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Résumé :

Un modéle numérique a été établi pour estimer éegraintes mécaniques dans une pile en fonctionneme
Les évolutions de ces contraintes et les déformsijdastiques dans la membrane ont été estiméempen
la phase de démarrage. Les conditions d’exploitatiot été prises en compte en imposant les soulees
chaleur et les champs d’humidité .Les résultats podsentés a deux échelles : I'échelle globaléadsle et
celle correspondant aux canaux. Il a été montré Igsecontraintes sont fortement hétérogénes au deux
échelle et fluctuent pendant le temps de démarrBgepoint de vue de la mécanique, la zone la plus
sensible est située sous l'interface joint d’'étatghet les couches de graphite de diffusion des Bandant

la phase stabilisée de fonctionnement, I'hétérogénéécroit alors qu'elle est aigue juste aprés
'assemblage et au démarrage. Le maximum de Misgateint durant 'hnumidification et 'amplitudese
telle que des déformations plastiques sont généféies la membrane de Nafion®.

Abstract :

Numerical modelling of mechanical stresses in ragrfuel cell is provided. The evolution of stressed
plastic deformations in the membrane has been wéthduring the turn-on phase. The operating cooddi
have been taken into account by imposing the hgatinirces and the humidity field. The results Hasen
presented on two scales: the global scale reflgsstress evolution in the entire fuel cell anel bcal one
corresponds to the tooth/channel structure. It basn shown that the stresses are strongly heteemysn
on the both scales and time dependent. From théanéxal point of view, the most sensible zone teun
the GDL/seal joint interface. In the running fuelldhe heterogeneity decreases while it risehefuel cell
just after the assembly. The stresses reach themaaxvalues during the humidification step, the nitagle
of these stresses is sufficient for initiationtad plastic deformations in the Nafion® membrane.

Mots clefs :pile a hydrogéne, thermo-mécanique, humidité, systée pour I'énergie

1 Introduction

Les piles a combustible font partie de la liste dgstemes énergétiques dits propres. En faisagirréa
I'hydrogéne avec l'oxygene le systeme génere deel@ie électrique et calorifigue avec une grande
efficacité [1]. Un des problemes qui limite I'ugifition de ces systémes est leur durée de vie, Wt po
envisager leur déploiement dans le secteur autdendlfaut viser 5000h avec une performance de &rif/
pour un co(t de 35 $ kW Les performances globales du systéme dépendsmirdpriétés du catalyseur,
des échanges de protons au sein de la membranaumssisde la conductivité des électrons dans l&ss

Le serrage mécanique généré par les boulons d’atmgen permet le contact mécanique entre les
constituants de la pile, et par conséquent le cbnéectrique et le flux d'électron. Pendant le
fonctionnement de la pile, les dilatations therreiguifférentielles sont une des sources génératdee
contrainte. La membrane est perméable aux protwagu’elle est humide et le flux de proton quirkverse
est facilité par un flux constant d’eau, généré wagradient de concentration en eau dans I'hydregs
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I'oxygene de chaque coté de la membrane. Les fitionns et les gradients de concentration en eantré
aussi des gonflements contrariés par 'assembEgeésumé, les contraintes induites dans le syssamie
'expression des couplages multiphysiques humidigeanique, thermo mécanique au sein de la pile.La
membrane travaille dans un milieu hostile ou ellbitsdes phénomeénes de vieillissement sous chargeme
mécanique et les dommages observés sont de dees:tges trous dans la membrane ou des délamihages
l'interface entre la membrane de Nafion® et lesob@s de diffusion des gaz [3]. Différents artidés5]
présentent les résultats d’'études mécaniques aléfesmations et les contraintes sont calculéegtiisant

une loi élasto-plastique parfaite avec des pragsiéiependantes de la température et de 'lhumgditées de
l'article [7]. Dans ces travaux les simulations muimques ont été réalisées a une échelle locales, plu
précisément a I'échelle des canaux d’alimentatier’llydrogéne et de I'oxygéne. Les auteurs ont sihoi
d’'imposer d'une part un déplacement et d'autre paetforce pour encadrer les contraintes maximélest

clair que dans ces modéles les gradients a I'éHella pile et la spécificité des éléments deagerne sont
pas appréhendés. L'objectif de notre papier estedensidérer ce travail de modélisation en metésmnt
oeuvre des simulations a I'échelle globale de la gans le but d’'appréhender au mieux les champs de
contrainte. Dans ce modele les éléments d'assemldagt explicitement schématisés et I'ensemble des
couplages matériaux pris en compte. Par ce biais souhaitons quantifier I'effet du couple de sgerat
évaluer les effets de bord au niveau du systenmtardBéité. Le modele physique et numérique deléa pi
ainsi que tous les paramétres matériaux et de agegont présentés. L'état des contraintes appanais
durant la mise en fonctionnement de la pile essadtudié et quelques conclusions pratiques saltids.

2 Modélisation numérique de la pile

2.1 Géomeétrie et maillage

Une pile est constituée de deux plaques d’acierx géaques bipolaire (graphite) sur lesquels soanés les
canaux d’alimentation, deux couches de diffusiopapier de carbone (GDL), une membrane d’échange de
proton (nafion) et deux joints d’étanchéité. Laduweide catalyseur est extrémement fine et ellsuggiosée
intégrée a la membrane. Les deux boulons sont isédgbar des poutres de Timoshenko (B21) assemblées
aux plaques d'acier par des connecteurs de typeN2DIY. Les sections des poutres sont proches descell
des boulons pour schématiser au mieux leur flas@biDans un souci de réduction des temps de &lcul
seule une demi coupe 2D est discrétisée comme iérenia figure 1.
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FIG. 1 — Modele numérique

Les éléments finis thermo mécanique d’ABAQUS (CPEGHd CPEG6MT) basés sur la théorie de
déformations planes généralisées, sont utilisksratillage contient 13267 éléments et 41143 noeuds

2.2 Comportement mécanique des matériaux — couplage hgathermo
mécanique

Les comportements mécaniques de I'acier, du graghitiu papier de carbone de la couche de diffisiah
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supposés élastiques linéaires et les caractémstigont celles fournies par les fabricants ; eflest
supposées indépendantes en premiere approximatite témpérature et de I'humidité ambiante. Letjoin
d'étanchéité est un stratifié multicouche de matéxi élastiques linéaires anisotrope. En revanche le
comportement de la membrane en Nafion® est scheénagar une loi classique élasto-plastiqgue a
écrouissage isotrope (modele Prandtl-Reuss). Leulmod'Young, le seuil d’'élasticité, et les courbes
d’écrouissage sont tabulés en fonction de la teatpér et du degré d’humidité local. [7]. Les défations

(1) sont supposées relativement faibles et ellaslassomme d’'une part élastiqm?, d’'une part plastique

g, d’une part due a la dilatation thermiggf et d'une part générée par la prise en masse eggau
— WEL PL RH T
& =& tT& t§ t§ 1)

En s'appuyant sur larticle [8], le gonflement pesiexprimer comme une fonction polynomiale de
'lhumidité modulée par la température dans une tfenéllant de I'état initial (35%RH et 20°C) a la
configuration de fonctionnement permanent (100%R86EC).

4
ginH = 5ij Z Ca T “RH*! (2

k,I=1

ou RH est 'humidité relative, Ckl sont les conssgmolynomiales, définis dans [8], T la tempéeraeid, le
symbole de Kronecker. Le sous-programme utilisad®ABAQUS UEXPAN a été développé pour calculer
les déformations de gonflement dans la membrangilesant (2). En revanche les déformations thetragy
sont définies classiqguement par la relation :

g =a(T-T,)9, 3)

ou a est le coefficient linéaire d’expansion thermiqiliela température courante ef [& température de
référence.

2.3 Chargement pré-serrage et conditions aux limites

Le pré-serrage est appliqgué aux boulons par undyri@mométrique et pour schématiser ce préseroage,
impose un déplacement de 0.038 mm sur une degretdsédes poutres (figure 2). Ce déplacement a été
calculé de telle maniére qu’une pression moyenheviPa soit générée entre la plague bipolaire &Dd
comme préconisé dans [9]. Un blocage représentaction de I'écrou est enfin appliqué sur la partie
supérieure de la pile (du c6té du déplacement ismpesen vis-a-vis du connecteur entre la poutria et
plaque d’acier sur la partie inférieure, voir figut-a. Pendant la phase stationnaire, la sourchaleur est
due principalement (85-90%) a la réaction chimigueniveau de la couche de catalyseur de la cathexle,
effets Joule générés par le courant électrique suonins importants (8-12%) [10]. La chaleur
électrochimique est générée dans une tres petitehep mais nous avons choisi de la distribuer dans
I'épaisseur de la membrane. L'intensité de cetterce est directement proportionnelle a la puissance
développée par la pile. Nous avons retenu une gnissde 0.75 W/chet une densité de chaleur repartie
dans I'épaisseur (5@n) de la membrane de 114° W/m’. La température initiale est égale & 300K. Sur les
bords de la surface externe de la pile une comdd® convection naturelle est imposée avec un icoaft
d’échange de 10 WK™ [11]. Pour assurer un démarrage optimum de la pilechauffage d’une densité
d’énergie égale a 8.9 AOV/m®, est généré a l'aide de résistances implantées Esnplaques d’acier.
L'intérét pratique est de faire monter rapidementtdmpérature a 355K pendant la phase initiale pour
enclencher les réactions.La température des gaersant le systéme dans les canaux des plagues de
graphite varie durant la phase de démarrage conp®eifi@ sur la figure 2. Au commencement la
température des gaz est égale a 300K et en aceecdles mesures expérimentales de [12] la températu
atteint une valeur de 320K en situation de fonct@nent stationnaire. Le coefficient de transfertvestif
forcé entre les gaz et les canaux est supposégste a 110 WitK '[11].En ce qui concerne I'humidité, elle
s'installe progressivement dans la membrane dédagpite est alimentée en mélange hydrogéne easl sou
phase vapeur. Dans ce modele on fait croitre pssiement la concentration d’une valeur de 35%Q®4.0
(figure 2), et il est supposé en premiére approtionague cette humidité est uniformément distribdéas

la membrane. Du point de vue pratique, dans leielgABAQUS, la concentration en eau est imposée pa
la variable FIELD, car on ne peut pas résoudreubgign de la diffusion en eau en méme temps gue del
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la thermique. C’est une restriction que nous lengmans le futur.

Déplacement de la téte du boulon : 0.038mm

Chaleur générée dans la plaque d’acier : 8.9 106 W m-3

Chaleur générée dans la plaque d’'acier : 0.29 106 W m-3

I Température des canaux : 320K
Humidité : 100 %

300K
7 7 Humidité:35 %
’ ]

]

014 5 30 31 50 60 100 1500
Temps (s)

FIG. 2 — Chargements issus de résultats expérimentaux.

3 Résultats

La distribution des contraintes a I'’échelle deila pst présentée le long d’'un chemin situé sytda milieu

de la membrane en sélectionnant des noeuds sibwssles coins des canaux d’alimentation. Ce chemin
global est étendu sous le joint d’étanchéité pasuwaliser I'état des contraintes prés des bordsirdi 1). Le
calcul est mené jusqu’a I'établissement de l'étatnmnent qui est atteint vers 1400s. D'une maniére
générale I'état des contraintes est biaxial, Lespmsantes normales et tangentielles (par rappopiau
perpendiculaire a I'axe des boulons) sont du mérdeeade grandeur avec celles tangentielles Iégareme
plus élevés. Mais ce résultat est a nuancer cglidsement n’est pas pris en compte. Les contsidee
cisaillement sont généralement plus faibles qu’ aMBlles changent de signe au passage de la phase
d’'assemblage a la phase de préchaufage et s'amahu@sque I'état permanent est atteint, état qui
correspond a une plus grande homogénéité du champerdpérature et d’humidité. Pour toutes les
composantes de fortes évolutions apparaissent laomene interfaciale - joint couche de diffusiora L
distribution des contraintes de Von Mises danslén pnoyen est montrée sur la figure 3 sur I'échelle
compléte de la demi pile a différents instants alenlse en fonctionnement. La premiéere courbe (6 4
correspond a la fin de I'opération d’assemblagéamugénere une surcontrainte sous l'interfacetjoouche
GDL. Pendant I'intervalle de temps 4s-30s la piieréchauffée. Les contraintes de Von Mises dgseoit
dans la zone centrale de la pile et augmententdgagdords sous le joint. Apres 14s, la contraileté/on
Mises augmentent partout dans la membrane et lEgogénéités deviennent de plus en plus aigues,
particulierement sous linterface joint/GDL. Pendénphase de diffusion d’humidité c’est le centeela

pile qui voit les contraintes de Von Mises dansembrane augmenter, alors que dans le méme tehess, e
chutent sous le joint. Aux environs de 74s — 84disaontinuité de la contrainte de Misés sousdiifsice
GDL/joint est la plus sévere. Apres cette étapehiEmp de contrainte le long de la pile s’homogéngiss
rapidement. Il peut étre noté que la contrainteimale dans la membrane est plus élevée que 3.5d¥1Pa
apparait pendant la phase d’humidification. Led@ontrainte calculé correspond aux zones owfgsnes

de membrane sont frequemment observées. Bien @g'dpr phase d’humidification (100s—1500s) les
contraintes décroissent, ils subsistent toujourfodes variations sous l'interface joint/GDL. Lantrainte
normale est représentée sur la figure 3 elle ptédarméme forte hétérogénéité que la contraintyate
Mises, elle décroit apres 59s. Sous le joint, latrainte de compression croit, ce qui est un rasatés
rassurant vis-a-vis de I'étanchéité. Des déformatiglastiques apparaissent sous l'interface joDL/@ans

la membrane au environs de 70s durant la phasendlification de la membrane. Ces déformations se
développent considérablement au départ sous la @Id sous le joint d’étanchéité jusqu’au terme ale |
phase d’humidification ou elle atteint sa valeuximeale qui reste constante par la suite.

Aprés avoir atteint I'état permanent de fonctioneatnce qui correspond a la majeur partie du terihps,
subsiste des variations des contraintes a I'éckadide (chemin local au centre et au bord reptéssur la
figure 1) des canaux (voir figure 4). Les variai@u centre de la pile dans la membrane sont rettgmus
faibles que prés du bord de la pile. Les contrainlie Misés dans le Nafion® sont de I'ordre deMPa
pendant ce fonctionnement stabilisé et fluctuentrencentaine de secondes entre 1Mpa et 3.5 MPa.
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FIG. 3 — Distribution des contraintes de Misésestdntrainte normale sur la pile (chemin globatéespnté
sur la figure 1 : points marron sur les sous-figurest c).
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FIG. 4 — Distribution des contraintes de Von Miad®chelle locale (chemin local défini représesué la
figure 1 : {b : centre}, {c : bord}).

4 Conclusion

Un modele numérique a été développé pour détermigeercontraintes mécaniques dans une pile a
combustible pendant la phase de démarrage et ddidionement. L’évolution des contraintes et des

déformations plastiques a été étudiée dans le Mafien prenant en compte au mieux le fonctionnermdent

la pile. Le champ des contraintes a été établ5i rEmgnt en compte les couplages avec la température
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en résolvant simultanément I'équilibre mécaniquie€€quations de la thermique. En plus de I'infaeede

la température sur les propriétés matériaux, feffe 'humidité sur la membrane a été introduits Le
contraintes générées sont I'expression de cesagesl Il est raisonnable de penser que Les résdbatent
étre assez proche de la réalité car un soin phetica été apporté dans la schématisation de letste
compléte. Les calculs montrent que I'état desradmtes dans la membrane sont fortement hétérogenes
Durant la phase transitoire avec une zone critgpues I'interface joint couche de diffusion. Pendanthase

de fonctionnement stabilisée ces hétérogénéitétog'pent. Le maximum est atteint pendant la phase d
prise en humidité. Le champ de température selisgliutour de 1200-1400s alors c’est au centrelajue
membrane supporte une contrainte équivalente déPa5Le pic des contraintes est généré pendaiidsep
transitoire et doit étre a I'origine de certaingl@mmagements observés. La simulation constitueutih o
intéressant pour optimiser ces phase transitoifies de limiter l'intensité de ces pics. Les évotuts
temporelles des contraintes établies dans ce knamati aussi permettre d’aborder la fatigue des brames

en établissant des cycles accélérés de chargeDmweipieut affiner ces résultats, en résolvant lestéuus de

la diffusion simultanément aux équations de la miggee et de la thermique sur un modéle tridimenston
fidele. Le caractere multi-échelle de la pile rs&@t® un grand nombre d’éléments autour des coutdes
diffusion (GDL) afin de capter les hétérogénéités abmportement et les temps de calcul sont par
conséquent long pour atteindre le régime permasante modéle 2D en déformation plane généralisée.
Toutefois si I'on se place dans un contexte d’ojgtion des piles de ce type, il sera intéressamésioudre
dans le méme temps les équations de I'électrititied’électrochimie. Alors on peut envisager étabh

lien entre les performances énergétiques et lameioa comme cela a été mis en évidence dans lais ess
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