumiques de génération
de chaleur.

Le fait que la pile SOFC est dit a haute tempéeat@ela provoque un échange de
chaleur tres important entre les différents comptssde la pile SOFC. Dans ce cadre on parle de
rayonnement thermique et on s’intéresse a la nmeat@n de transfert radiatif dans la pile
SOFC. Mais la contribution exacte du rayonnememtntiique au bilan énergétique totale
demeure mal connue. Ainsi, peu de données therdiatirges concernant les différentes parties
de la pile sont aujourd’hui disponibles pour lespératures de travail usuelles.

Une troisieme partie porte sur les données gérgedrela pile SOFC. On site: les conditions
globale de fonctionnement, les dimensions, lesmatiees dynamique ainsi que les propriétés

thermique et thermo radiatives des réactif et da®rnaux constituantes la pile SOFC.

I. Rayonnement Thermique
[.1. Notions Fondamentales sur le Rayonnement Thetique

Un corps chauffé émet de I'énergie sous forme genreement électromagnétique. Une
des particularités de ce rayonnement dit "thermiigse qu'il peut se propager dans le vide. Cet
échange de chaleur attribué a I'émission, par laémadu fait de sa température, d'ondes
électromagnétiques est appelé rayonnement thermmiqueenécessite pas la présence d'un milieu

intermédiaire matériel.

37



Chapitre 11 Pile a Combustible a Oxyde Solide Etat de L’art

Le rayonnement thermique est caractérisé par degudnrs d'ondes comprises entre 0.1 et
100Qum. Il inclut le domaine du visible; onde luminewselumiere de 0.4 et 048 et n'occupe
qu'une faible portion du spectre d'ondes électromdthgues.Au niveau microscopique, ce
phénomene ne peut s'expliquer en physique classgggendant, on retiendra comme image
gue plus la température du corps est élevée, plgisation thermique responsable de I'émission
est élevee.
Comme tout rayonnement électromagnétique, le ragment dit thermique est caractérisé par
une densité d'énergie et un spectre (répartition’'&hergie suivant la longueur d'onde). Le
rayonnement thermique se déplace vers les counegiéurs d'ondes quand la température du
corps augmente. Il faut finalement distinguer ldaurex des récepteurs de ce rayonnement
thermique. Certains le réfléchissent, d'autressddient et le transforment en énergie interne
pour rayonner a leur tour.
1.1.1. Emission

Un corps porté a une certaine température consatiténergie interne en rayonnement
thermique. Une unité de surface d'un corps émetdwme unité de temps une quantité d'énergie
appelée flux d'émission.
[.1.2. Absorption

Il s'agit de I'opération inverse. Quand une surfeeit un flux d'énergie, la fraction
transformée en énergie interne est appelée fluarbés
[.1.3. Réflexion et Diffusion

Au lieu d'étre absorbé, le rayonnement incidenuswr paroi peut étre directement renvoyé
par la paroi. Dans ces conditions on distingue dmsx le premier cas le renvoi obéit aux lois de
l'optique géomeétrique. Il s'agit alors de la réifbex Et le deuxieme cas le renvoi se fait dans
toutes les directions. On parle alors de diffusf@n.note que I'onde diffusée ou émise a la méme
fréquence que I'onde incidente.
[.1.4. Transparence et Opacité

Un milieu peut transmettre intégralement l'ondeidecte. Il est alors appelé milieu
transparent. Le vide est un exemple de milieu parent. En premiere approximation, le verre
est aussi un milieu transparent pour des longueloedes dans le domaine du visible.
Inversement, un corps ne transmettant aucune pautieayonnement incident est dit corps
opaque.
[.1.5. Flux Incident
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Le flux incident Fi est défini comme la puissancefacique du rayonnement incident en
un point considéré de la surface du corps étudiéflux incident est soit réfléchi-diffusé, soit
absorbé.

[.1.6. Flux Partant

Le flux surfacique partant du corps est lui la samoh flux émis et du flux réfléchi. Un
petit résumé avec un schéma représentant lesatifféflux au niveau de la surface d'un corps
opague. On remarque que le flux émis n'est pagrweat a la méme longueur d'onde que le flux

incident.

Qrcident = Prefiechi T P dgituse™ @ emist @ absont (1.1)
1.1.7. Equilibre Radiatif
On dit qu'un corps opague est en équilibre radatéfc le rayonnement qui l'entoure, s'il
n‘emmagasine pas d'énergie ou n'‘en perdizass ces conditions, le flux incident doit étreléga
au flux partant.
[.1.8. Corps Noir
Le corps noir est par définition un corps absorli@égralement les radiations qu'il recoit.
Dans ces conditions, le flux réfléchi est nul dlle partant est seulement constitué du flux
eémis. La loi de Planck donne la répatrtition suiMaribngueur d'onde du flux émis d'un corps
noir a la température T. La loi de Wien découlectement de la formule de Planck. Pour une
température donnée, elle donne la valeur de laulesngd'onde ou le flux est maximal. La loi de
Stefan est la simple intégration de la loi de Ptaswr 'ensemble des longueurs d'onde. La
formule de Stefan est d'une importance capitatepgielle que les flux incidents et partants ne
sont fonction que de la température. On note I fdépendance en T puisqu'il s'agit d'une
puissance quatrieme. Alors que la température kil stest que 20 fois plus élevée que celle de
la Terre Son flux partant est 16°10is plus élevéd.a figure (I.1)représentéa distribution de
I'énergie des corps noirs aux difféerentes tempégatia forme caractéristique en cloche de la
distribution de luminance (loi de Planck), le déglaent du pic d'émission (loi de Wien) et

I'énergie totale rayonnée est représentée par saus la courbe (loi de Stefan).

[.2. Définition des Grandeurs Energétiques

Tout corps matériel, a la température absolue yomae de I'énergie dans toutes les
directions sous forme d'ondes électromagnétiqueklfifeentes fréquences, donc des différentes
longueurs d’'ondé.. On parle duRayonnement ThermiqueEmis par la surface du corps. Ce
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rayonnement thermique a des caractéristiques ni#earaOn fera la distinction entre ces

diverses définitions.
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Bur d'onde (nm)

Figure. I.1: Intensité de rayonnement d’'un corsrn

[.2.1. Flux Radiatif

Cette notion est bien connue. C’est I'énergie gouigsance par unité de temps traversant
une surface S. Cette surface peut-étre une susfaeétrice ou réceptrice.
[.2.2. Intensité

C'est le flux émis par unité d’angle solide. Il estprimé en watt par stéradian.
L’intensité dépend en général de la direction. @uatggalement la définir monochromatique.

d2
I(A):ﬁ 1= [ 10 (11.2)
1.2.3. Emittance Totale
C’est la puissance totale émise par unité de aaidans toutes les directions du demi-espace

supérieur a la surface et pour toutes les longudarsle.
M(T)=M, =M (T)d/ (11.3)
[.2.4. Luminance monochromatique

C’est la puissance émise par unité de surfaceretipte d'angle solide dans une direction

donnée.

L(T)=[L+,0(Q)d0dA 4
Ces deux grandeurs sont des puissances émisesiiparda surface. Lorsqu'elles concernent
toutes les longueurs d'onde émises et toutes testidns d'émission, elles sont qualifiées de
totales. Si elles concernent une direction ou ongueur d'onde précise, elles sont qualifiées de
directionnelles et/ou monochromatiques.

[.3. Equation de Transfert Radiatif
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Dans un milieu semi transparent, gris, absorbamissf et diffusant et a I'équilibre
thermodynamique local, le transfert radiatif estrdépar I'équation suivante:

(L (s,0)0) == (k, + k) L(s0)+ k L( 9*%14,,  sQ) Ra.0) @ (I5)

La condition aux limites radiative d'une surfacasgret diffusante en émission comme en

réflexion est exprimée par:

L, (Q) _ g,0T ) +1—£p I

T = QgﬁﬁoLp(ﬁ)‘ﬁ"ﬁp\dQ? si Q' A= ( (11.6)

Ou N est un vecteur normal a la surface considerée.uaton (11.5) est de type intégro-

différentiel et fait intervenir non seulement unéridation spatiale mais aussi une intégration
angulaire sur l'angle solide tof@l=4s7. Pour résoudre numériquement cette équation, la
discrétisation des domaines spatial et angulaitenésessaire pour déterminer le champ de

luminance spectrale.

II. Transfert de Chaleur Radiatif et les Pile SOFC

A cause de sa haute température de fonctionnene@0@a-1000°C, le rayonnement
thermique peut jouer un rble important dans la daaibon de transfert thermique au sein des
piles a combustible a oxyde solide SOFCs. 0.02%édergies est transporté par conduction;
1.9% de I'énergies est transporté par convection9&¥% dénergies est transporté par
rayonnemenGrzegorz Brus et al [8]. En générale les matér@nstituants I'électrolyte SOFC
sont des matériaux semi-transparent. Il peut alsprisperser et émettre le rayonnement
thermique. La simulation de transfert de chalediiatasze passe par I'équation de transfert de
chaleur radiatif ETR. La résolution de cette équapermet de détermine la distribution spatiale

du champ de la luminance spectrale et le flux ddech radiatif.

[I.1. Propriétés Thermiques radiatives

Pour un milieu linéaire, le coefficient d'absorbatispectrale, l'indice de réfraction, le
coefficient de dispersion, fournissent un ensencblmplet des propriétés phénoménologiques
nécessaire pour modeéliser la propagation de I'@neegliative. En outre, I'émissivité et la
réflectivité doivent étre fournies afin de précides conditions aux limite$20;24]. Ces
propriétés radiatives changent typiguement avdorigueur d'onde. Pour des températures de
fonctionnement 900K-1100K, l'indice de réfractiom kElectrolyte est égale a 1,8 ou 90% de la
puissance émissive est contenu dans la région atggudurs dondes 0,9 %< 7,8. La
détermination des propriétés radiatives des matéri@ancernés s’effectue soit par le biais des

méthodes expérimentaux ou par des modeles pré&didid connaissance précise de ces
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propriétés en fonction de la longueur d'onde etaléempérature est actuellement le plus grand
obstacle a la juste prévoir de transfert de chatadratif dans électrodes et I'électrolyte des
systemes SOFC [20].

[1.2. Modélisation et Simulation du Transfert Radiatif dans la pile SOFC

Dans le cas des milieux semi-transparents, le feeinde chaleur par rayonnement est
modélisé a I'aide de I'équation du transfert ratli@TR qui permet de déterminer le champ de
luminance dans le milieu [16], [20] et [24]. Le Xluadiatif est donné en intégrant le champ de
luminance dans toutes les directions de I'espaciretoutes les longueurs d’ondes. L'équation
du transfert radiatif ETR, prise sous sa forme demgy n’'a pas de solution analytique. I
apparait alors nécessaire d’employer une méthodeémgue pour résoudre cette équation.
Plusieurs méthodes numérigues existent pour sinleldransfert radiatif. Par exemple, la
méthode de Monte Carlo propose une solution origidans la mesure ou elle repose sur un
suivi de photons effectué de maniéere probabilsie;i d’'un traitement statistique donnant accés
aux grandeurs énergétiques [16]. La méthode desszest basée sur un ensemble de bilans entre
zones et surfaces isothermes...ect.

Sur le plan pratique, I'une des difficultés essdlgs dans la résolution numérique de
'ETR, réside dans le calcul d’'une fonction de semiables trois coordonnées de position, deux
coordonnées angulaires, une variable temporeliengbaramétre spectral. Par ailleurs, I'ETR
étant de type intégro-différentiel. L’autre diffle& majeure pour la résoudre provient du terme
intégral et du terme non homogene ou interviememapérature et qui nécessite généralement de
coupler 'ETR a l'équation de conservation de Iée. Parmi les différentes méthodes
existantes, il y a les méthodes dites approchééss anéthodes numériques [20], [08], [24] et
[16].

[1.2.1. Méthodes approchées

Il s’agit généralement de méthodes donnant deme® simplifiées de solutions
formelles. Parmi lesquelles les méthodes connues Isonom de I'approximation de Rosseland
ou approximation de la diffusion et le modele axdfux. Dans certains cas, ces deux méthodes
permettent d’approcher les solutions exactes. Hi@sen outre I'avantage de permettre de
représenter le transfert radiatif comme un phénendiffusif et de définir une conductivité
radiative par analogie avec la conductivité therrai{R4].
[1.2.2. Méthodes numériques

La simulation du transfert de chaleur radiativespgsar I'équation de transfert de chaleur
radiatif ETR. Cette équation peut étre dérivéeatéenment a partir de I'équation de Boltzmann

42



Chapitre 11 Pile a Combustible a Oxyde Solide Etat de L’art

appliguée aux photons. On peut aussi I'établir dirpd'un bilan d'énergieLes méthodes
numériques utilise pour la résolution de I'’équatdm transfert radiatif ETR sont relativement
nombreuses [20] et [16];
% Méthode de Monte Carlo

Cette méthode se distingue des autres par le datlg ne passe pas par la résolution de
'ETR. Elle est basée sur une approche statistppue résoudre le transfert radiatif en utilisant
une description probabiliste des processus d’édsaragliatifs.
% Méthode des zones

Cette méthode consiste a diviser le milieu en umbre fini de zones volumiques
isothermes et les surfaces entourant le milieurenambre fini de zones surfaciques isothermes.
Le transfert radiatif est alors modélisé en écrivanbilan d’énergie pour chaque zone.
% Méthodes multi flux

Le principe de ces méthodes repose sur une dgatiéh de I'espace angulaire et, dans les
différents angles solides formés, la luminancecessidérée uniforme.
% Méthode des ordonnées discrétes

Egalement appelée MOD ou méthode EMNe consiste & approcher le terme intégral dans
I'équation par une formule de quadrature. En éatiV&TR pour chaque direction, on obtient
alors un systéeme d’équations aux dérivées padigjlé se résout en utilisant une discrétisation
spatiale, par une méthode aux différences finiegpample.
% Méthode des harmoniques sphériques

Cette méthode consiste a développer la distribwtiayulaire de la luminance en une série
d’harmoniques sphériques. La série peut étre tr@m@ubitrairement a N termes. Le probléme
devient un systéme d’équations aux dériveées pagiel
% Méthode des transferts discrets

Cette méthode privilégie la discrétisation angelalu rayonnement aux parois. L'idée est
de suivre un rayon a la fois, plutdt que de réseudut le champ de luminance a travers le
domaine.
% Méthode des volumes finis

La résolution des transferts radiatifs par la mééhdes volumes finis est relativement
récente. C’est une méthode dans laquelle on expgimedes flux d’énergie radiative entrant et
sortant au travers des faces d'un volume de ceantsdint compensés par I'atténuation et
'augmentation d’énergie radiative dans ce mémeimel et ce pour un angle de propagation
donné. L’'angle solide totalQX=4xn) est discrétisé en un nombre fini d’angles solidase

maniere qui dépend du probleme traité. La méthadevdlumes finis est conservative car elle
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assure la conservation globale de I'énergie poagel composante discrete de la luminance
ainsi que pour les flux radiatifs. Signalons quaoin tout particulier doit étre apporté a chaque
niveau de discrétisation. Le choix de la quadratungulaire pour la discrétisation directionnelle,
du mode de discrétisation spectrale et de la disatédn spatiale conditionne la qualité du
résultat.

Chacune des méthodes citées plus haut présentwa@mges et ses inconvénients. quoi
gu’il en soit, aucune de ces méthodes n’est coregdgomme étant la plus adaptée a tout type de
probleme. Le choix d’'une méthode est le plus sougenditionné notamment, par la nature du
milieu a étudier, la variété des conditions auxtis qui peuvent étre traitées et la précisiom et |

temps de calcul.

[ll. Etat de I'art et modalisation

Cette synthése bibliographique concerne les trapabkiés récemment sur la pile SOFC.
Elle porte sur la modélisation des phénomeénes alesport en général et les phénoménes de
transport de chaleur en particulier. Sachant qumtdiguration géométrique de la pile (planaire
ou tubulaire), les dimensions de I'électrolyte e$ @lectrodes, le type de métaux de construction,
la technologie de fabrication et les conditions fdactionnement de la pile telle que la
température et la densité de courant ont une imfeieirecte sur la distribution spatiale de la
température et 'ensemble des conditions de fonogments de la pile SOFC, plus d’'intérét sera
porté aux cas dont le transfert radiatif apparaisdla combinaison des modes de transfert de
chaleur.
Dans ce qui suit, on décrit les modéles thermiggssiermes de transport conductif, convectif et
rayonnant et les expressions des termes sourcdsatiir évaluées par chaque auteur. On donne
'ensemble des parametres physiques ainsi quertgsi@tés thermique thermo radiatives de la
cellule SOFC.

[11.1. Modélisation des phénomenes de transfert dehaleur

[11.1.1. Géométrie Tubulaire

Y. Mollayi Barzi et al [4] (2009) ont développé un modéle a deux dimension 2D poer un
cellule tubulaire SOFC, en utilisant la méthode delsimes finis pour résoudre I'équation de
transport non linéaire. Les parameétres électroaues: pression, température, concentration
locale des especes sont calculés. Le procédéifitésatemployé pour résoudre les équations

électrochimiques, électriques et I'équation dedpamt simultanément. Ce modeéle prévoit le taux
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d’échauffement de cellule qui dépend de la tempésad’écoulement. La réponse électrique de

la cellule est d’environ 2.5 fois plus vite quedponse de la températyfi@bleau I1.1).

Tableau II.1: Modéle thermique [4]

a(pCpT)Jra(pCpuT)Jrla(pva ):i(/]a_T)+li(r/16_T)+Q'
ot ox r or ox 0X r ox 0X
Paramétre Expression
L i ] i
Source de chaleur volumique Q= Q; + Q§+ Qrc)+ O:)
C |2
i \C — Rp Ip
Source de chaleur cathodique Qp - c
AV
a |2
| Rl
Source de chaleur anodique Qp - a
AV,
R,
Source de chaleur a I'électrolyte Qg = g
AV
o _ | AH
Source électrochimique P Tl oF E, %1,

D. S'anchez et al [13] (2007Quatre modéles détaillés et compliqués sont é@silgour simuler

le transfert de chaleur par convection et par ragarent dans une cellule SOFC tubulaire pour
les cas ou des modeéles simples peuvent étre stiliss erreurs sont évaluées et comparées a
celles des modeles les plus complexes. Pour lesfednde chaleur par convection, deux
représentent la variation du coefficient de transfie chaleur en fonction de la température
locale. Ce modéle donne une valeur pour le deuxiaoéele et utilise une valeur moyenne du
coefficient de transfert qui est appliqué a toatdongueur de la gaine. Il est conclu gu'il est
nécessaire de calculer les températures localesnadiele simple peut étre utilisé pour évaluer
la performance globale de la cellule avec satigfactPour le transfert de chaleur par
rayonnement deux modeéles sont présentés. L'unelesmodéles considere et exclusivement le
rayonnement radial et par conséquent I'échangeatibdntre les cellules adjacentes est négligé.
D’autre part le second modele représente le rayoene dans toutes les directions ce qui
augmente sensiblement la complexité du problémas[@a cas il est conclu que les écarts entre
les deux modeles sont plus élevés que pour la ctiome En effet un modéle simple peut

conduire a une sous-estimation non négligeabla tenipérature de la cellul@apleau 11.2.
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Tableau I1.2: Modéle thermique [13]

Equation d’énergie: Terme de convection

Flux de chaleur par convection Oeony = hc\,(TWall - Tgaz)
_ Nuk
Coefficient de transfert de chaleur convectif h,, = D
h

(/)[Re 1000 P ]){ (DTﬂ o

Nombre du NUSSELT 1-12. 7,[ (P% - 0.79In(R,) - 1.64

Equation d’énergie terme de rayonnement

4 4
. . _ (Tcathode T injector)
Modéle simple Qua = D, oadAX
1 + Dcathode 1 —
gcathode D injector 2 injector
Modele complexe
P radl_(“—J Z ij J] ‘]i:‘s‘ia-li-4+2(l_£i)li:i‘:!
gj

Xiongwen Zhang et al [5] (2009)Les caractéristiques de la génération d’énergiertiggie ont
été analysées sur la base des résultats d’uneasiomuhumérique en trois dimensions 3D d’'une
cellule tubulaire a oxyde solide. Les Processustrélehimiques ou la réaction exothermique
génerent 82.7% de I'ensemble de la production adddeur et la source ohmique présente que
17.3%. L’absorption de la chaleur durant la réactia reformage présente 47.3%, I'écoulement
d’air prend 36.6% de la génération de la chaleue eeste 16% est emporté par le débit de
carburan(Tableau 11.3).
Tae Won Song et al [21] (2009)Un modele quasi bidimensionnel (quasi-2D) est psépo
comme un outil pour prévoir I'exécution du systedes cellules SOFC composé des paquets
Tubulaires SOFC et de réformateur interne. Le nededt développé en considérant les
caractéristiques de transfert de chaleur et de anl@ssong de la direction longitudinale du
systéme et les caractéristiques électrochimiques ldadirection perpendiculaire. La distribution
de la température dans le carburant et le jet tBdong de la direction longitudinal des SOFC
tubulaire montre les phénomenes importants quuent! I'élévation de la température prés de
I'entrée de la cellule par la réaction électroclogug, sa dimension due a la chaleur transférée a
partir de la cellule du carburant au réformateterime qui absorbe la chaleur durant les réactions

de reformage. On constate que I'arrangement, legosants et les caractéristiques du systeme
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influencent de maniere significative la chaleumsférée. Les résultats du quasi modéle sont
appligués pour le systéeme hybride tubulaire d’umbihe a gaz SOFC (MGTJableau 11.4).

D. S"anchez et al [14]2006) Un modele bidimensionnel asymétrique d’'une SOtllaire
contient une étude rigoureuse de I'échange de whadeliatif entre la surface de I'anode et le
gaz du carburant contenu dans la partie anodique @@luer 'effet du transfert de chaleur par
rayonnement sur la performance globale d'une eellh tenant compte de la production de la
chaleur a l'intérieur de la cellule causée parfdefoule, les résultats montrent que, sous
certaines conditions de fonctionnemecgt effet peut étre négligé dans la plus part s

(Tableau I1.5)
Tableau 11.3: Modéle thermique [5]

Equation d’énergie généralisée @ =T

dIV (,OU ¢7) = dIV (r¢ grad¢7) + Sw Sw = S)hmique + Sradiative+ Schimiqu(
S [N -~
termeconvectife termediffusif termesource

AH A, |i.n

2F

Equation de transfert de chaleur radiatif

N.@(F,é)é}( a3 (19- AR | c$( 5B

S,=[ .S ndS+o grag graght( -,

Source de chaleur radiative Quad = jz 1.S.ndy
Source de chaleur ohmique Q.= ogradggrady
AH_ A, |i.n
Source de chaleur chimique e fev
Qcim = (r f_rb)N_'S+rRAH rY oF

Pedro Noether et al [17] (2006)Une simulation numérique a l'aide d’'un modétecascade

et en deux dimensions d’'une pile a combustible S@ECQype micro tubulaire avec pré-
chauffeur a été développée pour déterminer et lealtaurépartition des paramétres physiques; la
température, la tension, le courant et les espdessgaz. L'objectif était de comparer deux
modeles différents. A I'état d’équilibre les résidt de la simulation ont montré que la
conception en cascade des cellules SOFC est cagabftenctionner sous des tensions plus
élevées avec une résistance de polarisation ohnaigo@ique et cathodique 84 fois plus faible
sous une tension moyenne de 0,7 V. Cette conceptimnla possibilité de faire fonctionner la
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cellule sous les tensions les plus élevées. Calagibétre intéressant pour réaliser I'utilisation
élevée du carburant (plus de 85%) avec une faflnléectemporaire de tensiofapleau I1.9.
Tableau I1.4: Modele thermique [21]

Bilan thermique l'air et le tube d’alimentation 'dir

anhx( aftl) Z r1<|+1h<( aft|+1) Ql (-If—tj_ I,ftm)

Bilan thermique: tube d'alimentation de I'air et lgaroi intérieure du tube SOFC

Yl (o) =2 R (Te) = B A>T Tem* B Al Tm Te)= Qe

Qelec ox ;(Z + ZCO) ( W)

Bilan thermique : paroi du tube d'alimentation desir

oA (T = Tom) * Mo Al T= Ten) =0

Bilant thermique: mur extérieur du tube SOFC et mue réformateur

th,iﬂﬁx(Tf,c,Hl) Z rl( h(( fCI) hle‘( I,i_ Tp,m)+ hZ %/( L,i_ Tpm)_ Qec,fue

Quec ™ 2 [ By (Tecr) = T)]+ 24 Bd T2 )"0 T

Bilan thermique: mur du tube SOFC et mur du refioreur

d*T.
Qelec fuel+ Qelec ox_WFC i~ ha A/( T,ci_ Ta,c r)\+ h:lf Aé T,c_i T,f C )n+ Qrag ks cAéc ed?

Bilan thermique entre les plaques d’alimentatiomdarburant

an.+1 ( ffp|+1) Z I’L h( pr)_ hp '%(-lf-p,i_ T,fpvm)

Bilan thermique : plague d’'alimentation du carburdret du mur de reformeur

th,iR(Tf,rW,l) Z rl(|+1h<( frW|+1) '%/( ;[;/l— Trwm) rh2 %( f-!;i,_ fTr,wm)

Bilan thermique: plaque d’alimentation du carburant

hFZA'P(Tfp,i_ frwm)+ hfp Afp( fp,i ffpm)zo

Bilan thermique: mur de reformeur

N TC4J _Tr\jlw
rad = hfZAw( Tw,i - fcm)+ hl ( -IC\I,i - Trwm) gN\A dXZ Qrad _JAadzl 5( 1 ]?_grw
‘Ec I:i—j ' grw
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Tableau I.5:Modéles thermique [14]

Equation d’énergie: terme de conduction

oT AT
Flux de chaleur par conduction =-k —=-k_—
p qcond cd aX cd AX
t+k t+K 1.
Conductivité thermique Ky = K o heg d ot Keg £
t, i+t

Equation d’énergie: terme de convection

Flux de chaleur par convection Oeony = hCV(TSup - Tgaz)
. . - kcd,gazNu
Coefficient de transfert de chaleur convective v _—D
h

sedion transversale
périmetre mouillé

Diametre hydraulique D,=4

Equation d’énergie: terme de rayonnement

Flux radiatif total échangé entre la cathode etleal d’admission d’air

O (Tehimote™ T iecto)
L . cathode injector,
Echanges radiatifs entre les murs gris: Q4 = TTD oA X
1 + Dcathode 1 —
gcathode D injector 2 injector

Flux radiatif échangé entre le gaz et les mursupéé de surface

gsurfacea- 4 4
e) (‘EsurfaceTgaz_ a gaI surfaz)a

Echanges radiatifs gaz — mur: 4 =
b 1-(1-a,,)(1-¢

surfaci

3
Emissivité d’un seul gaz &= ch [1‘ exp(—K R L)]
i=1
Emissivité des gaz 4o = €CO, +eH,0-6CO, H, 0
0.65 0.45
e, _ Tgaz Tgaz
Absorptivité des gaz Ay, = ECO, +£H,0 -£CQO,H,C
surface surface

Graham M. Golding et al [01] (2009).L’analyse quantitative et I'interprétation des exgeéces
faites sur les cellules SOFC repose généralemerdesuhypothéses, des conditions isothermes
et uniformes et sur la composition des gaz. Un rieoee trois dimensions (CFD) est développé
et appliqué pour une cellule SOFC dans lequeldezateristiques de I'écoulement de fluide et le
transport d’énergie thermique sont étudiés. Legltas montrent que lorsque les débits ne sont
pas suffisants, les hypotheéses sur l'uniformitédaleomposition peuvent étre variables de facon
significative. En outre, selon les conditions dlekption, les variations de température peuvent
étre importantes dans le compartiment de gaz éaskemblage membrane-électro@ieb(eau
11.7).
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Tableau I1.6: Modeéle thermique [17]

Transfert de chaleur par conductio : Partie solide

9T a.div.gradT+i direction axiale
or C

p
2 2
div.gradT:la—T+a—I+a—I direction radiale
ror o° &

Transfert convectif : entre les surfaces solidesletgaz

_a(Nu)(v 1

= RV )=_
solide fluide ArAA

a AI’ A H fluide

Transfert radiatif : entre la cathode et le tube geéchauffeur d'air

. — Cca, ft ( Tca j4 _ Tfl )
%1 ="ar | 100 100

1
ArAA

(A H reac(T=cong W, rev)

Source chimique due au reformage Oreac =

_nbA _R(IAA ) _IR,i*AA
Ar AA Ar AA Ar AA

dy
Source de chaleur due aux polarisations
R;: Résistance Ohmique équivalente

Tableau I1.7: Modéle thermique [1]

Equation d’énergies: gaz

O.(phV) = D{ADT—i h JKJ

Equation d’énergies : les électrodes

0.(phV) = D.(AE“CDT—KZ; h JKJ+KZZ§ hW L

Conductivité thermique effectivieg A°T = g} 9924 (1 @) ) ol

Modele radiatif: les électrodes — surfaces MEA

Flux de chaleur radiative Qg = €0 (Tstrfac - Tf)

[1.1.2. Géométrie Planaire
Q.Wang et al [03] (2009)Un modele tridimensionnel couplant la cinétiquecttechimique et
la dynamique des fluides pour simuler le transfiertchaleur et de masse au sein d’'une pile a
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combustible & oxyde solide planaire avec une cardiipn anode supporté. La température, la
fraction molaire, la densité du courant et les gerde tension ont été obtenues par le code
commercial CFD. Les résultats de la simulation mearitque la chute de tension a la cathode est
la plus grande perte de tension parmi les autéseaits de la cellule ou la dimension appropriée
de la tension d’opération méne a 'augmentatiodaddensité du courant. Le terme source de

chaleur dans I'équation d’énergie de la partiedsoist comme mentioné dangTableau 8).

Tableau I1.8: Modéle thermique [3]

S=-RAh-RA[
source électrochimique
=0 I [ Phyo-oy |, o BNeo o)
Sr=0 [IInterconnecteur et carnaux Sr E-E |hrowt| SE_E |l on
Tension E= Ehyd_oxy‘(ﬂ hyat 77 ox) =E, oxy_(/7 &1 o)x
source ohmique S =FRh avec [ aclk

Florian P. Nagel et al [07] (2008)Un modele copulé chaleur-masse basé sur la méttesle
volumes finis est le modéle développé. Ce modedantid’étre appliqué rapidement pour les
différentes géométries de la cellule SOFC. Lestnoddeles de cellule pour les trois géométries
planaire, tubulaire et monolithique sont compamsaulignant les différences entre les modes
de transfert de masse, la chaleur interne et I'chpkes parametres électrochimiques sur la
performance globale de la celluteableau 11.9.

J.J. Hwang et al [15] (2006)Un modéle couplé chaleur et masse sert a prédinghénomeénes
de transport a l'intérieur des électrodes d’'undutzla oxyde solide SOFC. Les équations de
conservation d’énergie sont basées sur le prirdgpe non équilibre thermique (LTNE) » qui est
fonction des parametres monodimensionnels et quas#terminer la différence de température
entre les deux phases solide et gaz a l'intériesrélectrodes poreux. La répartition détaillée de
la température locale, le nombre du Nusselt Idaaipncentration des especes et enfin la densité
du courant électrique a l'intérieur des électrodest présentés en fonction des parametres
(LTNE), ce qui montre I'effet de ces parameétreslsuromportement thermique du fluide dans
les électrodes.

N. Govindaraju [10] (2009): Une simulation multi-physique a été développée mtaierminer

le niveau de stress a travers le systeme électiedtrolyte-électrode d’'une pile a combustible
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SOFC. Les résultats de la simulation indiquent tpgeniveaux de stress sont dominés par
I'expansion thermique des inadéquations entreifé&rehntes composantes de la cellule.
oT

0.(A0T)+Q=pC,—
ot (I1.1)

flux de chaleur volumique Q est donné par:

0=ip.(i)= iZRI(i)A:izl_A{EO—iV(i)}

(11.2)

Tableau 11.9: Modéle thermique [07]

Equation d’énergie: solide /cancale anodique

Q = a._l (T Ty avec a an:Nu—Aa“

conv,an an cirg an
hud, an

Equation d’énergie : cancale anodique

d ( nan Cp, anTak)
dx

= QSH, prod, an "~ QSH ed an Q conv &

Equation d’énergie: cancale cathodique

NuA_,

Qconv, ca = a cal cirg ca(T sk-T CD avec a ca:

hud, ca

Equation d’énergie : partie solide

dZTSK . : . .
/]sAcross dXz = _Qconv an Q SH ed an Q SH ed Q SH prod-'e;nA H +r P

Equation d’énergie : gaz cathodique

d (hcac T, ) . . .
p,ca ‘ck) _
T = Qconv, ca_ QSH ed an Q conv ADT CO- couran

d (PeaCp caTer)
p.ca ‘ck) _ A ~
—ax = Qgh.eq aQ cony ca CONLre- courant

D. Larrain et al [26] (2004).Le développement d’'un modele numérique permet d’étietiee

calculer la distribution des especes, les conceomrs les températures et les taux de réaction a
la fois des gaz et des solides ainsi que la pedonom globale d’'une pile a combustible SOFC.
L'approche de modélisation mise au point permetca®parer plusieurs configurations en
fonction des parametres de conception tels quailla des cellules, I'épaisseur des composantes
et les débits des gaz. Le modele est concu pourfierofhcilement ces parametres d'une
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maniére a explorer le plus grand nombre possitdecds. Cela est particulierement vrai pour les
configurations de flux. Ce modéle aide a choisi aanfiguration.

aszoi e aszoi e s
xsx,y[ lde ol J+Q =0

ox? 0
y 8.

Q: source de chaleur volumique = énergies de letijkaélectrochimique + I'énergie Retirée

par le systeme + I'énergie transfert aux fluides

L oo oT oT
— C F gaz+F. gaz
Q zl "( ) ooy j

4
A.Chaisantikulwat et al [06] (2008); Développons un modele thermique et dynamique d’une
pile a combustible SOFC. Les réponses dynamiquat définies comme les solutions des
équations aux dérivées partielles couplées auxdeigonservation des charges, de masse et
d'énergie. Le modéle dynamique est soumis a diveusants de charge pour les différentes
spécifications des carburants, la tension des sg®onA des changements de concentration de
combustible et du courant sont déterminesleau 11.10)

Tableau 11.10: Modéle thermique [06]

Transfert de chaleur par conduction : partie solide
0
a((pc p ))T = _D( keff oT ) + Q et Q = Q)hm + act irreve+ Qchm rev
Conductivité thermique effective A% = ek, +(1-€) k,
J 2
Source ohmique Qonm = &
Source d’activation Qactimreve = 97 act
T(AS
Source chimique Qchm reve = (‘%J

Xiao-juan Wu et al [12] (2008); le modele deTakagi-Sungensert a décrire la température et
la tension en fonction des parametres dynamiquadinéaires du systeme SOFC; pendant ce
processus les parametres antécédents non linéites parameétres linéaire conséquents sont

identifiés par un algorithme des moindres carfébléau 11.11)
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Tableau I1.11: Modéle thermique [12]

Bilan énergétique - STACK-

m G = 36 (1 )| -3 Aot &3 R W)Y B

h =he + ]. C,; (u)du

Tref

L’enthalpie molaire

Coefficient spécifique de chaleur Cp,i =g+t bT"' PTZ + d-ls

Puissance de cellule P.=UxI

K.J. Daun et al [16] (2006);En raison de sa température de fonctionnement &l¥@0-
1000°C), le rayonnement thermique peut jouer ume téks important dans la combinaison
transfert thermique a travers les couches desrétlas et d’électrolyte dans la SOFC. Une
caractérisation détaillée des propriétés thermasighgs et radiatives des matiéres composites
des électrodes et de I'électrolyte est présentpiiesont par la suite employées pour définir un
modéele thermique a deux dimensions 2D, ou I'impurtadu rayonnement thermique est évaluée
en comparant le champ de température obtenu paucton pure et ceux obtenus en utilisant
un modeéle couplé conduction-rayonnement. Les misulbbtenus indiquent que le transfert
thermique par rayonnement a travers les électretiédlectrolyte, a un effet négligeable sur le
champ de température et n'est pas besoin d’étrpté@dkans les modéles thermiques complets
des cellules planaires SOFTCableau 11.12)

Grzegorz Brus et al [08] (2008);Ce modele numeérique décrit les processus de trargde
chaleur par rayonnement entre la surface du réfeumale carburant et toutes autres surfaces
faisant face au réformateur. Les équations régissde transfert de chaleur radiatif sont décrites
par la méthode d&one de HottelLa réaction qui se produit a I'intérieur du réf@mteur de
carburant est décrite en utilisant le modele d’'Adhach. La résolution numérique des équations
de transfert de chaleur copulée rayonnement-cdimiua été réalisée avec une combinaison des
méthodes d&auss-Seidedt Newton Raphsories résultats obtenus indiquent que la position d
réformateur ainsi que la cellule et les autres éhds dans le module SOFC jouent un role

principal (Tableau 11.13)
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Tableau 11.12: Modéle thermique [16]

qreve [
génération réversible de la chaleur a la cathode
= 1.7kWm?

qreve c

_T(ZSOZ’ % -4 )4|:

génération réversible de la chaleur a 'anode

qreve a

Onea=T(25,0-25,-25 +4 s)
= -0.6kWm?

II

4F'

Changement d’enthalpie ASy =A St D Quinod

- . Ve . N n — -n - _2
Génération irréversible de chaleur a la cathod8revec =1 %77 = 0.4kWm

i i , . < n — " - =2
génération irréversible de chaleur a 'anode | Gireve,a = 1" X175 = 0.6KWmM

n

Génération ohmique de chaleur & I'électrolyte G = PX1"* =14.7x 10kWm®

Tableau 11.13: Modéle thermique [8]

Modele de transfert de chaleur Radiatif

W, costd cod &,

l

Avec wj=gE +pH, et g =oT"

jAdAjﬁ T[ o }dA‘\dA—JA dy” & & d+[ qda=0
i A

Modéle de transfert de chaleur par conduction

a_T(/]Wa_Tj+ﬂ /]WO_T +g[/]wﬂj:0
0X ox) ody\ "dy) 0z\ "0z

Equation de transfert de chaleur globale

Aoy ={E0A ¢ +(1-£,) A}

eff

oT  aT  oT) a(. oT\ a(. 9T\ a(. aT
ClU—+U —+U,— |=—| Ao |+ —| A |+—| A — |+
Ao p(*ax FY Zazj ax( e“axj a;[eﬁayj a£ eﬁa; Q

P. Dokamaingam et al [02] (2009); un modele mathématique décrit

les processus de

reformage interne pour analyser I'accouplementntigue de reformage endothermique interne

avec des réactions électrochimique exothermiqumedcellule tubulaire a oxyde solide alimenté
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en méthane. Le modele est basé sur I'équilibrerbgdde bidimensionnel. Pour cela deux types
de réformateurs internes sont étudiés : convengiogtrcatalytique. Les résultats de la simulation
indique que la cellule SOFC avec un réformateuventionnel mene a une consommation tres
rapide du méthane et refroidissement local indéEra I'entrée du réformateur a cause de la
disparition de la charge thermique associée atésse rapide de reformage et aux quantités de
chaleur fournies par les réactions électrochimiguisalyse de sensibilité des trois paramétres
importants : sens d’écoulement, la température eprike carburant et la pression de
fonctionnement. On a également constaté que le lm@&@{@FC avec un réformateur IIR-SOFC
Co-courant, c'est-a-dire en fournissant le plug geadient de tension et de température de loisir
le long du systéme, I'abaissement de la tempéraieita prise de carburant et par conséquent un
profil de température plus doux a l'entrée du méfteur ce qui méne a l'augmentation des
pertes de tension et réduit par conséquent lacert® la cellule, en augmentant la pression de
fonctionnement qui correspond a 'augmentation’elidacité de ce systeme en outre la baisse
de la température a I'entrée du réformateur igtest réduite au minimuritgbleau 11.14.

Tableau I1.14: Modele thermique [2]

zone de reformeur : A (VpCpT) ~0(ADT)+ 2 A Heom Retom =0

parois du reformeur - (vpcij -0(40T)=0

canaux des carburantsD (V'OCDT) a Z b (AiD T) =0

- T4_T4
o D(v,oc Tj—D(ASDT)+ZAHele+ JAS( r ) =0
partie solide : P 1. A ( 1 ]
Bl & e |
gl’ A§ gs

n [G kDT) = ZA Helec I:%Iec-l- J7 total

Condition aux limites: interface anode/électrolyte:

canaux d’airD(VpCij -2.0(40T)=0

Christoph.S et al [19] (2005);Une simulation en trois dimensions des différgmsnomeénes de
transport se produit dans une conduite d’'anodeed®@FC. L’'épaisseur de la couche poreuse
et 'écoulement des gaz a travers les conduiteglesolsont considérés comme étant les

conditions aux limites thermiques sur les paroigdes. Les flux des gaz et les processus de
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transfert de chaleur on été étudiés et présentésnetion des fractions molaires. Il a été conclu

que parmi les différents parametres de fonctionménphysiques et géométriques que les

propriétés de la configuration de la couche poraliaeode ont des effets significatifs sur les

flux des gaz réactifs et les mécanismes de trandkerchaleur dans les conduites d’anode

(Tableau 11.15.
Tableau 11.15: Modéle thermique [19]

Géomeétrie planaire

Bilan thermique d’air
i: direction d’écoulement de carburant; j : direatid’écoulement d’air

i i G - - . .
a, AT -T')= 2 (e T7) - op('T) 0 ')

co

Bilan thermique du combustible

coy

a AT =T )= X (ope( T7) 12 T - opo ) BT

co

Bilan thermique du solide

2T T T8 27 STkt Tt
S S S + S S S =
Rp,i R),j
aairA(TfI’J - T )+af A&(TfJ - T ): 'E:WA Hier = Tedd H ghin
-y, (BH oo + 2UF ) Q')

electro p preref

Le flux de chaleur radiative prés de reformeurdstnes par :

lejpreref = 0A ((T's] )4 -(Tblack)4)

Géométrie Tubulaire

Bilan thermique du combustible

T3 (o (1) - en 1) )

Bilan thermique du solide et prés du reformeur

oT -T*+T1  T.-T, T-T .
s > —+ lf + > 1a + srad_Qsirrad_

fw R+R, RALR

r.CHA‘AH ref = If.COAH shitt ™ T H (ﬂ—l electrot YF ) Q t preref
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QL aq =[0.3+ 0.2+ 2.0.1}550&('@)4: 0-%'6%(?5)4

s, rad

Q=20 A, (0647, )"+ 0247;7)"+ 036} A ofr)'+ ol

bilan thermique du tube d'injecteur

Tiri|j - Taiz

R, Rs+ Re

T, T

inj

i A _
+ Qinj,rad Qinj irrad 0

Qe =[0.64+ 0.3820A, (T,) =0 A, (T,)'
Q:nj jrrad = £0-|:A (OS(TSI )4 + 0'041-;_1)4 + O'Oe-rs+l)4):|

Roberto Bove et al [18](2006); lls ont défini un modele numérique en fonctiontelonps et en
trois dimensions 3D en tenant compte de tous Iénghenes qui se produisent dans chaque
élément de la cellule SOFC. Toutes les équatiom$ &orites sous une forme aux dérivées
partielles de telle sorte que le modéle soit indépat de la cellule, de sa géométrie (planaire,
tubulaire, monolithique) et en fonction du tempse kerme source dans l'équation de

conservation d’énergie est donné par les condithrxsimites Tableau 11.16).

Tableau 11.16: Modéle thermique [18]

Equation d’énergie : partie solide

aszoi e aszoi e -
Acell( aled + ayzld j'*'ZchII =0

SOUfCE de Chaleur Volumique z chll = Qconviction + Qradiation

Equation d’énergie: partie fluide

oT_, oT,,) h_ h..
Zchn(\{( a(j( +\</ a; j: EZ[-I;Iange_ -I;az +_L92[ -I::ell_ Tgaz:l

David. L et al [20] (2005); Le transfert de chaleur radiative au sein des loesid’électrodes et
d’électrolyte ainsi que les canaux de réactifs, ea potentiel d’influencer d’'une fagon
spectaculaire sur le champ de température et Felleedes conditions de fonctionnement des
SOFC. A plus grande échelle, le transfert de chajgar rayonnement de la pile vers
I'environnement comprend les pertes de chaleurigzdation qui doivent étre pris en compte
dans la conception de ces dispositifs et qui eshal’importance critique sur l'efficacité

thermique des piles a haute températura. détermination des propriétés radiatives des
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matériaux concernés s’effectue soit par le biass deéthodes expérimentales ou par des modeles
prédictifs, qui doivent étre effectués par un dffarntinu a cause des nouveaux matériaux en
cours de développement. La complexité des équatites intégro-différentielles qui régissent
le transfert de chaleur radiatif est généralememoin linéarité des ces équations, qui dépendent
de sept variables indépendantes qui sont: le tefapstrois variables de position, les deux
variables angulaires décrivant la direction de pggtion du rayonnement et la longueur d'onde
A (Tableau 11.17)

D. Larrain et al [23] (2003) ; un modele combiné thermique et cinétique est gpglia une
cellule & oxyde solide. L'objectif était de calaule champ de température pour analyser les
conditions d’exploitation active de la cellule. Lésnensions de I'anode : 20éret la surface
active : 1crh. La simulation du champ de température montreest@nt que cet aspect de la
courbe s’explique par 'augmentation de la tempgeatocale de 30K au 1 A/émCe modéle
combiné a un outil d’estimation des parametresmperd’utiliser les résultats expérimentaux
(Tableau 11.18)

N. Autissier [22] (2004);I'outil commercial CFD a été utilisé pour résoudes équations de
conservation de la masse, d’énergie et I'équateladjuantité du mouvement. En tenant compte
du transfert de chaleur radiatif entre les surfantsnes des éléments de la cellule SOFC et le
transfert convectif-radiatif sur les surfaces exést Le choix d'un maillage fini est di a la
grande variété de dimension de cellule: 300m d&smair et les canaux de gaz de 1 mm
d’hauteur. Les données sur la conductivité thermigfules parametres cinétiques ont été estimés

a partir des expériences a été déja rédlisili¢au 11.19)

[11.1.3. Géométrie Monolithe

Sunil Murthy et al [24] (2003); Un modele de transfert de chaleur est établi poaragllule a
oxyde solide de type monolithe en tenant compterdasfert thermique par rayonnement.
L’approximation de Schuster-Schwartzchild est sgi pour traiter le rayonnement thermique
dans I'électrolyte. La conductivité thermique rdidi@a de Rosseland est employé pour expliquez
I'effet de transfert de chaleur par rayonnemembaeetrs les électrodes. Les équations régissant le
transfert thermique par rayonnement est couplécanabinaison des équations de conservation
d’énergie et la divergence de flux radiatif. Lesuléats montrent les changements du champ de
température en fonction des paramétrés de la eadluhvec inclusion des effets de rayonnement

thermiqueTableau 11.20
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Tableau 11.17: Modéle thermique [20]

Région01 : la couche d’électrolyte + les deux Electes Equation d’énergigvlodele Radiatif

dl w
Equation de transfert de chaleur radiatif ﬁ ==, +(1-w)ly, +ﬁ7 ar! (Si)e(s. s @
A
Coefficient d'extinction spectrale B =k +0,
Epaisseur optique spectrale I, = J./BAdS
0
o
/ W, =—+
iy
Flux de chaleur radiatif qr :'[ I l, (s)sh &
0 4

Equation d’énergie: couplage Conduction - Rayonnent

dT daT 160 # T2 dT
qtot(z): q:ond(z)+ qad( j:— k— - kE:_[ ¢ g J_

dz 35 dz
Conductivité thermique effective Kot = ( K+ 1603;?3}
Coefficient d'extinction de Rosseland i = ! w—l dlm dn
B 40T B, dT
Conductivité radiatif de Rosseland k. :%ﬁzﬁ
Source de chaleur radiative S=-1.q
Région02: Canaux des Gaz quition d'énergie:Modele Radiatif

Equation d’énergie: couplage Conduction —conveeRayonnement

dT
s G W1 1)+ == KT

Région03 :Isolateur-plats d'interconnexions  Equation d'énergieModele Radiatif

di

cosf—
ds

=-pl +kn2|b+%j|zl (SI ,9) sirg u@

0
di[—kc%+ qr} =0
Equation d’énergie: couplage Conduction —Rayonnemhe X X
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Tableau 11.18: Modéle thermique [23]

Equation d’énergie : partie solide

aszm e aszoi e 2
Acell( a zld + ayzld j"'ZchII :O

Source de chaleur volumique Y Qe = Quonvivtion + Qradiation

Equation d’énergie : partie fluide

ZHicp(

+\</ ay Zj_ gal': fIange gaz 1: cell z:l

Tableau 11.19: Modéle thermique [22]

Equation d’énergie: couplage conduction-convectioayonnement

S miE +1-9)pE)+ 0 Mo+ =0 ko =X pif+(r Y|+ 8

Tenseur de tension

7= u{(mvmvﬂ)—g DVI}

= LT
Flux des espéces diffusées Ji=-) pD,OY, -0, -
Tableau 11.20: Modéle thermique [24]
Approximation du Flux Radiatif
Flux deRosselandpour = k0T
- : 1601°T?
Conductivité thermiqu®osseland k. :7
0z (2)= Gé“+ G &«
: - C, =0 (Totuom=T°)
Modele des deux flux d8chuster-Schwartzchilg>>1 2 bottom
C,=-0(Ta-T") e

[11.2. Paramétres Physiques et les Propriétés Therigues et Thermo radiatives

Les tableaux I1.21 — I1.27 donnent les propriétés dlectrodes, Conductivité thermique

des constituants des cellules SOFC, les dimenstomsiitions de fonctionnement et parametres
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des matériaux constituant la cellule SOFC et Pébgsithermiques des réactifs.

Tableau. Il. 21: Propriétés des électrodes

Référence Porosité (%) Tortuosité Perméabilité (m’ Pa ' s ')
A =46 A =450 A=17.1¢
[03]
C =46 C=3.00 Cc=17.16
A=30 A =8.50 /
[06]
C=30 C =2.50 /
A= 50 A =3.00 A=1.0.18
[07]
C=50 C =3.00 C =1.0.10
A= 48 A=15 A=157.1%
[15]
C=48 C=15 C =1.57.16
Tableau. Il. 25: Propriétés thermiques des matétieanstituant la cellule SOFC
Réfeérence Densité du matériau [kg/m’] Chaleur spécifique [kJ kg ' K']
[02] p P8 = 633.73 Cpes = 0.574
C = 6000 C=0.9
A =6200 A =0.65
[03]
E = 5560 E=0.3
Interconnecteur = 7700 Interconnecteur = 0.8
C =4930 C=0.623
[04] A = 4460 A =0.623
E =5710 E =0.623
C =4640 C=.37
A =4760 A =0.37
[06]
E =4700 E=0.1
Interconnecteur = 8030 Interconnecteur = 0.3
C=6600 C=04
A= 6600 A=0.4
[11]
E= 6600 E=0.4
Interconnecteur = 6600 Interconnecteur = 0.4

62




Chapitre 11 Pile a Combustible a Oxyde Solide Etat de L’art

Tableau. Il. 22: Conductivité thermique des counstitts des cellules SOFZ [W/km]

Composants A Anode A Cathode A Electrolyte | 4 Interconnexion

Référence
24] 05.84 01.86 02.16 00.10
[16] 03.70 00.80 02.30 /
[03] 06.20 09.60 02.70 09.60
[04] 11.00 06.00 02.70 01.10
[02] 06.23 09.60 02.70 ]
[14] 03.00 03.00 03.00 /
[07] 02.00 02.00 02.00 02.00
[06] 11.00 02.37 02.70 02.02
[11] 02.00 02.00 02.00 02.00
[20] 1.86 5.84 216 20.0

Tableau. Il. 23: Conditions de fonctionnement eapetres physiques de la pile SOFC

Parameétres de Fonctionnement
Référence T/[°C] I[Am?] E[v] P[w] Zflﬁ:;iotn[‘f/{;

(13] 886 1740 0.650 94.30 79.50
900 5392 0.350 157.40 79.70

[02] 1173 / 0.682 / 80.00
[03] 1179.2 3332 0.682 / 83.60

[09] 900 3000 / / 85.00
[05] 1073-1123 / 0.61 200.00 85.00
895-999 3045 0.6 149.50 79.70
[14] 892-1010 3045 0.6 152.40 81.20
896-1003 3002 0.6 150.20 80.00

[15] 973.15 2440 0.7 / 85.00
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Tableau. Il. 27: Dimensions générales de la cellule

Référence Dimensions Générales [m] Epaisseur [m]
Hauteur de cellule =4.5.70 Cathode = 0.04.1
Largeur de cellule =3.8.T0 Anode = 0.04.18
[19] Longueur du canal = 2.8.70 Electrolyte = 0.15.19
Hauteur du canal d’air =1.5.F0
Interconnecteur = 2.10
Hauteur de canal du combustible= 0.£10
Ni-YSZ/YSZ/LMS Cathode = 5.10
Longueur de cellule =2.70 Anode = 2. 18
[03]
Hauteur du canal = 1.0 Electrolyte = 2.18
Largeur du canal = 1.10 Interconnecteur = 2.10
Ni-YSZ/YSZ/ILMS Cathode = 2.2 .10
Longueur de cellule =1.5 0 Anode =1 .1d
[14]
Surface active = 834.T0 Electrolyte = 4 .10
Diamétre extérieur d’anode = 2210 Interconnecteur = 85 .70
Surface active = 0.01 Cathode = 5310
Longueur de cellule = 0.1 Anode =510
09
[09] Largeur du canal = 3.10 Electrolyte = 15.18
Hauteur du canal = 1 .70 Interconnecteur = 25 .T0
Hauteur de cellule = 10.70 Cathode = 75 .19
[20] Largeur de cellule = 5.10 Anode =500 .18
_ . . Electrolyte = 15 .18
Dimensions des canaux =2.5°1@3.10
Interconnecteur = 5 .10
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Tableau. Il. 24: Conductivité électrique des caustnts des cellules SOFC

Conductivité Electriques [Q'm™]
Référence Anode Cathode Electrolyte
[05] 1.117.16 ex%%gz} 1.232.10 ex% —ioo} 3.401.10 exE _10350}
95.1¢ _ [ -1150 42.10 [ -1200Q 3.34.10 _ [-10300
[11] exp exp exp
T T T T ] T T ]
90.10 _ [-1150Q 40.10 _ [-1200 | 3.34.10 _ [ - 10300
[06] exp exp exp
T T T T T T
95.1¢ _ [ -1150 42.10 [ -1200Q 3.34.10 _ [-10300
[04] exp exp exp
T T T T ] T T ]
Tableau Il. 26: Propriétés thermiques des réactifs
Référence Air Fuel
[02] h, =1322.8 [W/ MK] ht = 2987[W/ nfK]
[23] ha = 2500-15000[W/ fK] ht = 1000-8000[W/ rfiK]
ha =181 [W/ nfK] ht = 215[W/ nfK]
[16] pa = 0.399 [kgm?] or = 0.255 [kgm?]
Cp.= 1.129 [kgm"] Cpr = 1.673 [kgm’]

[1.4.2. Propriétés Thermo radiatives

Pour un milieu linéaire, le coefficient d'absorptispectrale, I'indice de réfraction, le coefficient
spectraux de dispersion et la fonction de disperd®phase fournissent un ensemble complet de
propriétés phénoménologiques nécessaires pour im@di propagation de I'énergie radiative.
En outre, I'émissivité et la réflectivité doiventedfournies afin de préciser
limites [20]. La détermination des propriétés radiatives des naabé concernés s’effectue soit
par le biais des méthodes expérimentales ou pamddsles prédictifs. La connaissance précise
de ces propriétés en fonction de la longueur d'@tdie |la température est actuellement le plus
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grand obstacle pour prévoir le transfert de chaladiatif dans les électrodes et I'électrolyte des
systémes SOFC.
A T=973C, lindice de réfraction n= 1.6 la longmed’'onde 1.4 pm<x <6.1um.Le coefficient

d’absorbation " k "d’électrolyte forme d’YSZ peuteécalculé a partir de

T.o=e™ (11.5)

L’épaisseur optique est donnée par la formule suivante, avec L: I'egmur d’électrolyte.

r = k.L (11.6)

Les propriétés optiques des électrodes sont aalsulé a partir de I'expressiogrépaisseur
optique pourt >>1. Notant que les propriétés optiques d’anodeedé de la distribution de
nickel dans la couche d’YSZ ce qui augment I'abatdm de la chaleur par le milieu [20].

Une synthese bibliographique nous a permi d’aved formules donnant les propriétés radiatives,
I'émissivité et coefficient de dispersion, les piéfes radiatives d’'YSZ en fonction de la
longueur d’onde et les coefficients d’absorbions daz sont dans les tableaux (Tableau 11.28-
[1.31). La variation de la transmittance et la eetance en fonction de la longueur d’onde et la
variation du coefficient d’absorption en fonctioa ld longueur d’'onde sont donnés par (a) et (b)

de la Figure. Il. 2.

Tableau 11.28: Formules donnant les propriétésiatistes [16,20]

Parameétre Expression Parametre Expression
Coefficient 47K Coefficient
d’absorption k YR d'extinction B, =k, +0,
spectral spectrale
Epaisseur optique T d Coefficient _ niin][r]
T, = I B,ds ) K=-——L1
spectrale 0 d’adsorption 4
2 2
(1—,0)2 r’ ot e e _ (1-p)'1
' = Réflectivité R=p|1+—"L—
Transmittance T =1 pas P T2

Tableau. II. 31: Coefficients d’absorbions des fiaz'bar’] [20]

Coefficient d’absorptionH,0 0.10 Coefficient d’absorptiorCO 0.30

Coefficient d’absorptionCO, 0.30 | Coefficient d’absorptionCH, 0.40
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Tableau. II. 29: Emissivité et Coefficient de disjen
Coefficients de dispersion YSZ [m’']
Référence B m™ & ostk [mY ostk | o
£ =160 0.&A< 3.
[20.30] £=110 3.XA< 5. 0.9 / /
L =50 5KA<0
B=10260 [mM] A > 3um 500 0
[16] k=260 [m] A > 3um 0.0 1.02 .10 0
0s=1.10 [m7 A > 3um 1.03 .10 0.97

Tableau. Il. 30:Propriétés radiatives d'YSZ en fonction de la lomgud’onde[20]

Coefficient d’absorption et Indice de réfraction d’YSZ [20]

A [um] K [em] n A [um] K [em] n
1.0 175 1.38 5.5 50 1.85
15 165 1.79 6.0 40 1.84
2.0 163 1.90 6.5 34 1.82
2.5 162 1.80 7.0 35 1.79
3.0 159 1.83 7.5 47 1.75
3.5 148 1.86 8.0 65 1.71
4.0 121 1.88 8.5 79 1.67
30% e
25% + Transmittance E

. 2 150+
o 15% % 100
g 10% Reflectance Lé
- el SU -
wr g
I £
=
DD;!'I T T T T D
0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 g 10
Wavelength [pum] Wavelength [um)]

Figure. Il. 2: (a) Variation Transmittance et la reflectance endiion de la longueur d’onde. (b)
Variation coefficient d’absorption en fonction @lbngueur d’'onde [20]
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Chapitre I1I: Modélisation Mathématique et Resolution Numeérique

Contribution a I’Etude du Transfert de Chaleur Radiatif dans une pile & combustible a oxyde solide

Introduction

Nous présentons dans ce chapitre les équatiotimatiques régissent les phénomeénes
de transfert thermique dans une cellule SOFC, €lassdeux modéles notamment ; le premier
porte sur un modele conducto-radiatif monodimensebrenglobe I'électrolyte solide SOFC; et
le deuxiéme est un modéle couplé bidimensionnelobegla structure PEN-SOFC.L'effet des
pertes ohmiques est considére comme un terme sadditonnel correspondant a la source de
chaleur volumique due a la polarisation ohmiques deux approximations de Rosseland et de
Schuster-Schwartzchild sont utilisées pour simigffelt de transfert de chaleur radiatif. La
méthode des volumes finis et les méthodes et laénsas numériques utilisés lors de la

résolution des équations sont aussi présentés.

I. Modéle Physique

Structure PEN-

A 4

“—| Interconnectel

Canal cathodiqt

A

v

PEN-SOFC-AS

T
— Cathode > g
L Electrolyte 8
2
D E— Anode > (r;
: w
< Canal anodiat

v

\ 4

& | Interconnectel

Figure.lll.2: Cellule élémentaire d’une pile SOF@) configuration anode supporté SOFC-AS, (b)
configuration électrolyte supporté SOFC-ES

69



Chapitre 111 Modalisation Mathématique et Résolution Numeérique

\

> PEN-SOFC-AS

J
Figure.lll.3: PEN-SOFC domaine de conduction, cartiv et rayonnement
T=1200K
£=0.C Electrolyte SOFC I X
T=800K

Fig.lll.4: Electrolyte SOFC domaine de conductiagnmagiation

II. Modélisation Mathématique des Phénomenes du Trasfert Radiatif SOFC

Les méthodes connues sous le nom de: ApproximaioRosseland et Approximation
Schuster-Schwartzchild donnant des formes simpéfige solutions. Dans certains cas, ces deux
méthodes permettent d’approcher les solutions egadElles ont en outre l'avantage de
permettre de représenter le transfert radiatif cenun phénomene diffusif et de définir une
conductivité radiative par analogie avec la congitétthermique de conduction, elle permettre
aussi de réduire le temps de calcule et de minifaserreurs commises lors de l'intégration de

I'équation de transfert de chaleur radiatif ETR.

[I.1. Approximation de Rosseland
Le flux de chaleur radiatif échange a travers les deux ééet d’'une pile SOFC est
approximé comme étant un flux diffusif par I'inteédiaire d’une conductivité radiative dite la

conductivité radiative de Rosseland.

O.q =K OT (I1.1)
Ou la conductivité thermique radiatif de Rosselastddonne par :
KR an =600t (11.2)
| 306
La source radiative est donnée en dérivant l'esgion (Il.1) suivant les deux directions
S, =-0q, (11.3)

[1.2. Approximation de Schuster-Schwartzchild
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Les effets des échanges radiatifs sont signifiegtibur des électrolytes plus épais le
modéle & double flux ollapproximation de Schuster-Schwartzchild est sgilpour approxime
le flux de chaleur radiatif a travers I'électr@y’YSZ. Le flux de chaleur radiatif échange a
travers les surface d électrolyte peut étre apprexdomme suit: [20,16]

En fonction d’épaisseur optique :
G = 0T (T*- TV;‘)[ g2 - e} (I11.4)

En fonction de coefficient d’absorbation k :
O = CE + C 7 (11.5)
C, et G sont les constants de Schuster-Schwartzchild,csomées par :

C,=—0 (T -T*)e™

top

1.6
C, :J(Tbitt_T4) ( )

La divergence de flux radiatif sur la directiongtepagation de flux radiatif est donne par :
S e = U0y :[2 koG +40T é* ZL} é~ —[2 kb C+ 47 ?Z—T} G (1.7)
' X X

Ces deux approximations, de Rosseland et de ScHadevartzchild sont utilisées pour
simule les effets des échanges de chaleur radiativers les deux électrodes et la couche
d’électrolyte SOFC respectivement. En supposantlegienatériaux constituants I'électrolyte et

les électrodes poreuses de SOFC sont des milie@aite non homogénes semi-transparent.

[ll. Equations de Modélisation

Hypotheses

Pour écrire les équations fondamentales régissdesedifférents phénomenes de transport au
sein de domaine d’étude choisi on a supposeé que :

Le régime est instationnaire ;

Les fluides sont supposé comme étant des fluidesnipressibles;

Toutes les variables admettent des valeurs comstaatr chaque volume de contrdle;

On a considere que la source de chaleur ohmiqua négligé I'effet de toutes autre source;

On a considere les effets des échanges radiativesin des électrodes et I'électrolyte;

& & & & & &

On a négligé les échanges radiatives avec I'extégevers les plats d’interconnections;

I11.1. Modéle Conducto-Radiatif Monodimensionnel
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L’énergie est transportée par deux mécanismesluction et radiation dans I'électrolyte, en
négligeant l'effet de toute source de chaleur etcensidérant que I'évolution stationnaire de
température s’effectue selon une seule directionXequation globale qui régis le transfert de
chaleur au sein d électrolyte tient compte de dkwxx diffusif et radiatif prend la forme suivante:

oT _ 0 oT
E :a_X(Aeff,ele&j + ST, ele (”|8)

L’expression de flux de chaleur radiatif en foontd’épaisseur optique est donné [fHr.4)
=0 (1) - &

Il s’agit alors d’un probléme de conduction rayement dont la résolution d’équation d’énergie
s'effectue par la méthode des volumes finis.

[11.2. Modele Couple Bidimensionnel
[11.2.1.Electrolyte

L’énergie est transportée par deux mécanismesduction et radiation dans
I'électrolyte, la perte d’énergie sous forme delehaest due a la perte ohmique. L équation
globale qui régis le transfert de chaleur au sed@hedtrolyte tient compte de deux flux: diffusif et

radiatif prend la forme suivante:

a_T:i(Aeﬁelea_Tj-'-i /]eﬁelea_T ! +|:2ka'cl+4a'T3ékL£:| ékx+[2|09+4g-?0_1 g (lll.9)
ot ox\_ " ox) adyl oy 0X 0 X

ele

[11.2.2.Electrode
[ll. 2.2.1. Equation de continuité

L'équation de continuité est une représiemanathématique de la notion fondamentale de
la dynamique des fluides c’est la conservatiotadaasse.

9ped , 0pN__ 11410)
0x oy
lll. 2.2.2. Loi de Darcy
Les gradients de pression sont proportionnels @asses d'écoulement pour chacun des
pores des électrodes poreux. L’équation qui explitp résistance de I'écoulement est la
suivante:

U =_££6_P , =_££0_P
k oy

- (I1.11)

[ll. 2.2.3. Equation de Pression
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En substituant I'équation (111.09) dans I'équatidh.08) on trouve I'équation de poisson

de pression suivante:

2 2
i(gﬂa_Pj+i gﬂa_P :gﬂ 0 I:)+a P =0=AP =0 (11.12)
ox kox) oyl koy kko X 0y

[ll. 2.2.4. Equation de conservation d Energie

v" Anode
L équation globale qui regist le transfert de chabu sein d anode tient compte de trois

modes de transport: diffusif, convectif et radigtiénd la forme suivante:

T _ 9 9 9 aT], 9 oT
O LT P [P (U

+ (.13
s

an

v’ Cathode
L équation globale qui régit le transfert de chalew sein de cathode tient compte les trois

modes de transport: diffusif, convectif et radigtiénd la forme suivante:

or . a 0 0 oT . 9 EET
g aellee), 1)+ {(ec, T):a{(@,c; KRC;&}(_’_){(A LK, C)aa_y}at (111.14)

[ll. 2.2.5. Equation de conservation des especes
Hydrogéne
L'effet de densité de courant sur la consommatenhydrogene dans l'anode est pris en
considération par un terme additionnel, dans |tgouade bilan de masse, qui est le terme
source. L’équation de conservation de la massadlggne dans I'anode de la pile, tient compte
de deux flux, diffusif et convectif et prend larioe suivante: (111.15)
0 oX

0 _ 0 H, 0 aXHZ
&((pu)fuel XHz)+a_y((pV)fuel XHz) _5(( Qﬁsz X j+a_y( DEﬂsz ay j+ S"Zva”

v Vapeur d'eau

La masse de la vapeur d'eau est transportée gasidif et convection dans I'anode de la
pile. L'effet de densité de courant sur la produrctie la vapeur d'eau dans l'anode sont pris en
considération par un terme additionnel de la sodeses I'équation de bilan de masse, I'équation

de la conservation de masse d'eau est donnédlpag)(

0 0 0 oXy, 0 0Xy,
&((pu)fuel XH20)+@((IOV) fuel tzO) :&[ Defvazoﬁj-'-a_y( Der Ha_Hij_'_ Siqar

v’ Oxygéne
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La masse de I'espéce oxygene est transportéeffamiah et convection dans la cathode de
la pile. L'effet de densité de courant sur la camsation de I'oxygéne dans la cathode est pris en
considération par un terme additionnel dans la couwtans I'équation de bilan de masse,

I’équation de conservation de masse d'oxygeneaested par: (111.17)

0 0 0 0Xo, ). 0 0Xo,
0 x )+ ((ov) =% p = |+ 2 p 2o ,
ax((pu)aw 02)+ ay((pv)au on) ax( eff, & dX J+ ay£ eff, @ 0 y J+ SQ: ce

Tableau.lll.1: Termes sources correspondants augipn d'énergie

Parametre Electrolyte Cathode Anode
Conductivité
Electrique 0,,=3.34.10 ex%—lgsoo} o= 42_.r1(? exp[— #20(} o = 95T.10 exp[— #15(1
[Q'm]
Source Ohmique i i i
a Sohm ele— I Sohm, ca— I_ Sohm an — I_
[W/ m3] aele Uca ’ Jan
flux radiatif
[W] qrad = CleZKL + Q e_ZkX qrad = _KR,CaDT qrad = _KR,anDT
Source Radiatif
[W/m3] Srad’8|e = "0 Srad ca— - qrad,ca Srad an — -0 qrad,an
Source Total B _ ~
[W/m3] Sr,ele - %hm ele+ Srad el Sr,ca - S)hm ca+ Sracl ce Sr,an - S)hm an+ Sracl ar

Tableau.lll.2: Termes sources correspondants augipn de conservation des especes

source massique source massique Source massique
Source Massique
d oxygene de la vapeur d eau d hydrogéne
Mo, ]
Cathode =% / /
SOz,ca 2F
Mol My, ]
Anode / =—__ HO7 —__"H,
SHzo,an 2F S—iz,an 2F

IV. Méthode des Volumes Finis pour un Couplage Convéen Diffusion
Les méthodes de volumes finis sont adaptées awatiéga de conservation et utilisées en

mécanique des fluides depuis plusieurs décennerincipe consiste a découper le domaine
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en des volumes de contrdlézig.lll.3) on integre ensuite I'équation de conservation sgr |
volumes de contréle, on approche les flux sur esiddu volume de contrble par une technique
de différences finies. Dans les problemes ou I'eoent de fluide jour un réle significatif, nous
devons tenir compte de la convection. L’équati@tationnaire de convection diffusion peut étre

tirée a partir d’équation de transport généralea poe propriétéb comme suit :

%(£p¢)+div(p0¢) =div(r.gradg)) + § (I11.18)
L’intégration de I'’équation de transport sur uriwwoe de contréle donne :
j%(p¢)dV+Jﬁ(pD¢)dA:jﬁ(l’ grad@)) dA+[ § d\ (I11.19)
\Y A A

Le probleme principal que nous rencontrons dangliszrétisation des termes de
convection est le calcul des valeurs de la propdésur les faces du volume de contréle et sur
son flux convectif a travers ces limites. La tecjuei différentiation centrée est utilise pour
discrétisées le terme de diffusion et le terme @®ut semble évident d’essayer d'utiliser cette
technique pour les termes convectifs. Le phénonderdiffusion influence sur la distribution de
la propagation de la propriété et de ses gradidatss toutes les directions, alors que la
convection ne montre son influence que dans le den&coulement. Dans ce qui suit, on ne

s’intéresse pas a la maniere d’évaluer la vitegstes faces.

AX
S oo iy » . ’
SRERer e S
T A S A S w o z
o 090 o | | |
-------- e e s e 20 CHE S Auiel S
RERSAER o
_____ L @ @ ® @ L____T____J
e b e 44 . . .
IBRERERER T

Figure. lI1.5: Volume de contrdle bidimensionnel éémentaire

IV.1. Génération du Maillage
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La premiére étape consiste a diviser le domaingotumes de contrdles discrets. Les
limites ou les faces du volume de contrdle sonttippsiés a mi distances des points nodaux qui
lui sont adjacents. Chaque point nodal P est eétpar un volume de contrdle ou une cellule,
Nous utilisons les quatre points noté: W, S, E,diin de point principale P .Notant ausgi P
Nous considérons un volume de contrdle bidimengbétémentaire suivant, A est la section

transversale représentant la face du volume de&endV, il s’git de 7000 nceuds.

Figure.lll.6:Présentation du maillage

IV. 2.Conditions Initial et aux Limite

Les conditions imposées au tentps 0 sont appelées condition initial, sont les @éta
qui décrivent I'état du systéeme a l'état de départ.définit comme conditions initiales les
éléments nécessaires a la détermination de la@olcomplete et si possible unique d’équation
de transport d’'une propriét®, C'est ce qui permet de déterminer les coeffisiela solution.
Elle exprimé comme suit®(t=0, X, y) =d,. Les conditions imposées au tentpg 0 sont
appelées conditions aux limites, sont les valewrs grennent les solutions d’équation de
transport sur les frontieres du domaine de volumecantrole. On a choisi la condition de
Dirichlet sous la formep=¢, a I'entre du volume de contrble, et la conditioq Meumann
99 _
on

Conditions Initial pour t=0

0 ala sortie du volume de contrble.

Les conditions de température ; de pression etalesentrations des espece®OHO;, H,

pour t=0 sont donné comme suit:

T(t=0,x,y)=T
P(t=0,x,y)= P
t=0 <G, t=0x,y)=0
Co(t=0,xy)=0
G, (t=0,xy)=0

v’ Conditions aux Limités pour t# 0
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Les conditions de température de pression etateseatrations des especegHO;, Hy
pour 0 et sur toutes les frontiéres de domaine de leagant donné comme suit :

% Canal Cathodique:

0, = loo,
R, =Ro
t ¢ 0 C:HZO = C:O H,0
Co2 = Co,oz
C, =0

tz0

% Canal Anodique:

T
t£0 {P=P,
C

+ Interface Anode — Interconnecteur:

I
o

1
o

1
o

tz0

N3y

@)
I

I
5

(9]
S4EX
o
I
o

- Partie Solide
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tZz0 <C

e schéma suivant représente les distributionsaleditions aux limites sur le domaine

étudié.
Cathod: —_— Cana
Electrolyte P=@o, 9=T,P
Paro

Anode
d9_ 0,p=T,;P
dy

X L

Y

Figure. ll.7: Présentation des conditions initiedl aux limites

IV.3. Discrétisation par la Méthode des Volume Finis

L’équation discrétisée a une interpolation physigiaée. Elle dit que la différence entre
les flux totale quittant et entrant le volume detcdle est égal a la génération volumique de
propriétéd. La discrétisation de I'équation (111.19) consisténtégrer chacun de ses termes sur
un volume de contréle défini précédemment afin tdoly des équations algébriques linéaires
pour chaque variable. Comme le domaine de calailgrand, il contient un nombre important
de volume de controle de faible dimensions, doncpent faire I'nypothése que toutes les
variables admettent des valeurs constantes suuehexdume de controle.

L’intégration de chaque terme de I'équation dexdpmrt convection-diffusion (111.19)
sur le volume de contréle et entre deux tempsessiis donne:
+ Discrétisation de Terme de Stockage
Terme d’accumulation ou terme de stockage, corres@ol’augmentation de I'énergie interne

du corps au cours de temps.
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t+At a . N
[ (E(pT)j.dt.dx.dy: (P axay= ((,o T.)™ -(p Tp)t) DYDY (111.20)
VC t
+»+ Discrétisation de Terme Convectif
Suivant X
t+At
J J (%)dx.dy.dt: (pggu)‘vev AYA t= ((p U'|)e —(p U'l)w) A yA i (111.21)
t VC

En introduisant le flux massique convectif par émie surface « F » sur les faces de volume de

contrdle, donc I'équation (111.19) devient: (111.22
t+At
| I(dex.dy.dt:( ET-FET)A: (111.22)
t VC aX

Suivant Y
t+At
J I[a'g—yv-rjdy.dx.dt:(pvﬂ‘: AxAt:((,OVT)n —(,OVT)S) AXAt (11.23)
t VC

En introduisant le flux massique convectif par émie surface « F » sur les faces de volume de

contréle, donc I'’équation (111.23) devient: (111.24

t+At
[] (ap—VTde-dX-dt( FT-EDa (111.24)
t VC ay
Tableau. 111.3: Flux massiques convectifs
F e F w F n F S
pU Ay pU, Ay PV AX PV AX

«» Discrétisation de Terme Diffusif
Suivant X

e

t VC

ot
0X

A yA t=[l‘a—T
0X

JAyAt

T.-T T,-T I Ay r Ay
=\ +t£—f-r P WIAyAt=| == (T.-T,)——X T,—-T,) | At [11.25
[ e 5XPE w 5X we j y [ 5 o ( E P) 5 we ( P W)j ( )

w e

En introduisant le terme qui représente la condaoate la diffusion « D » sur les faces de voluree d

contréle, donc I'équation (111.25) devient: (111.26
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Hft J [ 2 (rg—qu-dX-dy-dt:( D (& -%)- D,(g-9,)) At (111.26)
Suivant Y

AT
i {%{F %(@Ddx.dy.dt:(raiy(go)j :AMt:LF%n —rg—ﬂijm

= A% %~ _[ I, DX [ AX J
=T -T MxAt=| 222 (@ -@)-—== (g-@) | At (1127
( JypN 5ySP ] ( Jy on (W\l %) Jy . (% ws) ( )

En introduisant le terme qui représente la condacte la diffusion « D » sur les faces de

volume de contrdle, donc I'équation (I11.27) dewigill.28)

t]m ] (i(ri(@j}dx-dy-dt:( D, (4 - %)~ D(#-9J) At (111.28)

i vel Oy 09y

+ Discrétisation de terme source
L'effet des pertes de chaleurs de type Ohmiqudesprofil de température dans les électrodes
poreuses et dans I'électrolyte solide de SOFCtediéé Ces pertes sont prises en considération
dans le terme source de l|'équation générale deerim En générale le terme source

correspondant a la source volumique de propdété

t+At

[ [(s)dvd=9a 0 (s T+ 94 A & (111.29)

t VC
Apres une substitution dans I'équation de transgifiusion et en appliquant un schéma

implicite pour le temps, on obtient la forme didis®e donné par I'équation (111.30):

Tableau. lll. 4; variable de la conduction de dsion

D, D, D, D,
[, .Ax I .AX Ay r, Ay
5y NP JySP OX PE JXWP

ay(The-TH)+(RTE- R T )+ (R BT =( D TE- ™) - D - ™)

+(Dn'(T t’:m_-l-t;m)_ DS(Tt;At_Tt;At))+(S P‘TtJ;At_'_ S) AXDAy
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Le schéma employé pour la discrétisation des tenoesgectifs est le schéma hybride ce schéma
est la combinaison des deux schémas, schéma eettréchéma Upwind. Ont sait que le

schéma de différences centrées est utilisé que geaivaleurs de nombre de Pqﬂe|ts2 et

que le schémaJpwind surestime la diffusion pour les grandes nantle Peclet, le schéma

propos une solution qui consiste a utiliser:
< le schéma de différences centrées gBey< 2
< le schémapwind avec diffusion négligée po{Re| > 2

Le schéma Hybride peut étre représenté par tragedrde telle fagcon, par exemple pour le

coefficient :
v pourP,_ < 2% -P,
DE
v pour-2<P, <22 = 1- Fee
D. 2
v pourP, - 2% —9
DE
F ) (Ox
v' notant que le nombre de peclet est égaﬂqul5 :M{_(I)

Sous forme générale on peut écrire le coefficientroea, :H—Fe, De—ize,cﬂ

De la méme fagon I'équation de discrétisation pewchéma Hybride s’écrit:

B, T =a, Tyt g T g T g oS g s na
Tableau. I11.5: Coefficients de schéma Hybride
a, 3, 3 %
Fo ~
maX(FW ’D’V-I-? ’Ol maX(_Fe;De_er ;0) rna.x(':s!Ds-l-FZS ,0} maX(_F n’De_F_Zn ’0}

+ Discrétisation de I'équation de pression

La forme générale de I'équation de poisson:

O(ro(p)+S,= ¢

L'intégration de I'équation (111.29ur le volume de contrdle donne I'équation:
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j[i(ri(P))+i(ri(P)j+ gj A~ ( (111.33)
vel OX | ox oy\ oy
L’équation (I11.32) présente I'équation de diseétion de I'équation (I11.33) elle est donné par :
ap.R=awR+ aeP asf anP SA> (11.34)
Figure. 111.6: Coefficients d’équation de pression
a, & & & ap
D, D, D, D, D,+D +D +D -S AxAy

IV.4. Résolution d’'un System d’équations Algébriques

Les équations discrétisées doivent étre écriteshaigue point nodal. Pour les points
situés a la frontiére I'équation générale devree étodifiée pour introduire les conditions aux
limites.est le fait que les variables dépendentuess des autres, une méthode itérative est
nécessaire pour arriver a une finale. Plusieunlsnigaes numeériques sont utilisées pour assurer

la stabilité de la solution ainsi que la convergermt la méthode deéauss Seidedt 'une des ces
méthodes. Elle consiste & calcul§" a partir d’'une estimation de solutidny,;a [itérationk

comme suit :
ap.T )= aw. T+ aeT, # as’;+ an+ | (111.35)

1

Si la condition n’est pas vérifiée, on pose m§J2¢f3 et on recalcule jusqu’a la

convergence. Le processus itératif est controteupaest de convergence sur la variableOn

arréte les itérations lorsque les valeurs de lmbbrd restent pratiguement constantes entre deux

itérations. Ceci se traduire par le critere de eogence relatif pour chaque variable défini par :
(le,jl _TII,(J)

k+1
TI,J

<e (111.36)

¢ est le critere de convergence. Cette conditioh&toe vérifiée sur 'ensemble des nceuds du
maillage. Le choix de dépends de la précision qu’on cherche et des &6ifret 10° sont
généralement choisies.

De maniére générale, le transport de masse edidorae la température, de la pression
et de la concentration des especes. Les réactiverdodiffuser au travers de la porosité des
électrodes d’ou I'importance de la microstructurele la géométrie de celles-ci. Notant que ; la
polarisation de réaction Elle apparait quand lectiéa d’électrode est influencée par une
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réaction chimique, ce qui est le cas quand la icjnétd’apport des réactifs ou de départ des
produits au voisinage de I'électrode avant ou af@egaction de cellule, est faible. Ce type de

polarisation est similaire au phénoméne de pol@isade concentration précédemment

Modalisation Mathématique et Résolution Numeérique

expliqué, a haute température cette polarisatioraetion est normalement faible.

IV.5. Parameétres Utilisés

Tableau. Il.7: Données thermiques, dynamiquebeanto radiatives utilisé

Propriété Unité Référence | Cathode | Anode Electrolyte
Chaleur spécifique [J kK™ [03] 573 595 606
Masse volumique [kg/mh [03] 6000 6200 5560
Perméabilité [fi [15] 1020 10%° 10%°
Viscosité [PI] [20] 10
Porosité [%] [03] 40 40 0
Densité de courant [A/fh / 15000
Conductivité thermique [W/km] [07] 02.00 02.00 0Q2.
Epaisseur PEN-SOFC-AS urf] [20] 150 500 50
Epaisseur PEN-SOFC-ES ] [20] 100 300 300
Hydrogéné: 80 % ¥+ 20 %H0
Composition des réactifs [%] [20]
Air: 21% OQ+79% N
Indice de réfraction / [20] YSZ n=1.8 pdur 2.5 um
Longueur d’onde [um] [20] 2.5
Coefficient d’absorbation [cH) [20] 162
Coefficient d’extinction [cri] [20] 160
Electrolytes,, =3:34.10 ex% ‘10300}
4216 [-120
Conductivité Electrique ¢m™ 03] Cathode o, = T exp{ T (j

Anode

_95.16 [{— 115(1
o, = ex
T T

83




Chapitre 111 Modalisation Mathématique et Résolution Numeérique

ORGANIGRAMME |
MODELE: CONDUCTION-RAYONNEMENT

V] Définition des parametres: thermique et thermoatidi
<~ densité de courant, épaisseur d’électrolyte.
<~ Masse volumique, chaleur spécifique et conductiviegmique.
<~ coefficient d’extinction.
M Estimation des parametres physiques:
<~ Température d’éjection des gaz.

A 4

M calcule des parametres:
<~ Conductivité électrique et source ohmiqu

<~ Epaisseur optique, flux radiatif et la source
radiative.

®

A 4

Résolution d’équation d’énergie et déterminatign
de profil de températures

A 4

J7

Affichage des résultats

@
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ORGANIGRAMME Il
MODELE COUPLE: CONDUCTION-CONVECTION-RAYONNEMENT

] Définition des parametres: dynamiques, thermiqubertmo radiatifs.

<~ densité de courant, dimensions et les épaissesrsamposants.

<~ viscosité, perméabilité, porosité, coefficient dféudion.

<~ Masse volumique, chaleur spécifique et conductiviegmique.

<~ Indice de réfraction, coefficient d’absorbatiorceefficient d’extinction.
M Estimation des parametres physiques de fonctionneme

<~ Température, vitesse et pression d’éjection des gaz

A &

M calcule des parametres:
<~ Conductivité électrique et source ohmique.

<~ Conductivité thermo radiatifs de Rosseland,
flux radiatif et la source de chaleur radiative

<~ source massique

A 4

V] Résolution d’équation de Pression et détermination:
<~ Champ de vitesse et V.
<~ Termes convectifs.
M Résolution d’équation de Transport et détermination
<~ Champs de températures
<~ Champs des concentrations{ H, et Q..

4

Test de
convergence

NON

oul ‘

Affichage des résultaty

A 4

—
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Chapitre IV: Resultats et Discussion

Contribution a VEtude du Transfert de Chaleur Radiatif dans une pile a combustible a oxyde solide

Introduction

La section suivante présente un ensemble compketr@ultats constaté a partir d'une
modélisation numeérique bidimensionnel utilisant fe@éthode des volumes finis. Les résultats
principales régissantes le comportement thermiquéadcpile SOFC, dans les quelles on a étudie
I'effet de transfert de chaleur radiatif sur le cipade la température et la température globale de
fonctionnement. Dans ce cadre on a étudié la kigtan spatiale de la température avec et sans
tenir compte I'effet de transfert thermique radjabin a montré l'effet des différentes parametres
physiques, géomeétriques et radiatifs sur le chaenfechpérature. Un ensemble complet de résultats
constatés a partir de deux types de modele matigraat

Dans le premier modéle ? il s’agit d’'un modele nimensionnel conducto radiatif englobe
I'électrolyte de la pile SOFC. les résultats obtemégissantl’effet de l'indice de réfraction du
milieu et I'épaisseur optique (effet d’épaisseun’drectrolyte et le coefficient d’absorption) sher
profil de température. A travers le deuxieme modils’agit d’'un modéle couplé bidimensionnel
pour deux configurations géométriques différentesamment; la configuration anode supporte
PEN-SOFC-AS et la configuration électrolyte suppdEN-SOFC-ES, l'effet de transfert radiatif
est pris en considération, afin de quantifier stfet sur le champ de température et la température
globale de fonctionnement de la cellule. L’effettdempérature de fonctionnement et la densité du
courant sont étudiés pour les deux configuraticgenggtriques PEN-SOFC-AS et PEN-SOFC-ES.
Le comportement dynamique: champ de pression atolaportement massique: champs des

concentrations d’especes, sont aussi donnés ideltats sont discutés.

I. Modéle Conducto-Radiatif Monodimensionnel
I.1. Effet d'épaisseur spectrale optique

Au sein de I'électrolyte supposé dense, I'énergtetmnsportée par deux mécanismes liés a
la conduction phonique et au rayonnement thermigéguation de transport tient compte aussi des
pertes ohmiques qui peuvent étre importantes. tleanges radiatifs sont d’autant plus significatifs
gue I'épaisseur de I'électrolyte est importante.témne radiatif est obtenu aprés l'application ae |
méthode a deux flux oapproximation de Schuster-Schwartzchild & I'expossompléte de

I'équation du transfert radiatif. Cette approximatirepose sur le fait que la luminance est isotrope
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dans les deux hémisphéres de diffusiom.cas du transfert conducto-radiatif au sein diétdyte

SOFC milieu non diffusant & géométrie planaire,ieuilqui est contenu entre deux surfaces

isothermes maintenues a des températures différediat températures des surfaces supérieures et

inférieures d’électrolyte sont fixées a 1200K e@iBOespectivement, L’approximation de Schuster

et Schwartzchild est utilisée pour un électrolyt@cart <<1. Le profil de température est donné

pour différentes valeurs d’épaisseur optique spbetr; T = {0.001, 0.1, 0.075 et 0.24pourt, =10

m, n=1.8et pour un coefficient d’absorption¥5Z k=162cni*. L'épaisseur optique représente

un facteur adimensionnel, qui est égale au prodiiit'épaisseur d’électrolyte et le coefficient

d’absorptionk, dont 'augmentation de

I'épaisseur d'électrolgmene a I'augmentation de la

valeur det. Une comparaison des résultats obtenus montrd'apgmentation d’épaisseur optique

spectrale améne a une variation significative eteart important de températufégure 1V.1.)
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Figure IV.1. Effet d’épaisseur spectrale optique lsuprofile de température
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I.2. Effet d’'indice de réfraction

L’électrolyte conducteur ionique de la pile SOFGnpmsé de YSZ supposé come étant un
milieu isotrope, homogene, gray et semi-transpadent I'émittance des surfaces d’électrolyte est
€=0.9. Les propriétés thermo radiatives d’YSZ préssinune variation spectrale importante avec la
longueur d'onde et l'indice de réfraction du milie(Fig.a.lV.2) L'augmentation d’indice de

réfraction de milieu conduit a une diffusion delelba (Fig.b.1V.2)

180

41)
©

\0
160 ~0-0+9 1200 |
N\

5 2 9
= 1404 \
o
5 150 -] 11004
5]
2 [*]
‘® 100 —_
3 10001 n=1.38 A=1.0um
& 80 n=1.67 A=8.5um
% 60 n=179 A=7.0um
3 \ o0 n=1.84 2=6.0um
20 S, S n=1.90 A=2.0pm
-9
20 . — 800 ‘ ; \ w
0 2 6 0,000 0,002 0,006 0,008 0,010
longeur d'onde  (um) X(m)
(@) (b)

Figure. IV.2. (a) variation de coefficient d’abbation en fonction de la longueur d’'onde, (b) feode
température pour différente valeurs d’'indice deaéfion

Il. Modéle couple Bidimensionnel

La section suivante présente un ensemble de réssptitastatés a partir d’'une modélisation
numérique bidimensionnelle utilisant la méthode detumes finis. Les résultats principaux
régissant le comportement thermique de la strucREN-SOFC pour deux configurations
géomeétriques: configuration anode supporté PEN-S@B8@t électrolyte supporté PEN-SOFC-ES.
Dans ce cadre on a étudié la distribution spatialda température avec et sans tenir compte de
I'effet de transfert thermique radiatif, et on antré I'effet des différents paramétres physiques,
géomeétriques et radiatifs sur le champ de tempeératula température globale de la cellule SOFC.
Les comportements dynamiques et massiques sasitrapsesentés par les champs de pression, et
de vitesse ainsi que la distribution massiqueréastifs et la production de I'eau cété anodique.
[I.1.Comportement Dynamique

Le comportement dynamique est étudié en montragistabution spatiale de pression pour

un gradient de pression ndiP=0 bar. Les pressions d’injection des réactifs a I'entrés danaux
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sont égales, dont la valeur @&f,=Po,=2bar. Une répartition spatiale similaire et une syneetri
remarquable du champ de pression dans toutes tésspde la structure PEN-SOFC, dont les
valeurs maximales de pression se situent a I'emteéecanaux d’injection des réactif, puis sa valeur
décroit d'une facon minime jusqu’a I'électrolyteotdnt ici que I'existence de variation entre les
pressions d’'injection implique un gradient de pi@s et une inhomogeénéité du champ de pression.
(Fig. IV.3)

P (N/m?),
. 199975

199951
199926
199902
199877
199852
199828
199803
199779
199754
199730
199705
199680
199656
199631

Figure. IV.3: Champ de pression poaiP=0 (bar)

[1.2. Comportement thermique

Les résultats régissant le comportement thermiqoes npermettent de représenter la
distribution bidimensionnelle de la température,peanant en considération ['effet de transfert
radiatif sur le champ de température et les paramepeérationnels de la cellule SOFC. Les
résultats sont donnés sous forme des champs grofls de température, montrant et quantifiant
'effet de transfert radiatif. Les résultats sofiitemus dans le plan parallele a I'écoulement des
réactifs, en tenant compte de I'effet de la sowiemique qui est la source de chaleur dominante
responsable de dégagement de chaleur au seinstleidture PEN-SOFC et on a néglige l'effet de
toute autre source de chaleur tels que: la sowamdcentration, la source d’activation et la seurc
chimique. La distribution de la chaleur est étudiéefonction de plusieurs paramétres tels que les
conditions de fonctionnement de température, Iasitienu courant et les paramétres géométriques,
ou on a montré son effet sur le champ de températartenant compte de I'effet du transfert
radiatif. Les résultats principaux sont donnés rgtaux configurations géométriques principales de
la cellule SOFC planaire ; la premiere configumatidest la configuration anode supportée qui
représente la configuration la plus utilisée etméux adaptée a cause de I'épaisseur reduit

d’électrolyte et la haute conductivité électrigqlee,deuxiéme configuration c’est la configuration
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électrolyte supportée, elle est caractérisée pa haute conductivité ionique mais aussi
'augmentation d’épaisseur d’électrolyte provoqure wlissipation tres importante d’énergie causee

par I'effet joule ou autrement la perte ohmique.

[1.2.1. Effet de Température de Fonctionnement

L’évolution spatiale du champ de température sowdfet de la température de
fonctionnement est représentée dans les figurdessious. Les résultats sont donnés dans le plan
perpendiculaire & I'écoulement des réactifs et smesdensité de courant de 15000A/pour deux
configurations géométriques de la structure PEN<OR premiere configuration c’est I'anode
supportée PEN-SOFC-AS et la deuxieme c’est la gardiion électrolyte supporté PEN-SOFC-ES,
la température de fonctionnement varie et prendvkdsurs suivantes: pour les températures
intermédiaires: 873K, 973K et pour les hautes teatpées: 1073K, 1173K, 1273K, ou intervient
I'effet de rayonnement thermique. Les champs depé&ature sont donnés avec et sans l'effet de

transfert radiatif, ce qui simplifie 'analyse désultats.

I1.2.1.1.Configuration Anode Supporté

La configuration anode supportée de la structurdN-BEFC-AS est la configuration
notamment la plus utilisée, dans laquelle I'épaissie I'anode est le plus important par rapport aux
autres composantes. Cette configuration a I'avantpgelle nécessite un électrolyte tres mince et
gu’elle a une haute conductivité électrique etodome meilleure densité de puissance. Les
épaisseurs de la structure PEN-SOFC-AS utilisés iespectivement: 500um pour I'anode, 50um
pour I'électrolyte et 150um pour la cathode, dentdngueur de la structure est de 1mm. Pour les
températures intermédiaires de 873K, 973K et erratesdes effets thermo radiatifs, la présence de
la réaction électrochimique améne a une forte sidiu de champs de température, les températures
maximales situées dans I'électrolyte et le dépassela cathode dont les valeurs sont de I'ordre de
876.52K et de 974.14K respectivement. L’augmemntatie la température est due a la présence de
la source ohmique causée par le passage de caleatrique a travers les électrodes. La présence
des effets radiatifs augmente considérablemeniffiastbn thermique ce qui réduit la température
maximale jusqu'a 876.09K et 973.87K respectivenaaritreste toujours située dans I'électrolyte de
la structure PEN-SOFQFigure. IV.4, 5, 6, 7)

91



Chapitre IV Résultats et Discussion

T(K)

876.526 TK

576291 ) . 876.094
876.056 g;ggg?
875.821 v ars
875.586 875.269
875.351 875.063
875.116 874.856
874.881 57465

874.646 874.444
874.41 874.238
874.175 874.031
873.94 873.825
873.705 873.619
873.47 873.413
873.235 873.206

Figure. IV.4: Champs de température pour PEN-SOFCTIA=873K

T(K) TK)
974.141 . . 973.876
974.065 973.817
973.989 973.759
973.913 973.701
973.837 973.642
973.761 973.584
973.684 973.526
973.608 973.467
973.532 973.409
973.456 973.35
973.38 973.292
973.304 973.234
973.228 973.175
973.152 973.117

973.058

973.076

(b)
Figure. IV. 5: Champs de température pour PEN-SG¥CT =973K

T(K) T(K)
1073.45 10732

1073.42 1073.19
1073.39 107317
1073.36 1073.16
1073.33 1073.14
1073.3 107313
1073.27 1073.12
1073.24 1073.1

1073.21 1073.09
1073.18 1073.07
1073.15 1073.06
1073.12 1073.05
1073.09 1073.03
1073.06 1073.02
1073.03 1073.01

(b)

TK) T(K)
1273.15 1272.99
1273.14 1272.98
1273.13 1272.97
1273.12 1272.96
1273.11 1272.96
1273.1 1272.95
1273.09 1272.94
1273.08 1272.93
1273.07 1272.92
1273.06 127291
1273.05 1272.9
1273.04 1272.89
1273.03 1272.89
1273.02 1272.88
1273.01 1272.87

(b)

Figure. IV.7: Champs de température pour PEN-SORCIA=1273K
(a) sans radiation (b) avec radiation
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Pour les hautes températures de fonctionnemetammaeent pour: 1073K, 1173K et 1273K
dans le plan paralléle a I'écoulement et en alesefeffet de transfert radiatif, la présence de la
réaction électrochimique sous une densité de codmi5000A/m améne & une forte diffusion de
champs de température qui s’effectue loin des carlas températures maximales sont de I'ordre
de 1073.45K, 1173.21K situées a I'électrolyte etépasse vers la cathode de la structure PEN-
SOFC, aussi elle est de 1273.23K située a I'élsteet le dépasse vers les électrodes.

Pour les températures 1073K, 1173K, 1273K, unbldaaugmentation de température
maximale causée par la source ohmique peut épkgere par I'effet d’agitation thermique et
'augmentation de la conductivité électrique dudaahaute température de fonctionnement qui
conduit & une faible dissipation d’énergie par féefjoule et les pertes ohmiques. Pour la
température de 1073K, l'effet des échanges ragiaiigmente considérablement la diffusion
thermique a travers les électrodes et réduit lapésature maximale jusqu'a 1073.2K. Pour la
température de 1173K l'effet des échanges radiatiigmente la diffusion thermique vers les
interfaces et réduit la température maximale j@s@d72.99K, cette température est toujours située
a I'électrolyte et les températures des canaueméesbnstantes dont la valeur est de 1173K. Pour la
température de 1273K, l'effet des échanges radiadifiuit la diffusion thermique et améne a une

température maximale de I'ordre de1272.99K situsecanaux.

Tableau. 1V. 1: Effet de température de fonctionem@m

T K Configuration Anode Supporté  ATuax (K)
Sans radiation Avec radiation AT (K)
873 3.29 2.80 0.49
973 1.06 0.81 0.25
1073 0.42 0.19 0.23
1173 0.20 0.07 0.13
1273 0.14 0.12 0.02

Pour les trois hautes températures, I'effet deatamh thermique sur le champ de température
est clairement obtenu ou la différence entre lesx dempératures maximales pour les deux cas avec
et sans effet de rayonnement thermique est deréatd 0.3K alors que on peut négliger I'effet de
radiation thermique sur la température de fonceoment Pour les trois températures de
fonctionnement 1073K, 1173K, 1273K, la différencetre les deux températures maximales
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obtenues avec et sans effet de transfert radiatif d®@ lI'ordre 0.3K. Pour une meilleure
compréhension on représente le fact&dr = Tymax - Twin pour chaque température de
fonctionnement les résultats sont donnés dandleaa(Tab. IV.1).

[1.2.1.2.Configuration Electrolyte Supporté

Il s’agit d'une deuxiéme configuration de la stiret PEN-SOFC, c’est la configuration électrolyte
supporté PEN-SOFC-ES, dans laquelle I'épaissedediélyte est le plus grand par rapport aux
autres composants, alors une conductivité ionige® itnportante mais aussi une forte dissipation
d’énergie par effet joule. Les épaisseurs de lacgire PEN-SOFC-ES utilisée sont:100pum pour
'anode, 300um pour I'électrolyte et 100pum pourckthode, avec une longueur de structure de
1mm. L'effet de température de fonctionnement swwHamp de température en présence des effets
thermo radiatives est étudié pour deux types depéemture de fonctionnement: pour les
températures intermédiaires tel que: 873K et pearhautes températures de fonctionnement tels
que 1073K et 1273KFigure. 1V.8, 9, 10, 11)

T (K) T (K)
887.308 0. . 884.796
886.354 884.01
885.4 883.223
884.446 __ 882.437
883.492 £ 0.5 881.65
882539 £ 880.864
881.585 x 0.4 880.078

880.631
879.677
878.723
877.769
876.815
875.862
874.908
873.954

879.291
878.505
877.718
876.932
876.146
875.359
874.573
873.786

(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.8: Champs de température pour PEN-SOFCTE873K
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07 . 107492 0.7 . 10T7(4K.)24
1074.8 1074.16
06 1074.67 0.6 1074.08
— 107454 _ 1073.99
£05 1074.41 € 0.5 1073.91
E 1074.28 £ 1073.83

= 0.4 1074.15 x 0.4

1073.75
1073.66
1073.58
1073.5

1073.41
1073.33
1073.25
1073.17
1073.08

1074.03
1073.9

1073.77
1073.64
1073.51
1073.38
1073.26
1073.13

=}
s |
=

Ay (Sm) .4y (Sm)
(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.9: Champs de température pour PEN-SOFC-E=1073K
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T(K)
. 1273.19
1273.18

1273.17

T(K)
1273.49
1273.46
1273.42
1273.39
1273.36
1273.33
1273.29
1273.26
1273.23
1273.2

1273.16

1273.16
1273.14
1273.13
1273.12
1273.1

1273.09
1273.08
1273.06
1273.05
1273.04
1273.03
1273.01

1273.13
1273.1
1273.07

1273.03

(a) sans radiation b) @vec radiation
Figure. IV.10: Champs de température pour PEN-S@ESCT=1273K

Sous une température intermédiaire de fonctionneB®3K et en absence des effets thermo
radiatifs au sein de la structure PEN-SOFC de gardition électrolyte supporté, le champ de
température montre une élévation de températusarnmgortante qui arrive jusqu'a 887.308K situé a
I'électrolyte PEN-SOFC, cette derniere est due asuaension ohmique et a l'augmentation
d’épaisseur d’électrolyte, ou la dissipation d'@iersous forme de chaleur et par I'effet Joule est
importante. La présence des effets thermo radiatifene & une température maximale de
884.796K, une diminution importante de températee’ordre 3.49K est causée par le transfert
radiatif. Pour les hautes températures de fongtorent tels que: 1073K et 1273K et en absence
des effets thermo radiatives, les champs de termyésamontrent une faible augmentation de
température due a la surtension ohmique. La teryéranaximale atteinte par la cellule est de
1074.97K et 1273.49K, respectivement, cette tentpegaest distribuée dans une grande partie dans
I'électrolyte de la structure PEN-SOFC de configiora d’électrolyte supporté, Cette faible
élévation de température est due au phénomenetatiagi thermique causé par les hautes
températures de fonctionnement. La présence dessdtiermo radiatifs réduit la température
maximale jusqu'a 1074.24K et 1273.19 K pour les xdeampératures1073K et 1273K,
respectivement, dont la diminution de températwtede I'ordre 0.68K et0.3K est causée par le
transfert radiatif(Tableau. 1V.2)

L'effet de température de fonctionnement sur lenghale température en présence et en
absence des effets thermo radiatifs est étudié gewx configurations SOFC, ou les résultats sont
donnés dans le plan perpendiculaire a I'écoulendest réactifs. Pour les deux configurations
géomeétriques de la structure PEN-SOFC: PEN-SOF@IAEN-SOFC-ES.
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Tableau. 1V.2: Effet de température de fonctionmgme

Configuration Electrolyte SupportéATyax (K)
T(K) Sans radiation Avec radiation AT (K)
873 13.35 11.01 02.34
1073 01.79 01.16 0.63
1273 0.46 0.18 0.28

L’élévation de température est due a la perte qhajicette augmentation de température
est significative pour les températures interméesaide fonctionnement 873K et améne a une
température maximale de 876.52K pour la strucRE&N-SOFC-AS et de 887.30K pour la
structure PEN-SOFC-ES. Notant ici que 'augmentatiépaisseur d’électrolyte SOFC augmente
considérablement la surface de dissipation d’érdtgirmique causée par la migration des ions et le
passage des especes chimiques et électriques.ldXomautes températures de fonctionnement,
I'élévation de température sous I'effet Joule amaai’effet ou la température maximale atteinte
sous une température de 1273K est de 1273.49Klpatructure PEN-SOFC-ES et de 1273.15K
pour la structure PEN-SOFC-AS. Pour les hautes éeatpres de fonctionnement I'effet d’agitation
thermique réduit les pertes d’énergie causéesgaridgration des ions a travers I'électrolyte et le
passage des électrons a travers les électrodes.

Pour les températures intermédiaires de fonctiomménta présence des effets thermo
radiatifs, n’a pas un effet significatif sur lesaohps de température et la distribution spatiale de
température dans les différentes couches de letsteuPEN-SOFC, ou on a obtenu des champs de
température similaires pour les deux cas si enigeggit I'effet de transfert radiatif et si on
considére son effet. Concernant I'effet de transtatiatif sur la température globale de la strrectu
PEN-SOFC, la présence de phénomenes thermo radietihduit a une minimisation de
température, cette diminution est importante darcab d’'une PEN-SOFC-ES que dans le cas d’'une
PEN-SOFC-AS. Pour les hautes températures de émmaiment I'effet de transfert radiatif sur le
champ de température est trés évident, une disbibispatiale de température complétement
différente est obtenue dans le cas ou on prenfkt’de rayonnement thermique en considération.
Cette variation de distribution de température admirement obtenue dans le cas d’une structure
PEN-SOFC-AS gque pour la structure PEN-SOFC-ES.
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Tableau. 1V.3: Effet de température de fonctionnmémeur les deux configurations du PEN-
SOFC: PEN-SOFC-AS et PEN-SOFC-ES

ATuax (K)
PEN-SOFC-AS PEN-SOFC-ES
T(K)
Sans radiation | Avec radiation AT (K) Sans radiation Avec radiation AT (K)
873 3.29 2.80 0.49 13.35 11.01 02.34
1173 0.20 0.07 0.13 01.79 01.16 0.63
1273 0.14 0.12 0.02 0.46 0.18 0.28

L’effet de transfert de chaleur par rayonnememtlauempérature globale de la cellule est
étudié pour les deux configurations géométriqugN{SOFC -AS et PEN-SOFC-ES, une faible
diminution de température est obtenue pour les dgépomeétries PEN-SOFC, sauf que cette
diminution est plus grande dans le cas d’une PERGES que d’'une PEN-SOFC-AS, de tel sorte
gu’'on peut négliger l'effet de transfert radiaiir la température globale de la cellyEableau.
IV.3)

I1.2.2. Effet de densité du courant

L'effet de densité du courant sur le champ de teaipée est trés net a cause de la
proportionnalité entre 'augmentation de la denditécourant et les différentes sources de chaleur,
ainsi que la distribution de la température. Orrésente dans ce qui va suivre I'effet de densité de
courant sur le champ de température en tenant eomptl’effet de transfert de chaleur par
rayonnement. Les résultats sont obtenus pour denfigarations géométriques de la structure PEN-
SOFC: la premiére configuration c'est I'anode supdEN-SOFC-AS et la deuxieme c'est la
configuration électrolyte supporté PEN-SOFC-ES sdtifférentes températures de fonctionnement:
873K, 1000K et1273K. On fait varier a chaque faisvhleur de densité du courant | (Ajmen
considérant les trois valeurs de densité du courstamment pour: 1=10000 (Afin 1=15000
(A/m?) et [=20000 (A/rf).

[1.2.2.1.Configuration anode Supporté
s T=873K
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En absence d'effet de transfert radiatif et poue température de 873K, l'augmentation de la
densité du courant correspond a une forte diffugienrmique et une augmentation de la température
due & la source ohmique, la température maximaléestordre de 874.64Kour 1=10000A/m, de
876.52K pour 1=15000A/m et de 879.00K pour 1=20000AfmDans tous les cas la température
maximale est située a I'électrolyte et le dépasgs la cathode. Notant ici que 'augmentation de
température est due a la source ohmique qui dépendpalement a la densité du courant et la
conductivité électriqueEn général la présence d'effet de radiation themmigugmente la diffusion
thermique en augmentant la densité du courant lpdB000A/nT et I=20000A/M, il conduit & une
diminution de température maximale atteinte parcddlule, dont la valeur est d&876.09 K
et878.37K pour 1=15000A/Mmet I=20000A/m respectivementPour une densité de courant de
I=10000A/nf la diffusion thermique a moins d’effet sur la tefreture maximale qui est de 'ordre
de 874.37 K pour I=10000A/m(Figure. IV.11, 12,13).

T(K)
874.649
874.54
874.43
874.32
874.21
874.1
873.99
873.88
873.77
873.66
873.55
873.44
873.33
873.22
873.11

T(K)
874.378
874.286
874.194
874.103
874.011
873.919
873.827
873.735
873.643
873.551
873.459
873.368
873.276
873.184
873.092

(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.11: Champs de température PEN-SOFC-AS s873K et I=10000A/Mm

T(K)
876.526 8;6(52’4
ooz . *
875.821 875.681
B7a.506 = 875,475
875351 ¢ 872063
574801 8745
: 874.65
g;i-i‘lls 874.444

874.238
874.175 874.031
873.94

873.825
873.705 873.619
873.413
873.206

873.47
873.235

(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.12: Champs de température PEN-SOFC-AS e873K et I=15000A/M
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T(K)
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878.208
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- I

0.4 0. .6
y (mm)

(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. 1V.13: Champs de température PEN-SOFC-AS s873K et I=20000A/Mm

% T=1000

Pour une température de 1000K, en absence d'edfetadsfert radiatif, la diffusion de champs
de température et la température maximale attpatda cellule dépend de la densité du courant ;
dont la valeur est de 1000.40 K, 1000.88K et 10(K.pour I=10000A/m, 1=15000A/nf et
|I=20000A/nf respectivement situées a I'électrolyte de la stinec PEN-SOFC. Ces valeurs de
températures maximales sont trés importantes papora aux deux premiers cas. La présence
d’effet de radiation thermique augmente la diffasibermique en augmentant la densité du courant
et conduit a la diminution de la température malenateinte par la cellule, dont la valeur est de
1000.24 K etl000.64K et de 1001.17K pour I=10000A/i=15000A/nf et 1=20000A/M
respectivement. L'augmentation de la densité duarducorrespond a une augmentation de la
température due a la source ohmique causée péetl@bule, la présence de transfert radiatif
augmente la diffusion de chaleur et améne a uméndtion de la température mais d’'une fagon
modérée, notant ici que les résultats trouvés donhés dans le plan parallele a I'écoulement des
réactifs de la structure PEN-SOHREigure 1V.14, 15, 16).

TK)
. 1000.24
1000.23
1000.21
1000.2
1000.18
1000.16
1000.15
1000.13
1000.11
1000.1
1000.08
1000.07
1000.05
1000.03
1000.02

T (K)
1000.44
1000.41
100038 0-5]
1000.35 __ =
1000.32 € 0.5 ==

1000.29 £
1000.27 x 0.4
1000.24
100021 0.3
1000.18
100015 o5

0.

o

1000.12
1000.09
1000.06
1000.03

(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.14: Champs de température PEN-SOFC-AS $e1000K et |=10000A/M

99



Chapitre IV Résultats et Discussion

T(K)
. 100088 . 1go(oK234

1000.83 : == = :
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1000.41
1000.35
1000.29
1000.24
1000.18
1000.12
1000.06

1000.55
1000.51
1000.47
1000.42
1000.38
1000.34
1000.3

1000.25
1000.21
1000.17
1000.13
1000.08
1000.04

0 0.1 0. " 0. 04 05 06 .7. 0.9 1
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(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.15: Champs de température PEN-SOFC-AS $51000K et |=15000A/M
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1001.4
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1001.1 €
1001

1000.9

1000.8
1000.7
1000.6
1000.5
1000.4
1000.3
1000.2
1000.1

(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.16: Champs de température PEN-SOFC-AS pg1000K et I=20000A/M

o T=1273K

En absence d'effet de transfert radiatif et poue uhaute température de fonctionnement de
I'ordre de 1273K, 'augmentation de la densité durant correspond a une faible augmentation de
température et conduit a une forte diffusion thgumai la température maximale est de I'ordre de
1273.10K pour 1=10000A/m située aux deux cotés de la cathode et pour BASDT la
température maximale est de 1273.16Ki€e a I'électrolyte et le dépasse vers la chthelle est
aussi de I'ordre de 1273.22%0ur 1=20000A/M. Cette température est située a I'électrolytaust
électrodes. La présence de transfert radiatif Brdrane faible diffusion du champ de température,
'augmentation de la densité du courant augmeeféet de la diffusion thermique mais d’une fagon
modérée, la température maximale est de 127289k 1=10000A/M et elle prend la valeur de
1272.99Kpour 1=15000A/m .cette température est située dans les deux bast@e des canaux,
mais pour une densité du courant de |=2000FAla température maximale est toujours de
1272.99K située dans les entrées des canaux ttedtuse PEN-SOFC-ASFigure IV.17, 18, 19)
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T (K) T(K)
12731 e ——— 1272.99
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. 2
Figure. IV.17: Champs de température PEN-SOFC-AS pe1273K et I=10000A/M
T(K)
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1273.08 1272.93
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1273.05 1272.9
1273.04 1272.89
1273.03 1272.89
1273.02 1272.88
1273.01 1272.87
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Figure. IV.18: Champs de température PEN-SOFC-A8 pel1273K et I=15000A/m2

T(K) 1 T (K)
127322 O :—m— 1272.99
1273.21 ] = 1272.98
127319 0.6 1272.97
127318 _ 1272.97
1273.16 1272.96
127315 £ 1272.95
1273.13 1272.94
1273.12 1272.93
1273.1 1272.92
1273.09 127291
1273.07 127291
1273.06 12729
1273.04 1272.89
1273.03 1272.88
1273.01 1272.87

(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.19: Champs de température PEN-SOFC-AS pg1273K et I=20000A/M

Les résultats obtenus régissant I'effet de la dértii courant sur le champ de température au sein

de la structure PEN-SOFC-AS en présence et en ebstnl’effet de transfert de chaleur radiatif
sont illustrés dans le tablealapleau. 1V.4)
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Tableau. 1V.4: Effet de densité de courant swhamp de température pour en présence des effets
de transfert radiatif pour une PEN-SOFC-AS

Configuration Electrolyte Supporté PEN-SOFCA

TR | 1 am AT T T
Sans radiation avec radiation AT(K)
10000 1.53 1.28 0.25
g 15000 3.29 2.89 0.40
20000 5.60 5.02 0.58
10000 0.41 0.22 0.19
8 15000 0.82 0.60 0.22
- 20000 1.4 1.09 0.31
10000 0.09 0.13 -0.04
N 15000 0.14 0.12 0.02
- 20000 0.21 0.12 0.09

[1.2.2.2.Configuration Electrolyte Supporté
s T=873K

T(K)
884.796
884.01

883.223
882.437
881.65

880.864
880.078
879.291
878.505
877.718
876.932
876.146
875.359
874.573
873.786

T(K)
887.308
886.354
885.4
884.446 __
883.492
882.539 £
881.585
880.631
879.677
878.723
877.769
876.815
875.862
874.908
873.954

(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.20: Champs de température PEN-SOFC-H8 873K et |=15000A/m
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(a) sans radiation (b) avec radiation
Figure. IV.21: Champs de température PEN-SOFC-HS pe873K et I=20000A/m

Pour une configuration PEN-SOFC-ES sous une temypérde 873K et en absence de I'effet de
transfert radiatif, une élévation de températugs timportante due a la perte ohmique ; cette
élévation de température augmente considérablemest I'augmentation de la densité du courant
I. Pour une température de fonctionnement de 878Kempérature maximale atteinte par la
structure PEN-SOFC-ES est de 887.30K sous unetdamisicourant de 15000Afret elle est de
895.94K sous une densité du courant de 20000Alm présence des effets de transfert radiatif
sert a transporter la chaleur produite par la ootomique, alors une diminution importante de la
température est obtenue dans le cas ou on a psreidération I'effet de transfert radiatif, la
chute de température causée par le transfert ifadéahene a des températures maximales de
I'ordre de: 884.79K sous une densité du courantBRO0A/nt et 892.17K sous une densité du
courant de 20000A/M(Figure IV.20 et 21)

% T=1000K

La méme configuration PEN-SOFC-ES mais cette faisssus une température de
fonctionnement de 1000K. En absence d’effet desteahradiatif, une augmentation importante de
la température est due toujours a la surtensiomaure, dont la température maximale atteinte par
la structure PEN-SOFC-ES est de 1003.57K sous wmsité du courant de 150004/net
10006.21K sous une densité du courant de 20000A/mprésence des effets de transfert radiatif
réduit la température maximale jusqu'a 1002.66Kssane densité du courant de 15000Akn
1004.66K sous une densité du courant de 20000A#ure 1V.22 et 23)
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TK) T(K)
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Figure. IV.22: Champs de température PEN-SOFC-E8 pe1000K et I=15000A/m2
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Figure. IV.23: Champs de température PEN-SOFC feir000K et I=20000A/Mm

s T=1273K
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Figure. IV.24: Champs de température PEN-SOFC-H8 ps1273K et I=15000A/M
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Figure. IV.25: Champs de température PEN-SOFC-H8 pe1273K et I=20000A/M
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Sous l'effet d'une haute température de fonctionm@ml273K et en absence d’effet de
transfert radiatif, une faible élévation de la témgure due a la source ohmique.
L’augmentation de la densité du courant conduifoias a 'augmentation de la température
maximale atteinte par la structure PEN-SOFC-ESy pol5000A/nf la température maximale
est de 1273.49K, pour 1=20000A7ia température maximale est de 1273.84K. La pr&sders
effets de transfert radiatif réduit la températdrene facon modérée jusqu'a 1273.19K pour
|I=15000A/nf et 1273.38K pour 20000A/m(Figure IV.24 et 25)

Tableau. I1V.5: Effet de densité du courant swtlamp de température en présence des effets de
transfert radiatif pour une PEN-SOFC-ES

Configuration Electrolyte Supporté PEN-SOFC-E
AT = TMAX - TMIN
T(K) | I (A/m2) — —
Sans radiation avec radiation AT(K)

873 15000 13.36 11.01 2.35

20000 21.41 17.90 3.51

15000 3.33 2.48 0.85
1000

20000 5.80 4.35 1.45

15000 0.46 0.18 0.28
1273

20000 0.78 0.35 0.43

L’effet de la densité du courant sur le champ depterature est illustré dansTableau IV.5.
L’augmentation de la densité du courant ameneeadlévation de température due a la source
ohmique, ou la dissipation d’énergie intervient sdorme de chaleur, cette dissipation d’énergie
thermique causée d’'une part par le passage deBoéke@ travers les électrodes, ainsi que la
migration des ions d’®a travers I'électrolyte, et d’autre part par laiséance thermique causée par
le contact entre les électrodes et I'électrolytestlucture PEN-SOFC.

L'effet de transfert de chaleur par rayonnement lsuchamp de température et sur la
température globale, est trés significatif pour a@emfigurations géométrigues PEN-SOFC a
électrolyte épais et pour des densités de couéenwges. Pour les températures intermédiaires 873
K-973K l'effet de transfert radiatif intervient dement sur la température globale, mais non pas sur

les champs de température. Par contre pour leedaempératures 1000-1273K ; l'effet de
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rayonnement thermique intervient beaucoup sur genghde température et la distribution spatiale
des températures de la structure PEN-SOFC, maisféet sur la température globale reste toujours
modéré ce qui conduit a la négligence de l'effetrdyonnement thermique sur la température
globale du PEN-SOFC sauf pour des structures PEBNESa électrolyte supporté ou pour des

structures PEN-SOFC fonctionnant sous une densitbdrant élevée.

Tableau. 1V.6: Effet de densité du courant posrdeux configurations du PEN-SOFC: PEN-
SOFC-AS et PEN-SOFC-ES

AT(K) = AT (sans radiation) AT (avec radiation)

T (K) | (A/m?) PEN-SOFC-ES PEN-SOFC-ES

15000 0.40 2.35
873

20000 0.58 3.51

15000 0.22 0.85
1000

20000 0.31 1.45

15000 0.02 0.28
1273

20000 0.09 0.43

[1.3. Comportement Massique

Le comportement massique de la structure PEN-SQFE€teadié en représentant les champs
et les profils de concentration des especes chasigas concertations dilét d’H,O coté anodique
ainsi que la concertation d@oté cathodique. Les champs de concertations spnésentés sous
I'effet d'un seul parametre qui influence sur Istdbution des réactifs et la production de laeap
d’eau, c’est bien sous l'effet de la densité durantiet pour deux configurations géomeétriques:
PEN-SOFC-AS et PEN-SOFC-ES respectivement.

[1.3.1.Concentration de la Vapeur d’Eau

Pour les deux configurations géométriques: PEN-S@B&t PEN-SOFC-ES et en absence
de réaction électrochimique ( I=0AMn la diffusion d’eau apparait dans les canaux. e la
réaction électrochimique existe (I=10000A)ra production de I'eau & I'état de vapeur se it
l'interface anode-électrolyte, dont 'augmentatibala densité du courant conduit & 'augmentation

de la concentration de la vapeur d’egtigure 1V.26,27,28)
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Figure IV.26: Champs de concentration d®pour PEN-SOFC-AS
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Figure. IV.27: Champs de concentration g®pour PEN-SOFC-ES
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Figure. 1V.28: Profile de concentration dJ@

[1.3.2.Concentration d’oxygene

L'effet de la densité du courant sur la concerdratid’O, est étudié pour deux
configurations géomeétriques: PEN-SOFC-AS et PENGEB respectivement. Une
proportionnalité inverse est obtenue, dans lagukllugmentation de la densité du courant améne a
une diminution de la concentration d’oxygene. Lieanaps de concentration ¢@btenus pour une
structure PEN-SOFC-ES sont complétement différantelles obtenus pour une structure PEN-
SOFC-AS. Ainsi que les valeurs des concentratio® diécroisent de 3.36 molfma 0 A/nf
jusqu'a 3.33 mol/tha 20000 A/rfi pour une structure PEN-SOFC-AS et, de 3.39 niodrd A/nf
jusqu'a 3.35 mol/fha 20000 A/m pour une structure PEN-SOFC-AEigure 1V.29,30,31)
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Figure. IV.29: Profile de concentration dXO
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11.3.3.Concentration d’hydrogene

L’augmentation de la densité du courant amene augmentation de la concentration ¢'H
Les concentrations dHobtenues pour la configuration PEN-SOFCd68t importantes par rapport
a celle obtenu la configuration géométrique PENFSEAS. (Figure 1V.32,33,34)
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Conclusion Générale

Contribution a ’Etude du Transfert de Chaleur Radiatif dans une pile a combustible a oxyde solide

Les piles & combustible a électrolyte solide mlasnues sous I'acronyme de SOFC
(Solide Oxide Fuel Cell) sont une solution promegge pour produire sobrement de
I'électricité et de la chaleur, notamment dansdmdine de I'habitat. La partie clé des SOFC
est le coeur -anode), siege des réactions éleatmapes. Le cceur de pile est lui-méme
enserré par deux interconnecteurs meétalliques mupaur réle d’apporter les gaz réactants et
de collecter I'électricité.

La température de fonctionnement de ces pilesetstivement élevée; 1000-1300 K,
car imposée par le régime de fonctionnement dedtédlyte qui est, pour les piles SOFC de
1% génération, une céramique de zircone-yttriée §B@Y,05).

L’objectif du travail de recherche présent dansmEmoire été de contribuer a I'étude
d’'un mode de transport d’énergie thermique diteragnnement thermique». Ce mode de
transport intervient dans la pile SOFC a causeadeasite température de fonctionnement et,
qui contrairement a la conduction et a la convectie nécessite pas la présence d’un support
matériel solide ou fluide. Ce transfert fait intemr également un autre mécanisme qui est le
rayonnement électromagnétique.

En patrticulier, la contribution exacte du rayonnatritbermique au bilan énergétique
totale demeure mal connue. Ainsi, peu de donnéesmth radiatives concernant les
différentes parties de la pile sont aujourd’huipdisibles pour les températures de travail
usuelles. Cette tache est d’autant plus difficilee des matériaux d’intéréts sont souvent
texturés: céramique poreuse pour la cathode, cgporeux pour I'anode, alliage métallique
pour les inter connecteurs, donc présentant desirsa€loignées de celles mesurables sur des
systemes homogenes de composition chimique anal@giée méconnaissance induit une
absence de prise en compte de ce phénomeéne. Laissemmce précise de ces propriétés en
fonction de la longueur d'onde et de la tempéeapst actuellement le plus grand obstacle a
la juste prévoir de transfert de chaleur radiatih®l électrodes et I'électrolyte des systemes
SOFC.

Les résultats montrent que l'effet de transfertctialeur par rayonnement sur la
distribution spatiale de la température est sigatiff pour un électrolyte épis. Cela est due a la

nature semi transparent d’YSZ qui permet le trarisgies ondes électromagnétiques a travers
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I'électrolyte SOFC et ente les surfaces électre@feetrode. Par contre la nature opaque des
électrodes SOFC amen a néglige I'effet de rayonnéthermique dans les électrodes.

Pour les températures intermédiaires de fonctioemeni73-973K, la présence des
sources de chaleur; dans ce cas la source domirahieelle due a la résistance ohmique
causé par: la migration des ion&,@e passage des électrons et la résistance dactemntre
les couches d’électrolyte et les électrodes conduiine élévation de température trés
importante. Dans ce cas l'effet de transfert rédsatr la température globale de la cellule est
tres évidant. Pour les hautes températures de idonement; 1073-1273K, l'effet de
I'agitation thermique réduit considérablement Re&lBon de température due a la source
ohmique. Dans ce cas, I'effet de rayonnement tregrenintervient fortement sur le champ de
température et la distribution spatiale de tempéeatmais son effet sur la température
globale de la cellule peuvent étre négligé.

L'effet des paramétrés géométrique est clairemdmérm, dont les effets thermo
radiatifs sont significatif pour une configuratiggométrique a électrolyte supporté PEN-
SOFC-ES que celle a anode supporté PEN-SOFC-A%a €st toujours di a la nature du
milieu. La densité de courant est proportionnelléaasource ohmique est la génération
volumique de chaleur due a I'effet Joule. En augar@n’effet de la source ohmique I'effet
de rayonnement thermique sur le gradient de terpérantervient. Tous dépend de la
température de fonctionnement et de la valeur detaité de courant.

L’'analyse du transfert de chaleur par rayonnemestt teujours limitée par les
difficultés liées a la connaissance des propriétésno radiatifs correspondant aux milieux et
aux matériaux constituant la cellule SOFC. Cesidesithanges typiquement avec l'indice de
réfraction du milieu et montrent une variation gpae significatif avec la longueur d’onde et
une dépendance direct avec la température du milieu

Le comportement massique de la structure PEN-SQGF&ussi étudié. Les champs de
concertations sont représentés sous l'effet d'uhg&rameétre qui influence sur la distribution
des réactifs et production de la vapeur d’eau;tdemn 'effet de la densité de courant. Une
proportionnalité remarquable entre 'augmentatienaldensité du courant et de la diffusion
des réactifs @et H, ou 'augmentation de la densité du courant ameameeaaugmentation de
la concentration d’kl d’'H2O et une diminution de la concentration g’'Q'effet de la densité
de courant sur les champs de concentration esfisaif pour une configuration a électrolyte
supporté PEN-SOFC-ES que pour une anode suppdétiéSOFC-AS.
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Résumé

Dans ce travail, on a étudié I'effet du transfest ahaleur radiatif sur la distribution de la
température de la structure PEN-SOFC. La dissipatiénergie par effet joule est la source
dominante responsable du dégagement de chaleweimwles la configuration étudiée. Un

modele numérique bidimensionnel basé sur la métdederolumes finis a été développé. Les
méthodes dites "méthode des approximations" sdigéas pour approcher le flux de chaleur
radiatif dans chaque partie de la structure PEN{OEes parametres étudiés sont: la

température des gaz, la densité du courant etrfeangdions.

Abstract

In this work, we studied the radiate heat trangfiéect on temperature distribution in the
structure- PEN-SOFC SOFC PEN. The energy dissipdiip Joule effect is the dominant
source responsible for the heat release in theiestudonfiguration. A two-dimensional
numerical model based on the finite volume methasl lleen developed. The methods called
"approximations method" are used to approximater#luate heat flux in each part of the
structure PEN-SOFC. The parameters studied aregdbetemperature, current density and

dimensions.
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