PCT

ORGANISATION MONDIALE DE LA PROPRIETE INTELLECTUELLE
Bureau international

DEMANDE INTERNATIONALE PUBLIEE EN VERTU DU TRAITE DE COOPERATION EN MATIERE DE BREVETS (PCT)

(51) Classification internationale des brevets 7 : (11) Numéro de publication internationale: WO 00/30199
HO01M 8/02, 8/04 Al o . )

(43) Date de publication internationale: 25 mai 2000 (25.05.00)

(21) Numéro de la demande internationale:  PCT/FR99/02765 8 rue Gérard Buffon, F-78180 Montigny Le Bretonneux

(22) Date de dépdt international: 10 novembre 1999 (10.11.99)

(30) Données relatives a la priorité:

98/14199 12 novembre 1998 (12.11.98) FR

(71) Déposants (pour tous les Etats désignés sauf US): COMMIS-
SARIAT A L’ENERGIE ATOMIQUE [FR/FR]; 31-33, rue
de la Fédération, F-75752 Paris 15¢me (FR). AUTOMO-
BILES PEUGEOT [FR/FR]; 75 avenue de la Grande Armée,
F-75016 Paris (FR). AUTOMOBILES CITROEN [FR/FR];
62 Bd Victor Hugo, F-92200 Neuilly s/Seine (FR). RE-
NAULT S.A. [FR/FR]; 34 quai du Point du Jour, F-92109
Boulogne-Billancourt (FR).

(72) Inventeurs; et

(75) Inventeurs/Déposants (US seulement): MARCHAND,
Marielle [FR/FR]}; Au Pré du Gris, F-42920 Jeansagniére
(FR). LEBAIGUE, Olivier [FR/FR]; 220, Chemin
des Plaines, F-38140 Apprieu (FR). AMBLARD,
Michel [FR/FR]; 136, route de Narbonne, F-38950
Saint-Martin—Le-Vinoux (FR). BADOR, Bruno [FR/FR];
89, Chemin des Evequaux, F-38330 Biviers (FR). HEUR-
TAUX, Fabien [FR/FR]; 39 rue du Président Roosevelt,
F-78500 Sartrouville (FR). LISSE, Jean-Pierre [FR/FR];

(FR).

(74) Mandataire: AUDIER, Philippe; Brevatome, 3, rue du Docteur
Lancereaux, F~75008 Paris (FR).

(81) Etats désignés: AE, AL, AM, AT, AU, AZ, BA, BB, BG, BR,
BY, CA, CH, CN, CR, CU, CZ, DE, DK, DM, EE, ES, F],
GB, GD, GE, GH, GM, HR, HU, ID, IL, IN, IS, JP, KE,
KG, KP, KR, KZ,LC, LK, LR, LS, LT, LU, LV, MD, MG,
MK, MN, MW, MX, NO, NZ, PL, PT, RO, RU, SD, SE,
SG, SI, SK, SL, TJ, TM, TR, TT, UA, UG, US, UZ, VN,
YU, ZA, ZW, brevet ARIPO (GH, GM, KE, LS, MW, SD,
SL, SZ, TZ, UG, ZW), brevet eurasien (AM, AZ, BY, KG,
KZ, MD, RU, TJ, TM), brevet européen (AT, BE, CH, CY,
DE, DK, ES, FI, FR, GB, GR, IE, IT, LU, MC, NL, PT,
SE), brevet OAPI (BF, BJ, CF, CG, CI, CM, GA, GN, GW,
ML, MR, NE, SN, TD, TG). ‘

Publiée
Avec rapport de recherche internationale.

(54) Title: BIPOLAR PLATES FOR FUEL CELL AND FUEL CELL COMPRISING SAME

(54) Titre: PLAQUES BIPOLAIRES POUR PILE A COMBUSTIBLE ET PILE A COMBUSTIBLE COMPRENANT CES PLAQUES

(57) Abstract

The invention concerns a bipolar plate (7) for fuel cell
comprising on at least one of its surfaces at least one groove

18

47\

(15) capable of forming with the surface of an adjacent
electrode (13) at least a gas feeding channel, wherein said
feeder channel has a form or shape such that it enables to
move the liquid away from the diphasic flow circulating in-
said channel of said electrode surface. The invention also
concerns a method for preparing such a bipolar plate and a
fuel cell comprising at least one of said bipolar plates.

(57) Abrégé

Plaque bipolaire (7) pour pile a2 combustible com-
prenant sur au moins I'une de ses faces au moins une can-
nelure (15) susceptible de former avec la surface d’une
électrode (13) adjacente au moins un canal de distribution
de gaz, dans laquelle ledit canal de distribution a une forme
ou géométrie telle qu’elle permette d’éloigner le liquide de
I’écoulement diphasique circulant dans ledit canal de la-
dite surface d’électrode. Procédé de préparation d’une telle
plaque bipolaire et 2 une pile 2 combustible comprenant au
moins une de ces plaques bipolaires.
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PLAQUES BIPOLAIRES POUR PILE A COMBUSTIBLE
ET PILE A COMBUSTIBLE COMPRENANT CES PLAQUES

DESCRIPTION

La présente invention a trait & une plaque
bipolaire pour pile a combustible.

L’"invention concerne également un dispositif
de pile & combustible, en particulier du type a
électrolyte solide, comprenant au moins une desdites
plaques bipolaires.

Le domaine de 1l’invention peut é&tre défini
comme celui des piles & combustible, en particulier des
piles a combustible du type a électrolyte polymére
solide.

Les piles & combustible du type a électrolyte
polymére solide trouvent en particulier leur
application dans 1les véhicules électrigques qui font
actuellement 1’objet de nombreux programmes de
développement _afin'“d’apporter une solution a 1la
pollution causée par les véhicules a moteur thermique.

Les piles a combustible a électrolyte
polymére solide pourraient permettre, en jouant le rdle
de convertisseur d’énergie électrochimique associé a un
réservoir d’ énergie embarquée, par exemple de
1’hydrogéne ou un alcool, de surmonter les problémes
notamment d’automobile, de temps de recharge et de
colit, 1liés & 1l'utilisation de batteries dans les
véhicules électriques.

L"assemblage schématique d’une pile a
combustible, permettant la production d’ énergie
électrique, est représenté en partie sur la figure 1

jointe.
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Une membrane de type échangeuse d’ions formée
d’un électrolyte solide polymére (1), sert a séparer le
compartiment anodique (2), olu se produit 1l’oxydation du
combustible, tel que 1l’'hydrogéne H; (4), selon le

schéma

2H, — 4H" + 4e7,

du compartiment cathodique (3), ou 1l’oxydant, tel que

1’ oxygéne de l’air 0O, (5) est réduit, selon le schéma

0, + 4H" + 4e” — 2H,0,

avec production d’'eau (6), tandis que 1l'anode et 1la
cathode sont reliées par un circuit extérieur (10).
L’ eau ainsi produite circule entre les deux
compartiments par électro-osmose et par diffusion
(fléches 11, 12).

La membrane conductrice ionique est
généralement une membrane organique de type ionomere
perfluoré contenant des groupes ioniques qui, en
présence d’eau, permettent la conduction des protons
(9) produits & 1’anode par oxydation de 1l’hydrogeéne.

L’ épaisseur de cette membrane est de dquelques
dizaines & quelques centaines de microns et résulte
d’un compromis entre la tenue mécanique et la chute
ohmique. Cette membrane permet également la séparation
des gaz. La résistance chimique et électrochimique de
ces membranes permet, en général, un fonctionnement en
pile sur des durées supérieures a 1 000 heures.

Les électrodes volumiques (13), placées de
part et d’ autre de la membrane, comprennent

généralement une zone active (14) et une zone
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diffusionnelle (15). La zone active est constituée de
graphite poreux recouvert de grains de métal noble
(16), tel que le platine, et un mince dépdt de polymere
conducteur ionique, de structure similaire a celle de
la membrane, permet le transport ionique. La zone
diffusionnelle (15) est constituée d’un poreux rendu
hydrophobe par 1’application d’un polymére hydrophobe,
tel que le graphite enduit de PTFE. Le caractere
hydrophobe permet 1’évacuation de 1l’eau liquide.

Les protons produits a 1’ anode, par
oxydation, par exemple de 1’hydrogéne en surface des
grains de platine, sont transportés (9) au travers de
la membrane jusqu’d la cathode ol ils se recombinent
avec les ions produits par la réduction, par exemple de
1’ oxygéne de l’air pour donner de 1l’eau (6).

Les électrons, ainsi produits (17),
permettent d’"alimenter, par exemple, un moteur
électrique (18) placé dans le circuit extérieur (10),
avec comme seul sous-produit de la réaction, de 1l’eau.

L’ ensemble membrane et électrodes est un
assemblage trés mince d’une épaisseur de 1’'ordre du
millimétre et <chaque électrode est alimentée par

1’arriére, par exemple & 1’aide d’une plaque cannelée,

'par les gaz.

Les densitésvde pulssance obtenues par cette
recombinaison et qui sont généralement de 1’ordre de
0,5 a 2 W/cn?, dans le cas ol l’on met en oeuvre de
1’hydrogéne et de 1’oxygéne, nécessitent 1’association
de plusieurs de ces structures électrode
volumique-membrane-électrode volumique pour obtenir,
par exemple les 50 kW nécessaires a un véhicule

électrique standard.



WO 00/30199 PCT/FR99/02765

10

15

20

25

30

Autrement dit, il est nécessaire d’assembler
un nombre important de ces structures, dont les
surfaces élémentaires peuvent étre de 1l’ordre de
20 x 20 cm?, pour obtenir la puissance voulue,
notamment dans le cas ou la pile a combustible est mise
en oeuvre dans un véhicule électrique.

Dans ce but, chaque ensemble formé de deux
électrodes et d’une membrane, définissant une cellule
élémentaire de la pile & combustible, est ainsi disposé
entre deux plaques étanches (7, 8) qui, d’une part,
assurent la distribution de 1l’hydrogéne, cété anode et,
d’autre part, de 1l’oxygéne cbété cathode. Ces plaques
sont appelées des plaques bipolaires.

Les plaques bipolaires utilisées dans 1les
piles & combustible doivent répondre a plusieurs
fonctions ; elles doivent, entre autres, remplir les
critéres ou exigences suivants

- Assurer la tenue mécanique des ensembles
électrodes volumiques-membranes dans des assemblages de
type filtre-presse, tout en en limitant les épaisseurs
a quelques millimétres pour obtenir un volume global de
pile compatible, notamment a 1’application dans un
véhicule électrique ;

- assurer la conduction électronique et
thermique entre les ensembles électrodes
voluniques—-membranes successifs, en obtenant les plus
grandes conductivités électroniques et thermiques
possibles, de maniére & limiter les chutes ohmiques
préjudiciables au fonctionnement de la pile
(échauffement excessif) et au rendement ;

~ assurer 1l'étanchéité aux gaz tout en

résistant & la corrosion thermique et é&lectrochimique
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associée aux conditions de fonctionnement spécifiques a
une pile ;

-~ intégrer des chemins de diffusion assurant
une distribution homogéne des gaz d’alimentation sur
les électrodes ;

- intégrer des éléments d’'élimination de
1'eau en excés ;

- intégrer des éléments de refroidissement.

Pour la distribution des gaz, sont usinés,
sur les plaques bipolaires, des canaux de distribution
de gaz de section carrée ou rectangulaire (19), par
exemple de 1 a8 2 mm de cdété environ. Ces canaux sont
destinés a alimenter de la manieére la plus uniforme
possible les électrodes en gaz car ils sont organisés
de maniére a serpenter sur toute la surface de
l’électrode. Ils permettent également de récupérer et
d’ évacuer 17eau produite vers 1’ extérieur.
Habituellement, ces canaux sont constitués de troncons
horizontaux séparés par des coudes descendant a 180°.

Afin de minimiser 1les pertes de pression
entre 1l’entrée et la sortie des gaz et d’'éviter
d’ imposer un trop fort écart de pression entre les deux
faces de la membrane, plusieurs canaux peuvent é&tre
disposés sur une mnméme plaque bipolaire ou plaque
distributrice, par exemple en paralléle.

Il a été constaté que les performances des
piles munies de telles plaques bipolaires, comportant
des canaux de distribution de gaz de section carrée ou
rectangulaire, n’étaient pas encore satisfaisantes, en
particulier du fait que la tension maximale atteinte
relativement faible, qui est environ de 0,5V a&a 0,7 V
cm® en fonctionnement H,/air, peut étre considérée comme

insuffisante.
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En outre, la tension délivrée présente une
forte instabilité au cours du temps, et le plus haut
niveau de tension ne peut étre maintenu sur une longue
durée sans que ne se produisent des variations parfois
importantes et totalement imprévues.

Ces problemes semblent, de maniére évidente,
étre liés & 1l'écoulement des divers fluides gazeux et
liquides en circulation dans le dispositif de pile a
combustible et, en particulier, dans les canaux de
distribution des gaz des plagues bipolaires.

Par ailleurs, les plaques bipolaires,
utilisées actuellement, sont soit en graphite imprégné
de résines, soit en acier inoxydable. I1 est
nécessaire, dans les deux cas, d’avoir recours a un
usinage 1long, colteux, et compliqué pour former les
rainures, canaux ou cannelures d’alimentation en gaz
des plaques bipolaires.

I1 a été ainsi mis en évidence que le colt de

ces plaques pouvait représenter jusqu’a environ 60 % a

o

70 % du colt total des prototypes existants, une part
importante, sinon essentielle, du colt des plaques
étant associée a leur usinage.

Ainsi, si au cours des derniéres années des
progrés conséquents ont été réalisés et ont permis de
réduire les colts des piles a combustible, en
réduisant, d’une part, les quantités de platine mises
en oeuvre, et, d’autre part, dans une moindre mesure,
les cofits de fabrication des membranes nécessaires, des
progrés substantiels restent encore a réaliser en ce
qui concerne les plaques, permettant une mise en oeuvre
simplifiée, en supprimant notamment des opérations
d’usinage, en particulier pour l’obtention des chemins

de diffusion des gaz.
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Une telle simplification de leur fabrication
conduisant & une réduction des colts des plaques se
répercuterait sur celuli des piles a combustible pour
les amener dans un domaine de prix similaire a celuil
d’un moteur thermique.

Il existe donc un besoin pour des plaques
bipolaires pour piles a combustible, en particulier
pour piles & combustiblée a électrolyte solide, qui,
lorsqu’elles sont mises en oeuvre dans une telle pile a
combustible, permettent d’obtenir des performances
améliorées, notamment en ce qui concerne la tension
maximale atteinte, et qui assurent un maintien de ces
performances élevées, au cours du temps, sans que ne se
produisent de variations imprévues et aléatoires de
celles-ci, de telles plaques bipolaires devant par
ailleurs répoﬁdre, entre autres, a 1l’ensemble des
exligences déja citées plus haut.

Il existe, en outre, un besoin pour des
plaques bipolaires, qui puissent étre préparées
simplement, en un nombre limité d’étapes et au moindre
colit et par un procédé qui limite en particulier, les
opérations d’usinage longues et coliteuses qui
oblitérent 1le colit de ces piéces et, par voie de
conséquence, des piles a combustible les comprenant.

Le but de l’invention est donc de fournir des
plaques bipolaires pour piles a combustible qui
répondent, entre autres, a 1l’ensemble des besoins
mentionnés <ci-dessus, qui ne présentent pas les
inconvénients, désavantages, défauts et limitations des
plaques bipolaires de 1l’art antérieur, et qui résolvent
les ©problémes des plaques Dbipolaires de 1l7art

antérieur.
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Le but de 1l’invention est encore de fournir
un procédé de fabrication de telles plaques bipolaires
pour piles & combustible qui soit, entre autres, simple
et peu colteux et d"une durée réduite.

Le but de 1l’invention est enfin de fournir un
dispositif de pile & combustible présentant des
performances accrues - notamment en termes de tension
maximale atteinte et de stabilité de ces performances
au cours du temps - avec des colits notablement
abaissés, un tel dispositif de pile a combustible
étant, en particulier, susceptible d’étre mis en oeuvre
dans un véhicule électrique.

Ce but et d’autres encore sont atteints,
conformément & 1’invention, par une plaque bipolaire
pour pile & combustible comprenant sur au moins 1’une
de ses faces, au moins une cannelure, susceptible de
former avec la surface d’une électrode adjacente, au
moins un canal de distribution de gaz, dans laquelle
ledit canal de distribution a une forme ou géométrie
telle qu’elle permette d’éloigner 1le liquide de
1’ écoulement diphasique circulant dans ledit canal de
ladite surface d’électrode.

Généralement, ladite surface d’ électrode
adjacente est une surface sensiblement verticale.

De préférence, c'est la section transversale
dudit canal qui a une forme ou géométrie telle qu’elle
permette d’ éloigner le liquide de 1’ écoulement
diphasique circulant dans ledit canal de 1la surface
d’ électrode.

La forme ou géométrie spécifique des canaux
et, en particulier, de 1la section transversale des
canaux de distribution de gaz, selon 1’invention,

éloigne le liquide des électrodes, ou encore permet de
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déplacer, préférentiellement, le liquide vers des zones
éloignées de la surface de l’'électrode, par exemple,
vers une zone que l’on peut définir comme étant "ile
fond" de ladite cannelure ou dudit canal, et 1’on évite
ainsi la formation d’un film de liquide tel que 1l’eau
contre la surface de 1’électrode.

Grace a la forme ou a la géométrie spécifique
des canaux de distribution de gaz, selon 1l’invention,
on obtient un régime d’écoulement particulier favorable
aux performances de 1la pile. Parmi les nombreuses
géométries possibles pour les canaux d’écoulement, la
géométrie spécifique, selon 1’invention, est la seule
qui permette & son tour, parmi tous les régimes
d’ écoulements possibles, d’obtenir un type d’écoulement
particulier, dans 1lequel le 1liquide circulant est
éloigné de 1l’électrode.

Ce type d’ écoulement est, de maniére
surprenante, celui qui permet, en particulier,
d’obtenir de maniére stable les meilleures performances
de la pile a combustible, notamment de la plus haute
tension, pendant la plus longue durée, sans variations
aléatoires et imprévues au cours du temps.

La plaque bipolaire, selon 1’invention,
permet de répondre a l’ensemble des besoins mentionnés
ci-dessus et de remédier aux problémes posés par les
plaques bipolaires de 1l’art antérieur dont les canaux
de distribution de gaz ont une section carrée ou
rectangulaire.

La plaque Dbipolaire, selon 1'invention,
répond a 1l’ensemble des exigences, citées plus haut,
auxquelles doivent satisfaire 1les plaques bipolaires

pour pile & combustible.
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La plaque  bipolaire, selon 1l’invention,
permet d’obtenir une tension maximale plus élevée que
dans les piles a combustible de l’art antérieur, munies
de canaux de distribution & section carrée ou
rectangulaire.
| Ce haut niveau de tension est maintenu sur
une longue durée sans aucune variation notable de 1la
tension au cours du temps, c’est-a-dire que la tension
délivrée par la pile est, en permanence, trés élevée et
ce, avec une grande stabilité temporelle, sans aucune
variation aléatoire. La fiabilité de 1la pile s’en
trouve accrue.

La plaque bipolaire, selon 1’invention, a
également pour avantage d’élargir la gamme des
paramétres de fonctionnement, tels que les débits de
gaz, acceptables de la pile, par rapport aux plaques
munies de canaux & section carrée ou rectangulaire,
c’est-a-dire que le réglage des paramétres de
fonctionnement de la pile est moins délicat et autorise
une plus grande marge d’'erreur ou d’incertitude.

Selon l'invention, et de préférence, les deux
faces de ladite plaque bipolaire comprennent au moins
une cannelure.

Dans une premiére forme de réalisation de la
plaque bipolaire, selon 1l’invention les angles de la
section transversale dudit canal sont plus ouverts du
cdbté dudit canal formé par ladite surface d'électrode
que du cbté dudit canal le plus éloigné de ladite
surface.

De préférence dans cette premiéere forme de
réalisation, 1la section transversale dudit canal a
sensiblement la forme d’un quadrilatére convexe

comprenant un premier cété constitué par ladite surface
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d’ électrode, un deuxiéme cbété opposé audit premier
cbté, et deux autres cbtés, les angles compris entre
ledit premier cdté et chacun desdits deux autres cdtés
étant plus ouverts que les angles compris entre ledit
cbté opposé et chacun desdits deux autres cdtés.

Dans cette géométrie, les angles sont plus
ouverts au niveau de 1l’électrode qu’au niveau des zones
oll l’on souhaite amener le liquide, tel dque de 1l’eau.
Les angles moins ouverts ou aigus, qui sont donc
compris entre le cété opposé a 1’ électrode
- définissant le "fond" du canal et de la
cannelure - et chacun des deux autres cbtés,
correspondent aux effets capillaires les plus
importants et le liquide se place préférentiellement
dans ces zones.

Dans cette premiére forme de réalisation,
ledit quadrilatére convexe est, de préférence, un
trapéze dont les bases constituent ledit premier cété -
surface de 1l’électrode - et ledit co6té opposé - fond du
canal et de la cannelure.

Autrement dit, lesdits premier cbté et cbété
opposé sont alors paralléles.

De préférence encore, ledit trapéze est un
trapéze isocéle, c’est-a-dire que les cbdtés autres que
les bases sont égaux.

Dans une seconde forme de réalisation de la
plaque Dbipolaire, selon 17 invention, la section
transversale dudit canal est carrée ou rectangulaire et
du moins une des parois ou faces du canal, autre que
celle formée par la surface d’électrode comporte au
moins une rainure ou entaille. Les trois parois ou

faces, autres que celle formée par la surface
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d’ électrode peuvent comporter au moins une rainure ou
entaille.

Ou bien, seule les deux parois "latérales" du
canal, c’est-a-dire les parois, autres que la paroi
formée par la surface d’électrode et que la paroi du
canal opposée & celle-ci, comportent au moins une
rainure ou entaille.

Ou bien encore, seule la paroi opposée a la
paroi formée par la surface d’électrode (fond du canal)
comporte au moins une rainure.

La forme des rainures ou entailles peut étre
quelconque, mais il s’agit généralement de rainures ou
d’entailles & section en V dont 1l’angle d’ouverture
est, de préférence, inférieur a 90°.

La dimension des rainures est généralement
faible par rapport a la taille du canal, c’est-a-dire
que la profondeur et/ou la largeur de la rainure ne
représente, par exemple, que de 1/4 a 1/10 par rapport
a la taille des parois sur lesquelles elles sont
formées.

Selon un aspect particuliérement avantageux
de la présente demande, la géométrie spécifique des
canaux de distribution de gaz des plaques bipolaires,
selon 1l’invention, permet de faciliter l'intégration de
nouvelles fonctions dans ces plaques.

Les plaques peuvent, par exemple, comprendre
des moyens d’extraction et/ou d'amenée, de
redistribution de 1liquide permettant, par exemple,
1’humidification interne des gaz. Cette fonction est
facilitée par la localisation du liquide, tel que
1’eau, dans des zones, selon l’invention, éloignées de

la surface de 1l’électrode.
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Lesdits moyens d’extraction et/ou d'amenée,
de redistribution de liquide comprennent, par exemple,
des moyens de drainage et/ou de remontée capillaire
comprenant, par exemple, au moins un élément poreux
prévu, par exemple, dans ou sur la cannelure, servant a
la distribution de gaz dans la zone olU le liquide est
localisé, c’est-a-dire, une zone éloignée de la surface
de l'électrode, de préférence, dans ou sur la paroi
opposée a la paroi formée par la paroi d’électrode,
et/ou dans ou sur au moins une des parois latérales de
ladite cannelure.

Les éléments poreux peuvent, par exemple,
prendre la forme d’une plaque insérée entre les canaux
et servant a redistribuer l’eau au profit des zones en
déficit, par exemple en entrée de pile, ou, & extraire
de la pile 1l'eau produite.

Le poreux peut également prendre 1la forme,
par exemple, d’ inserts en forme de trapéze.

Le poreux peut étre une mousse a pores
ouverts en matériaux divers, tels que les matériaux
métalliques ou encore polymeres.

Les moyens d’extraction et/ou d’amenée de
liquide peuvent aussi comprendre des perforations ou
trous prévus dans au moins une des parois des
cannelures ou canaux de distribution de gaz, de
préférence dans les parties des parois de ces
cannelures en contact avec ledit élément poreux.

Selon une forme particuliérement avantageuse
de l'invention la plaque bipolaire est constituée par
une plaque unique emboutie et pliée comprenant une
succession de cannelures de méme profondeur alternées

de part et d'autre de ladite plaque unique.
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Lesdites cannelures lors de l'assemblage de
l'empilement des plaques bipolaires avec les électrodes
(ou plutdt les assemblages EME : Electrode-Membrane-
Electrode) définiront ainsi de part et d'autre de
ladite plaque unique deux canaux ou zones de
distribution de gaz respectivement anodique et
cathodique.

L'invention concerne également un procédé de
fabrication des plaques bipolaires décrites ci-dessus.
Le procédé selon l'invention qui est simple, rapide et
d'une grande précision comprend la succession d'étapes
suivantes
- fournir un ou des fil(s) de forme adéquate pour
définir les cannelures de la plaque bipolaire ;

- fixer le ou lesdits fil(s) sur au moins l'une des
faces d'une plaque plane pour définir une ou des
cannelure(s) ayant la géométrie voulue.

De préférence ledit fil est obtenu par filage
au travers d'une filiére de forme adéquate et le ou les
fil(s) est(sont) fixés a la plaque par soudure par
points.

L'invention concerne enfin la pile a
combustible comprenant au moins une plaque bipolaire
selon 1l'invention.

L’ invention va maintenant étre décrite plus
en détail en référence aux dessins Jjoints dans
lesquels

- la figure 1 représente schématiquement une
pile & combustible comprenant plusieurs cellules
élémentaires avec un assemblage Electrode-Membrane-
Electrode, ainsi que des plaques bipolaires.

- La figure 2 représente une forme préférée

de la premiere forme de réalisation des canaux de
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distribution de gaz des plaques bipolaires selon
1’invention.

- La figure 3 représente une forme de
réalisation des canaux de distribution de gaz des
plaques bipolaires selon 1’invention conforme a la
premiére forme de réalisation.

- Les figures 4 et 5 représentent une seconde
forme de réalisation des canaux de distribution de gaz
des plaques bipolaires selon 1l/invention, les canaux ou
cannelures ayant des sections respectivement
rectangulaires et carrées et étant pourvus d'entailles
ou rainures.

- La figure 6 représente un fil de forme
utilisé dans un procédé de préparation des plaques
bipolaires selon l'invention.

- La figure 7 représente un assemblage
formant cellule élémentaire comprenant un ensemble
Electrode-Membrane-Electrode (EME) et deux ©plaques
bipolaires préparées par un procédé selon l'invention a
partir du f£il de la figure 6.

- La figure 8 représente un assemblage
comprenant deux ensembles Electrode-Membrane-Electrode
et deux plaques bipolaires selon l'invention constitués
par des profilés de tdle emboutis et pliés.

- La figure 9 représente un assemblage
comprenant deux ensembles Electrode-Membrane-Electrode,
deux plaques bipolaires, selon 1l’invention, constituées
par des profilés de tdle emboutis et pliés et des
poreux de drainage et de redistribution de 1l’eau
liquide situés en fond de canal.

- La figure 9A représente une vue agrandie en
coupe d’une cannelure de la plagque bipolaire en tdle

emboutie et pliée de la figure 9 pourvue de
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perforations sur la paroi de fond opposée a la surface
d’ électrode. |

- La figure 10 représente un assemblage
comprenant deux ensembles Electrode-Membrane-Electrode,
deux plaques bipolaires, selon 1l’invention, constituées
par des profilés de tdle emboutis et pliés et des
poreux de drainage et de redistribution de 1l’eau
liquide situés sur les faces latérales des canaux de
distribution.

- la figure 10A est une vue agrandie en coupe
d’une cannelure de la plaque bipolaire en tdle emboutie
et pliée de la figure 10 pourvue de perforations sur
ses parois latérales.

- La  figure 11 est un graphique qui
représente une fonction du temps t exprimé en heures,
d’une part, le débit d’oxygéne QO0, exprimé en N{Z/h
(courbe en traits pointillés), d’autre part, la tension
Uce1 exXprimée en V (courbe en trait plein) d’'une pile de
50 cm® alimentée en hydrogéne/oxygéne et placée en
série avec une cellule de 200 cm®.

- La figure 12 est un graphique qui
représente en fonction du temps t exprimé en secondes,
d’une part, la tension U.: exprimée en V (courbe en
trait plein) d’une pile de 50 cm?, d’autre part, la
tension exprimée en V (courbe en pointillés) d’un
photomultiplicateur détectant le passage des bouchons
d’eau dans les canaux de distribution de gaz de 1la

pile.

Selon l’invention, la section transversale du
ou des canal (aux) de distribution de gaz a une forme ou

géométrie telle qu’elle permette d’éloigner le liquide
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de 1’écoulement diphasique s’écoulant dans ledit canal
de la surface de 1l’électrode.

Les inventeurs ont caractérisé les
écoulements diphasiques d’une pile & combustible et ils
ont pu montrer que plusieurs régimes d’écoulement
étaient rencontrés lors du fonctionnement, mais que, de
maniere surprenante, un seul de ces régimes
d’ écoulement conduisait & des performances supérieures
de la pile.

Ainsi, trois régimes d’écoulement principaux
ont-ils pu étre mis en évidence :

- un écoulement annulaire, caractérisé par un
film liquide mince couvrant toutes les parois du canal,
y compris la surface de 1l’électrode ;

- un écoulement intermittent, caractérisé par
le passage par intermittence de poches de gaz et de
bouchons d’eau liquide, et donc par une présence
continue de liquide sur toutes les parois du canal, y
compris la surface de 1l’électrode ;

- un écoulement stratifié ou doublement
stratifié, comportant au moins un film d’eau sur les
parties supérieure et inférieure du canal dans ses’
troncons horizontaux.

Par exemple, en fonctionnement
hydrogéne/oxygéne, les régimes d’ écoulements
intermittent et doublement stratifié existent céteé
anodique et c6té cathodique dans les conditions
normales de fonctionnement.

En fonctionnement hydrogéne/air, les régimes
d’ écoulement doublement stratifié et intermittent
existent cété anodique. A cause de la dilution de
1’oxygéne par 1l’azote, 1’écoulement intermittent est

impossible c6té air et 1’écoulement annulaire est
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observé dans des conditions de fonctionnement
caractérisées par de trés forts débits.

Il a donc ensuite été montré gque dans des
conditions expérimentales identiques, a 1’exception du
débit de gaz, et de maniére surprenante, un écoulement
doublement stratifié, donne des performances de pile
supérieures aux deux autres régimes d’écoulements
annulaire et intermittent.

De plus, un écoulement intermittent induit
des instabilités temporelles de la tension.

Il ressort donc de ce qui précéde gque pour
maintenir les performances d’une pile a combustible a
distribution de gaz par canaux & leur plus haut niveau
de tension, il est nécessaire de conserver le régime
d’ écoulement doublement stratifié aux écoulements
diphasiques des canaux anodique et cathodique.

L’explication que 1l'on donne ici a
posteriori, tient & la nature méme des régimes
d’ écoulement. Dans un écoulement annulaire, le gaz est
entouré d’un film liquide sur toute sa périphérie. De
méme, dans un écoulement intermittent, les poches de
gaz sont également entourées d’un film d’eau liquide.
1’ électrode n’est pas en contact direct avec le gaz
réactif et ce dernier doit diffuser a travers le film
liquide, par exemple le film d’eau, avant d’atteindre
1’électrode. Cette diffusion représente une étape
limitante. Dans le cas d’écoulements stratifiés, le gaz
dispose d’un accés direct & 1’électrode.

Dans les cas réalistes, le nombre de canaux
et la dimension des <canaux n’ont pas d’influence
prévisible sur 1l’apparition d’'un régime intermittent.
Le débit de gaz est un parametre clé pour conserver un

écoulement doublement stratifié, mais afin de diminuer
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1’ encombrement des composants annexes de la pile, tels
que reformeur, humidificateur, on tend & diminuer le
débit de gaz, ce qui va a l'encontre de 1’influence du
débit de gaz sur le maintien d’un régime doublement
stratifié. Il faut alors conserver les avantages de
i’écoulement doublement stratifié pour les deux gaz,
¢’ est-a-dire 1’absence de film liquide sur 1l’électrode,
sans agir sur le paramétre débit.

C’est précisément ce qui a été réalisé dans
la présente invention, ol de maniére surprenante, il a
été mis en évidence que la forme du canal était alors
parmi les nombreux parametres régissant les
performances de la pile, le paramétre primordial.

Toute géométrie qui permet d’éloigner le
liquide de 1’écoulement diphasique circulant dans le
canal de la surface d’électrode est conforme a
1’ invention, c’est-a-dire encore que toute géométrie de
canal, qui permet de déplacer le liquide
préférentiellement vers des zones éloignées de
1’ électrode pour éviter la formation d’un film contre
1’ électrode, est conforme & l’invention.

De telles géométries sont, par exemple,
celles mettant a profit la tension de surface pour
réaliser 1'exigence relative & 1l’éloignement du liquide
de la surface d’électrode. De préférence, cette
géométrie est définie par une géométrie spécifique de
la section transversale du canal.

Dans une premiere forme de réalisation de la
plaque bipolaire de 1’invention, les angles de la
section transversale dudit canal sont plus ouverts du
cbté dudit canal formé par ladite surface d'électrode
que du cdté dudit canal le plus éloigné (par exemple le

cbté opposé) de ladite surface. Parmi les nombreuses
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géométries répondant a cette condition, 1la section
transversale du canal de distribution a, dans ce
premier mode de réalisation de préférence, sensiblement
la forme d’'un quadrilatére convexe comprenant un
premier cb6té constitué par la surface d’électrode, un
deuxiéme cdté opposé audit premier coté, et deux autres
cdbtés, les angles compris entre ledit premier cété et
chacun desdits deux autres cdtés étant plus ouverts que
les angles compris entre ledit c6té opposé et chacun
desdits deux autres coétés, c’est-a-dire que les
premiers angles cités sont des angles "obtus" qui vont,
par exemple de plus de 90° & 135° et que les seconds
angles cités sont des angles "aigus" qui vont, par
exemple, de moins de 90° & 45°.

On note qu’une telle géométrie est différente
des géométries a sections carrées et rectangulaires des
canaux de l’art antérieur et permet précisément du fait
de 1l’effet capillaire important des angles aigus
opposés, éloignés de 1l’électrode, d’écarter le liquide
de celle-ci.

La figure 2 représente une géométrie préférée
des canaux selon le premier mode de réalisation de
l'invention : les canaux (19) (voir figure 1) ont une
section transversale en forme de trapeze isocéle dont
les cbtés (21) autres que les bases (22,23) sont égaux
et dont la petite base (22) est définie par la surface
de 1l’électrode (13).

Cette géométrie est également appelée
"géométrie en queue d’aronde”. Il s’agit d’'un cas
particulier de section en forme de quadrilatére convexe
avec deux cbtés paralléles (22,23) et les deux autres

cbtés (21) égaux. Bien entendu, dans toutes ces



WO 00/30199 PCT/FR99/02765

10

15

20

25

30

21

géométries, la condition d’angles définie plus haut
doit étre respectée.

Les dimensions des canaux de la figure 4
sont, par exemple, une hauteur ou profondeur H de
1,5 mm et une longueur L du fond du canal (23),
c’est-a-dire de la grande base (23) du trapéze de
1,5 mm, tandis que 1l’électrode (13) a une épaisseur e,
par exemple, de 0,4 mn.

Il est bien évident que ces valeurs ne sont
données qu’a titre indicatif et qu’elles peuvent varier
entre de larges limites, par exemple H peut aller de 1
4 4 mm, L peut aller de 1 & 4 mm.

Sur la figure 2, les angles proches de
1’électrode (24,25) ont tous deux une valeur de 105°,
c'est-a-dire qu’ils sont beaucoup plus ouverts que les
deux angles opposés (26,27) qui ont une valeur de 75°.

De nouveau, ces valeurs ne sont données qu’a
titre indicatif et les angles peuvent prendre toutes
les valeurs définissant des angles respectivement obtus
et aigus.

Sur la figure 3, on a représenté une autre
géométrie préférée des canaux selon la premiere forme
de réalisation des canaux de l’invention. Dans ce cas,
la section du canal (19) est également sensiblement
celle d’un trapéze isocéle comme sur la figure 3, mais
dont les angles auraient été arrondis. Les dimensions
H, L et e sont identiques a celles mentionnées plus
haut pour les canaux représentés sur la figure 2.

Sur les figures 4 et 5, on a représenté deux
géométries des canaux de distribution des plaques
bipolaires selon la seconde forme de réalisation de
1’invention. La section du canal est rectangulaire

(figure 4) ou carrée (figure 5) et des petites
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entailles ou rainures sont usinées sur les parois du
canal.

Sur la figure 4, les canaux ont une section
rectangulaire et des entailles ou rainures (41), par
exemple, au nombre de deux, sont prévues uniquement sur
les parois du canal opposé a l’électrode ;

Sur la figure 5, les canaux ont une section
carrée et deux entailles ou rainures (51) sont prévues
sur les trois parois'du canal (52,53,54) autres que la
surface d’électrode (55). Les entailles ou rainures
représentées sur les figures 4 et 5 ont une forme en V,
avec un angle de 60°. Ces entailles sont petites,
c’est-a-dire que leur profondeur est de 0,5 mm.

Les dimensions des canaux des figures 4 et 5
sont les suivantes : pour les canaux de section
carrée : cbté et profondeur H, L de 1,5 mm, pour les
canaux de section rectangulaire : longueur L de 2,0 mm
et profondeur H de 1,0 mm.

Il est bien évident que ces dimensions ne
sont donnée qu’a titre indicatif et que le cbté desdits
carrés peut aller de 1 a 4 mm, tandis que la largeur H
et la longueur L desdits rectangles peut aller,
respectivement, de 1 &8 4 mm, et de 1 &8 4 mm.

De méme, il est bien évident que le nombre,
la forme, des rainures, leur dimension ne sont donnés
qu’a titre d’exemple. D’autres formes possibles sont,
par exemple, des formes de trapéze ou de triangle a
fond arrondi, et la profondeur desdites rainures est
généralement une fraction de la largeur du canal.

Les plaques bipolaires, selon 1l’invention,
peuvent étre préparées par tout procédé connu.
Cependant, un procédé préféré pour préparer les plaques

~

bipolaires de l’invention consiste a fabriquer au moins
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un f£il de forme adéquate pour définir les cannelures et
canaux de distribution sur une plaque plane et a fixer
ledit £fil sur 1la plaque pour former 1les canaux de
distribution.

Le fil est de préférence obtenu par filage au
travers d'une filiére de forme convenable, ad hoc. On
peut évidemment utiliser une autre technologie que le
filage pour donner au fil la forme particulieére selon
l'invention, par exemple on pourra préparer les fils
par usinage par fraise deux tailles & partir de
surfaces rectifiées.

Dans tous les cas le procédé de fabrication
permet de donner au fil la forme voulue avant méme la
pose du fil sur la plaque.

Ainsi, sur la figure 6 on a représenté un tel
fil qui convient pour 1la préparation de plaques
bipolaires dont les cannelures qui définissent ensuite
les canaux de distribution ont une section en forme de

trapéze isocéle. La section dudit fil a donc également

la formeAd'un trapéze isocéle avec les bases 61 et 62

paralléles et des cdtés (63) égaux.

Ce fil est en un matériau choisi parmi les
matériaux habituellement utilisables pour les plaques
bipolaires, par exemple un acier inoxydable.

Le fil ou les fils est(sont) sont ensuite
fixé(s) sur au moins un cdté de préférence sur les deux
cbtés d'une plaque plane en un matériau convenable, lui
aussi choisi parmi les matériaux compatibles en usage
pile & combustible.

Le fil est fixé de préférence par soudure par
point sur la plaque plane. Un tel procédé de fixation
simple et rapide est suffisant pour immobiliser le fil

sur la plaque, et une étanchéité relative est assurée
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lors de 1la compression correspondant au montage de
plusieurs cellules chacune constituée par deux plaques
bipolaires séparées par un ensemble électrode membrane
électrode EME afin de fabriquer la pile a combustible.

Ce procédé de préparation est simple, rapide
et d'une grande précision quant a la forme et a 1la
dimension des canaux de distribution.

L'assemblage obtenu est représenté. sur la
figure 7.

Sur deux plaques planes (71) sont fixés des
fils de forme (72) (voir figure 6) par des points de
soudure (73), et entre les deux plaques bipolaires
ainsi définies, comportant des cannelures formant des
canaux de distribution (74, 75), est placé un ensemble
EME (76). Les canaux de distribution assurent d'une
part la distribution par exemple de 1l'hydrogéne coété
anode (75), et d'autre part de l'oxygéne cb6té cathode
(74) .

Un autre procédé pour fabriquer les plaques
bipolaires selon 1l'invention consiste & former un
profilé ou plaque unique en tdle (polyméres ou acier
inoxydable, par exemple) puis & 1l'emboutir et a le
plier pour former directement la plagque bipolaire. On
forme ainsi simultanément des deux cbdtés de la plaque
unique emboutie et pliée (8l) et en alternance de part
et d'autre de celle-ci les cannelures correspondant
d'une part aux canaux de distribution de gaz cathodique
(82) et d'autre part aux canaux de distribution de gaz
anodique (83). L'assemblage obtenu avec trois ensembles
Electrode-Membrane~Electrode (84), formant ainsi deux
cellules élémentaires, est représenté sur la figure 8.

Ou bien, selon la figure 9, lesdites plaques

embouties et pliées peuvent étre fixées sur une plaque
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plane (92) assurant 1’étanchéité pour former la plaque
bipolaire. On définit ainsi de chaque cé6té d'un
ensemble Electrode-Membrane-Electrode (84)
alternativement des canaux (83) de distribution de gaz
anodique tel que de l'hydrogene et cathodique (82) tel
que de l'oxygéne. Des canaux (85) peuvent étre utilisés
pour le contrdle thermique de la pile.

Une plaque poreuse (90) est placée au contact
de la plaque (92) et supporte les cannelures (82, 83)
en tdle pliée qui sont munies de trous (96) (voir
figure 9A) en regard du poreux (90), c’est-a-dire sur
la parci « de fond » opposée a la surface d’électrode
des cannelures (82, 83).

Les éléments poreux (90) placés au fond des
canaux (82, 83) permettent d'assurer le drainage
capillaire de 1l'eau et/ou sa répartition et sa

redistribution afin par exemple d'humidifier les gaz.

La figure 9A représente une vue agrandie en
coupe d’une cannelure (82, 83) de la plaque bipolaire
(8l) en tdle emboutie et pliée de la figure 9, le fond
dudit canal ou de ladite cannelure (82, 83) est pourvu
de trous ou de perforations (96).

La figure 10 représente un assemblage
sensiblement analogue & celui de la figure 9 comprenant
deux ensembles Electrode~Membrane-Electrode, deux
plaques bipolaires (81l), selon 1l’invention, constituées
par des profilés de tdle emboutis et pliés et des
poreux de drainage et de redistribution de 1l’eau
liquide situés sur les faces latérales des canaux de
distribution (82, 83).

C’est-a-dire que dans 1l’assemblage de la
figure 10, ce sont les canaux (85), définis plus haut
sur la figure 9, qui sont remplis par les é&léments
poreux (90a), de ce fait, ce sont les parois latérales
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des cannelures (82, 83) qui sont perforées et pourvues
de trous (96) et non, comme sur la figure 9, le fond
desdites cannelures.

Autrement dit sur la figure 10, le poreux
(90a) est placé dans les canaux (85) qui ne sont plus
utilisés pour le contrdle thermique comme sur la figure
9, et les cannelures sont munies de trous (96) latéraux
en regard du poreux.

La figure 10A représente une vue agrandie en
coupe d’une cannelure (82, 83) de la plaque bipolaire
en tdle emboutie et pliée (8l) de la figure 10, les
parois latérales dudit canal sont pourvues de trous ou
perforations (96).

La présente invention a également pour objet
un dispositif de pile & combustible comprenant au moins
une plaque bipolaire selon 1l’invention.

La pile & combustible peut par exemple
correspondre au schéma déja donné sur la figure 1,
c’'est-a-dire que la membrane (1) est placée entre deux
électrodes (13) par exemple en tissu de carbone platiné
(ou traité par un autre métal noble), de préférence
imprégnées d’un composé tel que le Nafion®, ou autre ,
dans le but d’avoir une électrode volumique.

Cet ensemble est ensuite disposé par exemple
entre deux plaques bipolaires (7,8) selon 1l’invention
qui, d’une part, assurent la distribution du gaz dit
gaz anodique (4), de 1l’hydrogéne, coté anode, et
d’autre part, du gaz dit gaz cathodique tel que
1’ oxygéne (5) cb6té cathode.

Outre l'oxygéne le gaz cathodique peut étre
de l’air ou un mélange gazeux comprenant de 1l’oxygéne.

La pile peut comprendre également des moyens
(non représentés) pour réguler la température tels que
des plaques de cuivre thermostatées par des crayons
chauffants en monocellule ou des échangeurs de chaleur
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en module, et des moyens pour réguler le fonctionnement
de la pile et connectés sur le circuit extérieur (10)
ces moyens sont «constitués par exemple par des
régulateurs de débits, de température, de pression et
une charge électronique pour réguler le courant.

| La pile selon l'invention ne se différencie
pas fondamentalement de 1la pile de 1l'art antérieur
selon la figure 1 si ce n'est par la forme des canaux
de distribution de gaz (19) qui assurent des
performances supérieures & la pile et la possibilité
d’ insérer des zones poreuses pour récupérer l’eau la ou
elle est localisée gréce a la forme des canaux de la
présente invention. On a par ailleurs décrit sur les
figures des formes particuliéres que peuvent prendre
les plaques fabriquées selon l'invention ainsi que les
assemblages et empilements de cellules de pile a
combustible les comprenant.

Les piles & combustible selon 1l'invention
trouvent un intérét particulier dans une utilisation
pour stocker de l'énergie pour alimenter les moteurs
électriques dans les véhicules électriques, ou dans le
cadre des modules de production d'énergie pour fournir
une énergie de secours ou pour alimenter en énergie des
zones d'accés difficiles.

L'invention va maintenant é&tre décrite en
référence aux exemples suivants donnés a titre

illustratif et non limitatif

EXEMPLE 1

Dans cet exemple on a caractérisé les
écoulements diphasiques d'une pile & combustible du
cdté anodique et du cdété cathodique en fonctionnement
hydrogéne/air et hydrogéne/oxygéne sur une cellule de
250 cm?, comportant quatre canaux cdété cathodique et



WO 00/30199 PCT/FR99/02765

10

15

20

25

30

28

deux canaux cb6té anodique, de section carrée identique
1,5 x 1,5 mm?®.

Les écoulements ont été observés au travers
d'un hublot de visualisation affleurant les canaux de
distribution et trois régimes d'écoulement principaux
ont ainsi pu étre mis en évidence et visualisés : 1l
s'agit des trois régimes d'écoulement définis plus haut
dans la description, a savoir : écoulement annulaire,
écoulement intermittent et écoulement stratifié ou
doublement stratifié.

Il est & noter que dans la caractérisation
réalisée dans cet exemple pour 1’écoulement doublement
stratifié, la présence de gouttelettes d'eau contre la
paroili du hublot de visualisation indique qu'on ne se
trouve pas en présence d'un écoulement annulaire car
les gouttelettes d'eau ne peuvent pas tenir sur un film
d'eau mouillant la parci. La formation d'un film
supérieur dans 1'écoulement doublement stratifié

s'explique par le passage dans les coudes a 180°.

EXEMPLE 2

Dans cet exemple on a étudié l'influence du
régime d'écoulement tel que défini dans l'exemple 1 sur
les performances d'une pile a combustible.

Les conditions expérimentales sont les mémes
au cours de toute la durée de l'expérience sauf en ce
qui concerne le débit de gaz (0;) gqui permet de
déterminer le régime d'écoulement.

Cette expérience a été réalisée en
hydrogéne/oxygéne a différents débits de gaz sur une
cellule de 50 cm® placée en série avec une cellule de
200 cm?, a 4 bars et 80°C. Les valeurs des densités de
courant imposées sont respectivement 1,1 A/cm? pour la
cellule 200 cm® et 2,0 A/cm® pour la cellule 50 cm’.
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Afin de maintenir un écoulement doublement
stratifié cété anodique, le débit d'hydrogeéne en sortie
est maintenu & 100 N{/h. Les résultats de cette
expérience ont été portés sur la figure 11. qui est un
graphique représentant une fonction du temps t exprimé
en heures d'une part ce débit d'oxygéne QO, exprimé en
N{¢/(h) (courbe du bas en traits pointillés), d'autre
part, la tension U exprimé en V de la pile de 50 cm’
(courbe du haut en trait plein). Par ailleurs, on a
également visualisé et observé les écoulements au
travers d'un hublot de la méme manieére dque dans
l'exemple 1.

On constate donc qu'avec un débit d'oxygéne
en sortie de 50 N/4//h, l'écoulement cbd6té cathodique est
doublement stratifié et la tension de la pile est de
0,42 V. Le passage & un débit de 400 N¢//h, puis
800 N¢//h, induit une baisse de performances sur la
seconde cellule da au changement de régime
d'écoulement ; le régime devient annulaire, caractérisé
par l'apparition de vaguelettes d'eau facilement
discernables & la surface du hublot. Le retour a un
débit nominal de 50 N{/h permet de retrouver le niveau
initial de performances.

Ensuite, le débit d'oxygéne a été diminué
jusqu'a 10 N¢/h pour atteindre le régime d'écoulement
intermittent. La visualisation confirme la nature de ce
régime d'écoulement. La tension de pile est plus faible
que dans le cas d'un régime stratifié, autour de
0,40 V, et présente les instabilités typiques d'un
écoulement intermittent.

La figure 11 montre clairement que dans des
conditions expérimentales identiques, a l'exception du
débit de gaz, un écoulement doublement stratifié donne
des performances de pile supérieures aux deux autres

types d'écoulement principaux.
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EXEMPLE 3

Dans cet exemple on a étudié 1l'évolution de
la tension d'une pile a combustible sur une longue
durée en mettant en évidence les instabilités
temporelles dues a un régime d'écoulement intermittent.

On a utilisé comme dans l'exemple 2 une
cellule de 50 cm’ alimentée en hydrogéne/oxygéne, mais
sans qu'elle soit en série avec une cellule de 200 cm?.

La pression est de 4 bar, la température de
la cellule de 80°C, la température de l'humidification
de 90°C et la température d’entrée des gaz de 20°C. Les
débits d'hydrogéne et d'oxygéne ont été maintenus
constants durant toute la durée de 1l'expérience et
étaient respectivement de 10 N{//h et de 40 N{//h.
L'intensité de courant imposée était de 100 A, soit
2B/cm?.

Sur la figure 12 on présente un graphique qui
représente en fonction du temps exprimé en secondes
d'une part la tension de la cellule en V (courbe du
haut en traits pleins) et d'autre part la tension en V
d'un photomultiplicateur (courbe du bas en traits
pointillés).

L'association du photomultiplicateur a un
laser placé dans un des canaux de distribution de gaz
du cbté cathode de la cellule permet de déterminer le
contenu du canal : eau ou gaz. En effet, la différence
de réflexion d'un faisceau laser entre un canal plein
d'eau et un canal plein de gaz a été utilisée pour
détecter le passage des bouchons d'eau liquide lors
d'un écoulement intermittent. L'intensité du faisceau
laser réfléchi est renvoyée vers le
photomultiplicateur.

Sur la courbe de la figure 12 donnant la

tension du photomultiplicateur on constate que chaque
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pic enregistré au niveau du photomultiplicateur, qui
correspond au passage d'un bouchon d'eau liquide est
parfaitement corrélé a une baisse de performance treés
nette au niveau de la tension de la pile.

Cet exemple confirme que pour obtenir les
meilleures performances et les maintenir sur une longue
durée sans variations aléatoires, seul convient
l'écoulement spécifique selon l'invention et par voie
de conséquence la géométrie spécifique selon
l'invention.
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REVENDICATIONS

1. Plague bipolaire pour pile a combustible
comprenant sur au moins l’une de ses faces au moins une
cannelure susceptible de former avec la surface d’une
électrode adjacente au moins un canal de distribution
de gaz, dans laquelle ledit canal de distribution a une
forme ou géométrie telle qu’elle permette d’éloigner le
liquide de 1’écoulement diphasique circulant dans ledit
canal de ladite surface d’électrode.

2. Plaque bipolaire selon la revendication 1
dans laquelle les deux faces de la plaque bipolaire
comprennent au moins une cannelure.

3. Plaque bipolaire selon la revendication 1,
dans laquelle la section transversale dudit canal a une
forme ou géométrie telle qu’elle permette d’éloigner le
liquide de 1’écoulement diphasique circulant dans ledit
canal de la surface d’électrode.

4. Plaque bipolaire selon la revendication 3,
dans laquelle les angles de la section transversale
dudit canal sont plus ouverts du cété dudit canal formé
par ladite surface d'électrode que du cété dudit canal
le plus éloigné de ladite surface.

5. Plaque bipolaire selon la revendication 4,
dans laquelle la section transversale dudit canal a
sensiblement la forme d’'un quadrilatére convexe
comprenant un premier coété constitué par ladite surface
d’électrode, un deuxiéme cbté opposé audit premier
cdté, et deux autres cbdtés, les angles compris entre
ledit premier c6té et chacun desdits deux autres cotés
étant plus ouverts que les angles compris entre ledit

cbté opposé et chacun desdits deux autres cdtés.
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6. Plaque bipolaire selon la revendication 5,
dans laquelle ledit quadrilatere convexe est un trapéze
dont les bases constituent ledit premier cdté et ledit
cbté opposé.

7. Plaque bipolaire selon la revendication 6,
dans laquelle ledit trapéze est un trapéze isocéle.

8. Plaque bipolaire selon la revendication 1,
dans laquelle la section transversale dudit canal est
carrée ou rectangulaire, et au moins une des parois ou
faces du canal autre que celle formée par la surface
d’ électrode comporte au moins une rainure ou entaille.

9. Plaque bipolaire selon la revendication 8,
dans laquelle les trois parois ou faces du canal,
autres que celle formée par la surface d’électrode,
comportent au moins une rainure ou entaille.

10. Plaque bipolaire selon la revendication
8, dans laquelle seule la paroili du canal opposée a la
paroi formée par la surface d’électrode comporte au
moins une rainure ou entaille.

11. Plaque bipolaire selon la revendication
8, dans laquelle seules les parois du canal, autres que
celle formée par la surface d’électrode et que la paroi
du canal opposée & celle-ci, comportent au moins une
rainure ou entaille.

12. Plaque bipolaire selon 1l’une quelconque
des revendications 8 & 11, dans laquelle la ou lesdites
entaille(s) ou rainure(s) ont une section en V.

13. Plaque bipolaire selon la revendication
12, dans laquelle ladite section en V a un angle
d’ ouverture inférieur a 90°.

14. Plaque bipolaire selon 1l’une quelconque

des revendications 1 & 13 dans laquelle lesdites
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plaques comprennent des moyens d'extraction et/ou
d'amenée de liquide.

15. Plaque bipolaire selon la revendication 4
dans laquelle lesdits moyens d'extraction et/ou
d'amenée de liquide comprennent au moins un é&lément
poreux.

16. Plaque bipolaire selon la revendication
15 dans laquelle ledit élément poreux est prévu dans la
cannelure ou canal de distribution de gaz dans la zone
éloignée de la surface d'électrode ol le liquide est
localisé.

17. Plaque bipolaire selon 1l’une quelcongque
des revendications 14 a 16, dans laquelle lesdits
moyens d’ extraction et/ou d’ amenée de liquide
comprennent des perforations ou trous prévus dans au
moins une des parois dudit canal différente de la paroi
formée par la surface d’électrode.

18. Plaque bipolaire selon la revendication
15 et 1la revendication 17, dans laquelle lesdites
perforations sont prévues dans les parties des parois
de la cannelure en contact avec ledit élément poreux.

19. Plaque bipolaire selon 1l’une guelconque
des revendications»bl a 18 constituée par une plaque
unique emboutie et pliée comprenant une succession de
cannelures de méme profondeur alternées de part et
d'autre de ladite plaque unique.

20. Procédé de préparation de 1la plaque
bipolaire selon l'une quelconque des revendications 1 a
18 comprenant la succession d'étapes suivantes
o fournir un ou des fil(s) ayant la forme adéquate pour

définir les cannelures de la plaque bipolaire ;
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e fixer le ou lesdits fil(s) sur au moins l'une des
faces d'une plaque plane pour définir une ou des
cannelure(s) ayant la géométrie voulue.

21. Procédé selon la revendication 20 dans

5 lequel le ou lesdits fil(s) est{(sont) fixés par soudure
par point.

22. Pile & combustible comprenant au moins

une plaque Dbipolaire selon 1l'une quelconque des

revendications 1 a 19.
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