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¢électrochimique comprend au moins une cellule électrochimique (6) possédant un assemblage membrane/électrode (10) pris en
sandwich entre une premiére plaque séparatrice (24) et une deuxiéme plaque séparatrice (26), l'assemblage membrane/électrode
(10) possédant une membrane électrolytique (12) prise en sandwich entre deux électrodes (14, 16). Chaque cellule électrochi -
mique posséde une couche de diffusion (32, 34) poreuse respective interposée entre l'assemblage membrane/électrode (10) et
chaque plaque séparatrice (24, 26). La ou chaque cellule électrochimique comprend une bague d'espacement (36) interposée entre
une région périphérique (20) de l'assemblage membrane/électrode (10) et la premiére plaque séparatrice (24), et est dépourvue de
bague d'espacement entre I'assemblage membrane/électrode (10) et la deuxiéme plaque séparatrice (26), la bague d'espacement
étant configurée pour maintenir un écartement et assurer 1'étanchéité entre l'assemblage membrane/électrode (10) et la premiére
plaque séparatrice (24) autour de la région active (18).
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Réacteur électrochimique

La présente invention concerne le domaine des réacteurs électrochimiques a
membrane électrolytique.

Elle concerne en particulier le domaine des électrolyseurs & membrane
électrolytique, notamment pour la génération du dioxygene et de dihydrogéne par
électrolyse de 'eau.

Il est possible de prévoir un électrolyseur & membrane électrolytique comprenant
au moins une celluie électrochimique, la ou chaque cellule électrochimique comprenant
un assemblage membrane/électrode (AME) comprenant une membrane électrolytique
prise en sandwich entre une anode et une cathode, 'assemblage membrane/électrode
étant lui-méme pris en sandwich entre deux plaques séparatrices, chaque plaque
séparatrice possédant sur sa face tournée vers I'assemblage membrane/électrode des
canaux pour la circulation de fluides le long des deux faces de l'assemblage
membrane/électrode.

En fonctionnement, des fluides sous pression circulent dans les canaux. Il est
nécessaire d'assurer une étanchéité entre les plaques séparatrices et l'assemblage
membrane/électrode de chaque cellule électrochimique.

Un des buts de l'invention est de proposer un réacteur électrochimique possédant
une étanchéité satisfaisante, tout en étant facile et peu codteux a fabriquer.

A cet effet, l'invention propose un réacteur électrochimique comprenant au moins
une cellule électrochimique comprenant, en superposition suivant une direction
d’empilement, un assemblage membrane/électrode pris en sandwich entre une premiére
plaque séparatrice et une deuxieme plaque séparatrice, I'assemblage
membrane/électrode possédant une membrane électrolytique prise en sandwich entre
deux électrodes, l'assemblage membrane/électrode comprenant une région active
entourée par une région périphérique,

dans lequel la ou chaque cellule électrochimique comprend une couche de
diffusion poreuse respective interposée entre la région active de l'assemblage
membrane/électrode et chaque plaque séparatrice,

dans lequel la ou chaque cellule électrochimique comprend une bague
d'espacement interposée entre la région périphérique de I'assemblage
membrane/électrode et la premiére plaque séparatrice, la ou chaque cellule
électrochimique étant dépourvue de bague d'espacement entre ['assemblage
membrane/électrode et la deuxiéme plaque séparatrice, la bague d’espacement étant
configurée pour maintenir un écartement entre la région périphérique de I'assemblage

membrane/électrode et la premiére plaque séparatrice et assurer I'étanchéité entre
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2
Fassemblage membrane/électrode et la premiére plaque séparatrice autour de la région

active, la bague d'espacement entourant la région active de [I'assemblage
membrane/électrode.

Selon des modes de réalisation particuliers, le réacteur comprend une ou plusieurs
des caractéristiques suivantes, prises isolément ou selon toutes les combinaisons
techniqguement possibles :

- dans la ou chaque celiule électrochimique, I'écartement entre I'assemblage
membrane/électrode et la premiére plaque séparatrice, est supérieur a 'écartement entre
'assemblage membrane/électrode et la deuxiéme plaque séparatrice ;

- dans la ou chaque cellule électrochimique, la couche de diffusion interposée
entre I'assemblage membrane/électrode et la premiére plaque séparatrice est plus
épaisse que la couche de diffusion interposée entre 'assemblage membrane/électrode et
la deuxieme plaque séparatrice ;

- la premiére plaque séparatrice est situé du coté d’'une électrode formant I'anode
et la deuxieme plaque séparatrice est située du coté d'une électrode formant la cathode ;

- la bague d'espacement comprend des stries sur une face toumée vers
Fassemblage membrane/électrode, les stries pénétrant dans I'assemblage
membrane/électrode ;

- la bague d'espacement comprend des stries sur une face tourneée vers la
premiére plaque séparatrice ;

- la ou chaque cellule électrochimique comprend un film d'étanchéité interposé
entre la bague d'espacement et la premiére plaque séparatrice ;

- la ou chaque cellule électrochimique comprend un film d'étanchéité interposé
entre 'assemblage membrane/électrode et la deuxiéme plaque séparatrice ; et

- le réacteur est un électrolyseur, en particulier un électrolyseur pour la génération
de dioxygéne et de dihydrogéne par électrolyse de I'eau.

L'invention et ses avantages seront mieux compris a la lecture de la description
qui va suivre, donnée uniquement a titre d’'exemple et faite en référence au dessin
annexé, sur lequel :

- la Figure 1 est une vue schématique en élévation d’'un électrolyseur a
membrane électrolytique comprenant un empilement de cellules électrochimiques
élémentaires ; et

- la Figure 2 est une vue schématique en coupe d’une cellule électrochimique de
I'électrolyseur de la Figure 1.
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Tel que représenté sur la Figure 1, I'électrolyseur 2 comprend un empilement 4 de

cellules 6 électrochimiques élémentaires analogues, empilées suivant une direction
d’empilement E.

L'électrolyseur 2 comprend deux plaques de maintien 8 disposées aux extrémités

LA

de I'empilement 4 pour maintenir les cellules 6. De maniére connue en soi, I'électrolyseur
2 comprend un dispositif de serrage (non représenté) pour serrer les plaques de maintien
8 Pune vers l'autre suivant la direction d’empilement E. Le dispositif de serrage comprend
par exemple des tirants s’étendant entre la plaque de maintien 8, en passant a coté ou a
travers 'empilement 4.

10 La Figure 2 qui est une vue en coupe d'une cellule 6 de 'empilement 4. La cellule
6 comprend un assemblage membrane/électrode 10 stratifié, comprenant une membrane
12 électrolytique échangeuse de protons prise en sandwich entre deux électrodes 14, 16,
Fune formant une anode et 'autre une cathode.

L'assemblage membrane/électrode 10 comprend une région active 18 centrale et

,,M
L8y

une région périphérique 20 entourant la région active 18. Dans la région active 18, la

membrane 12 est recouverte par les deux électrodes 14, 16, chacune sur une face

respective de la membrane 12.

La membrane 12 est par exemple une membrane échangeuse de proton (PEM
pour « Proton Exchange Membrane » en anglais) pour la réalisation d'une électrolyse de
20 l'eau.

L'assemblage membrane/électrode 10 est pris en sandwich entre une premiére
plaque séparatrice 24 et une deuxiéme plaque séparatrice 26. L'assemblage
membrane/électrode 10 et les plaques séparatrices 24, 26 sont superposeés suivant la
direction d’empilement E.

25 Chacune de la premiére plaque séparatrice 24 et de la deuxiéme plaque
séparatrice 26 délimite avec la région active 18 de 'assemblage membrane/électrode 10
une chambre 28, 30 respectivement.

La premiére plaque séparatrice 24 est ici située du coté de I'électrode 14 formant
Fanode. La deuxiéme plaque séparatrice 26 est située du cbté de I'électrode 16 formant la

30 cathode.

La cellule 6 comprend une premiére couche de diffusion 32 et une deuxieme
couche de diffusion 34 interposées respectivement entre I'assemblage
membrane/électrode 10 et la premiére plaque séparatrice 24, et entre I'assemblage
membrane/électrode 10 et la deuxieme plaque séparatrice 26. Chaque couche de

35 diffusion 32, 34 recouvre seulement la région active 18 de [I'assemblage
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membrane/électrode 10, en laissant la région périphérique 20 découverte. Chaque

couche de diffusion 32, 34 est regue dans une chambre 28, 30 respective.

Les plaques séparatrices 24, 26 sont munies de canaux ou d'orifices pour
lalimentation des chambres 28, 30 en réactif et 'évacuation d’'espéces géneérées hors des
chambres 28, 30.

Chaque couche de diffusion 32, 34 est poreuse pour permettre la diffusion, au
travers de la couche de diffusion 32, 34, du réactif alimentant les chambres 28, 30 vers
l'assemblage membrane/électrode 10, et la diffusion des espéces générées au niveau de
'assemblage membrane/électrode 10 hors des chambres 28, 30 pour leur évacuation.

La premiére couche de diffusion 32 est en contact avec la région active 18 de
l'assemblage membrane/électrode 10 et avec la premiére plaque séparatrice 24. La
deuxiéme couche de diffusion 34 est en contact avec la région active 18 de I'assemblage
membrane/électrode 10 et avec la deuxiéme plaque séparatrice 26.

La celiule 6 comprend une bague d'espacement 36 interposée entre 'assemblage
membrane/électrode 10 et la premiére plaque séparatrice 24. La bague d'espacement 36
est configurée pour maintenir un écartement entre 'assemblage membrane/électrode 10
et la premiére plaque séparatrice 24 et assurer une étanchéité entre assemblage
membrane/électrode 10 et la premiére plaque séparatrice 24.

La bague despacement 36 est ici rapportée entre [I'assemblage
membrane/électrode 10 et la premiére plaque séparatrice.

La bague d’espacement 36 entoure la région active 18. La bague d'espacement
36 est plus spécifiquement interposée entre la région périphérique 20 de l'assemblage
membrane/électrode 10 et la premiére plaque séparatrice 24. La bague d’espacement 36
est en contact étanche avec I'assemblage membrane/électrode 10, plus spécifiquement
avec la membrane 12, dans la région périphérique 20.

La bague d’espacement 36 entoure la premiére couche de diffusion 32.

La bague d'espacement 36 comprend des stries 38 sur sa face tournée vers
lassemblage membrane/électrode 10. Les stries 38 ont pour fonction d’assurer une
étanchéité entre la bague d’espacement 36 et 'assemblage membrane/électrode 10. Les
stries 38 sont configurées pour pénétrer dans la région périphérique 20 de assemblage
membrane/électrode 10 pour assurer I'étanchéité. Les stries 38 s'étendent linéairement,
avantageusement chacune suivant un contour fermé. La bague d'espacement 36
comprend ici trois stries 38 paralléles. Les stries 38 possédent une hauteur H2 inférieure
a I'épaisseur E2 de la membrane 12. Les stries 38 possédent par exemple une hauteur
comprise entre 50 et 100 um.
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La cellule 6 comprend un film d'étanchéité 40 interposé entre la bague

d’espacement 36 et la premiére plaque séparatrice 24. Le film d’étanchéité 40 est en
contact étanche avec la bague d’espacement 36 et avec la premiére plaque séparatrice
24. Le film d'étanchéité 40 est réalisé dans un matériau souple, déformable en
compression. Le film d'étanchéité 40 est par exemple un film d'étanchéité réalisé en
PTFE (polytétrafluoroéthylene).

La bague d’espacement 36 comprend des stries 42 sur sa face tournée vers la
premiére plaque séparatrice 24. Les stries 42 sont configurées pour pénétrer dans
I'épaisseur du joint d'étanchéité 40 pour assurer I'étanchéité entre la bague d’espacement
36 et le film d'étanchéité 40. Les stries 42 possedent une hauteur H2 inférieure a
I'épaisseur E2 du film d'étanchéité 40.

Les stries 38, 42 sont moulées ou usinées dans la bague d’espacement 36.

En variante, les stries 38, 42 sont remplacées par des joints d'étanchéité
interposée entre la bague d'espacement 36 et le film d'étanchéité 40 et 'assemblage
membrane/électrode 10.

La bague d'espacement 36 est réalisée dans un matériau dur, plus dur que celui
de la membrane 12 et plus dur que celui du film d'étanchéité 40. La bague d’espacement
36 est par exemple réalisée en PEI (Polyrtherimide) ou en PPSU (Polyphenylsulfone).

La cellule 6 est dépourvue de bague d'étanchéité interposée entre 'assemblage
membrane/électrode 10 et la deuxiéme plaque séparatrice 26.

La cellule 6 comprend un film d'étanchéité 44 interposé entre la région
périphérique 20 de lassemblage membrane/électrode 10 et la deuxiéme plaque
séparatrice 26, pour assurer 'étanchéité entre ceux-ci. Le film d’étanchéité 44 entoure la
deuxieme couche de diffusion 34. Le film d’'étanchéité 44 est en contact étanche avec
'assemblage membrane/électrode 10, plus spécifiquement avec la membrane 12, d’une
part, et en contact étanche avec la deuxiéme plaque séparatrice 26, d’autre part.

Le film d’étanchéité 44 est analogue au film d’étanchéité 40. De préférence, il est
réalisé dans le méme matériau. De préférence, il posséde la méme épaisseur.

La bague d'espacement 36 est prévue pour ne pas se comprimer, et ainsi
conserver son épaisseur lors de 'empilement des composants pour former la cellule 6, et
de I'empilement et de la mise en compression des cellules 6 pour former I'empilement 4.
Les films d’'étanchéité 40, 44 et 'assemblage membrane/électrode 10 sont au contraire
prévus pour se déformer.

L'écartement C1 entre 'assemblage membrane/électrode 10 et la premiére plaque
séparatrice 24 est supérieur a I'écartement C2 entre 'assemblage membrane/électrode
10 et la deuxid@me plaque séparatrice 26.
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Chaque écartement C1, C2 entre 'assemblage membrane/électrode 10 et une

plague séparatrice 24, 26 est pris entre les faces en regard de l'assemblage
membrane/électrode 10 et de cette plaque séparatrice au droit de la région active 18,
suivant la direction d’empilement E.

A l'état libre, la premiére couche de diffusion 32 présente une épaisseur
supérieure a I'épaisseur de la deuxiéme couche de diffusion 34. L'épaisseur a I'état libre
désigne ici I'épaisseur des couches de diffusion 32, 34 avant empilement et mise en
compression des composants pour former la cellule 6.

L'épaisseur a I'état libre de la premiére couche de diffusion 32 est par exemple
compris entre 1 et 2 mm. Cette premiére couche de diffusion 32 est peu compressible. La
compression de la premiére couche de diffusion 32 est inférieur & 10 % entre 'état libre et
I'état comprimé.

L'épaisseur a |'état libre de la deuxiéme couche de diffusion 34 est par exemple
compris entre 200 et 300 um. La compression de la deuxiéme couche de diffusion 32 est
d’'environ 20 % entre I'état libre et I'état comprimé.

Aprés mise en compression, la premiére couche de diffusion 32 présente une
épaisseur a 'état comprimé sensiblement égale & la somme de I'épaisseur de la bague
d’espacement 36 et du film d'étanchéité 40 interposé entre la bague d’espacement 36 et
la premiére plague séparatrice 24.

Aprés mise en compression, la deuxiéme couche de diffusion 34 présente une
épaisseur sensiblement égale a celle du joint d'étanchéité 44 interposé entre
'assemblage membrane/électrode 10 et la deuxiéme plaque séparatrice 26.

La premiére couche de diffusion 32 et la deuxiéme couche de diffusion 34 sont
constituées différemment. La premiére couche de diffusion 32 est par exemple formée
d'un assemblage de grilles et de frittés en métal, par exemple en titane ou en alliage de
titane. La deuxiéme couche de diffusion 34 est par exemple formée en tissé, en non-tissé
ou en feutre, par exemple a partir de fibres de carbone, tel qu'utilisé pour la pile a
combustible. En variante elles sont de constitutions analogues.

Les plaques séparatrices 24, 26 sont conductrices d’électricité et sont par exemple
réalisées en métal. Chaque plaque séparatrice 24, 26 d'une cellule 6 est en contact
électrique avec I'électrode formant anode ou la I'électrode formant cathode de la cellule 6.
Les plaques séparatrices 24, 26 d'une cellule 6 sont isolées électriquement par la
membrane 12 de la cellule 6.

Les cellules 6 sont reliées fluidiqguement en paralléle. Plus particuliérement, les
chambres 28 des premiéres plaques séparatrices 24 sont reliés fluidiquement en paraliéle
et définissent ensemble un premier compartiment fluidique, et les chambres 30 des
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deuxiémes plaques séparatrices 26 sont reliés fluidiquement en paralléle et définissent

ensemble un deuxiéme compartiment fluidique.

Le premier compartiment fluidique, formé par les chambres 28, et le deuxiéme
compartiment fluidique, formé par les chambres 30, sont séparés par les assemblages
membrane/électrode 10 des cellules 6.

Les cellules 6 sont reliées électriquement en série. L'électrode 14 formant 'anode
de chaque cellule 6 est reliée électriquement a I'électrode 16 formant cathode de la celiule
6 suivante dans I'empilement 4. Les cellules 6 sont reliées de proche en proche jusqu’au
bornes électriques de I'électrolyseur 2.

L'électrolyseur 2 comprend une source de tension 46 pour appliquer une force
électromotrice aux bornes de I'électrolyseur 2.

Dans un empilement de celiules électrochimiques, une plaque séparatrice est
bipolaire ou monopolaire. Une plaque séparatrice bipolaire est commune a deux cellules
adjacentes empilées. Elle est disposée entre deux assemblages membrane/électrode.
Une plaque séparatrice bipolaire peut former la premiére plaque séparatrice d’une cellule
et la deuxiéme plaque séparatrice de la cellule adjacente. Une plaque séparatrice
monopolaire est dédiée a une cellule.

Dans un mode de réalisation, I'empilement 4 est formé d'une alternance
d'assemblages membrane/électrode et de plaques séparatrices bipolaires, avec des
plaques séparatrices monopolaires aux extrémités de 'empilement. En variante, chaque
cellule comprend des plaques séparatrices monopolaires propres a cette cellule.

L'électrolyseur 2 comprend au moins une entrée pour le fluide réactif et des sorties
pour les fluides produits résultant de I'électrolyse.

L'électrolyseur 2 comprend ici une entrée 2A d'eau, une sortie d’'oxygéne 2B et
une sortie de dihydrogéne 2C. L'entrée 2A alimente en eau la chambre 28 de chaque
cellue 6 délimités entre la premiére plague séparatrice 24 et l'assemblage
membrane/électrode 10.

Les entrée 2A et sorties 2B, 2C sont ici formées dans les plaque de maintien 8 qui
forment des collecteurs fluidiques. L'entrée 2A est formée dans une plague de maintien 8,
et les sorties 2B, 2C sont formées dans l'autre plaque de maintien 8.

Les bagues d'espacement 36 représentent une part importante du codt de
fabrication d’'un réacteur électrochimique. La prévision d'une seule bague d’espacement
dans chaque cellule 6 entre l'assemblage membrane/électrode 10 et une plaque
séparatrice, et [I'omission d'une bague d’espacement entre [l'assemblage
membrane/électrode 10 et l'autre plaque séparatrice permet ainsi de limiter le colt de
fabrication et facilite en outre le montage de I'électrolyseur 2.
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En outre, les couches de diffusion épaisses sont moins répandues et par

conséquent généralement plus colteuses que les couches de diffusion fines déja utilisées
en quantité pour I'application a des piles & combustibles. L'utilisation d'une couche de
diffusion fine du c6té de la seconde plaque séparatrice permet d’assurer une étanchéité
du fait du seul joint d'étanchéité interposé entre 'assemblage membrane/électrode 10 et
la deuxiéme plaque séparatrice 26, tout en en contrdlant I'épaisseur résiduelle de la
couche de diffusion interposée entre ceux-ci pour obtenir une diffusion satisfaisante des
fluides.

La prévision d'une couche de diffusion 32 plus épaisse et d'une couche de
diffusion 34 plus fine permet d'alimenter en fluide réactif uniquement la chambre 28
délimitée par la premiére plaque séparatrice 24 de chaque cellule 6 tout en conservant un
fonctionnement satisfaisant, notamment avec des pertes de charges limitées dans la
chambre 28 de la premiére plaque séparatrice.

L'invention n’est pas limitée a un électrolyseur. Elle s'applique également a une
pile & combustible, dont la structure est analogue a celle de I'électrolyseur, mais le
fonctionnement est inverse: la pile a combustible est alimentée en dioxygéne et
dihydrogéne et fournit de I'électricité et de I'eau.

Ainsi, de maniére générale, l'invention concerne un réacteur électrochimique a
membrane électrolytique.



10

Pr
]

20

25

30

35

WO 2015/082829 PCT/FR2014/053128

9
REVENDICATIONS

1.- Réacteur électrochimique comprenant au moins une cellule électrochimique (6)
possédant, superposés suivant une direction d'empilement E, un assemblage
membrane/électrode (10) pris en sandwich entre une premiére plague séparatrice (24) et
une deuxiéme plaque séparatrice (26), I'assemblage membrane/électrode (10) possédant
une membrane électrolytique (12) prise en sandwich entre deux électrodes (14, 16),
'assemblage membrane/électrode (10) comprenant une région active (18) entourée par
une région périphérique (20),

dans lequel la ou chaque cellule électrochimique (6) comprend une couche de
diffusion (32, 34) poreuse respective interposée entre la région active (18) de
'assemblage membrane/électrode (10) et chaque plaque séparatrice (24, 26),

dans lequel la ou chaque cellule électrochimique comprend une bague
d'espacement (36) interposée entre la région périphérique (20) de l'assemblage
membrane/électrode (10) et la premiére plaque séparatrice (24), la ou chaque cellule
électrochimique étant dépourvue de bague d'espacement entre I'assemblage
membrane/électrode (10) et la deuxieme plaque séparatrice (26), la bague d'espacement
étant configurée pour maintenir un écartement entre la région périphérique (20) de
Fassemblage membrane/électrode (10) et la premiére plaque séparatrice (24) et assurer
I'étanchéité entre I'assemblage membrane/électrode (10) et la premiére plaque
séparatrice (24) autour de la région active (18), la bague d'espacement (36) entourant la
région active (18) de 'assemblage membrane/électrode (20).

2.- Réacteur électrochimique selon la revendication 1, dans lequel, dans la ou
chaque cellule électrochimique (6), [I'écartement (C1) entre [I'assemblage
membrane/électrode (10) et la premiére plaque séparatrice (24), est supérieur a
Iécartement (C2) entre 'assemblage membrane/électrode (10) et la deuxiéme plaque
séparatrice (26).

3.- Réacteur électrochimique selon la revendication 1 ou 2, dans lequel, dans la ou
chaque cellule électrochimique (6), la couche de diffusion (32) interposée entre
Fassemblage membrane/électrode (10) et la premiére plaque séparatrice (24) est plus
épaisse que la couche de diffusion (34) interposée entre [l'assemblage
membrane/électrode (10) et la deuxiéeme plaque séparatrice (26).

4.- Réacteur électrochimique selon l'une queiconque des revendications
précédentes, dans lequel la premiére plaque séparatrice (24) est situé du coté d'une
électrode formant 'anode et la deuxiéme plaque séparatrice (26) est située du coté d'une
électrode formant la cathode.
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5.- Reéacteur électrochimique selon l'une quelconque des revendications
précédentes, dans lequel la bague d’espacement (36) comprend des stries (38) sur une
face tournée vers l'assemblage membrane/électrode, les stries pénétrant dans
I'assemblage membrane/électrode.

6.- Réacteur électrochimique selon l'une quelconque des revendications
précédentes, dans lequel la bague d'espacement (36) comprend des stries (42) sur une
face tournée vers la premiére plaque séparatrice (24).

7.- Reéacteur électrochimique selon la revendication 6, dans lequel la ou chaque
cellule électrochimique comprend un film d'étanchéité (40) interposé entre la bague
d’espacement (36) et la premiére plague séparatrice (24).

8.- Réacteur électrochimique selon l'une quelconque des revendications, dans
lequel chaque cellule électrochimique (6) comprend un film d’étanchéité (44) interposé
entre I'assemblage membrane/électrode (10) et la deuxiéme plaque séparatrice (26).

9.- Réacteur électrochimique selon l'une quelconque des revendications
précédentes, constituant un électrolyseur (2), en particulier un électrolyseur pour la
génération de dioxygéne et de dihydrogéne par électrolyse de I'eau.
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