MINISTERE DE L'ENSEIGNEMENT SUPERIEURE ET DE LA RECHERCHE

UNIVERSITE MOHAMED KHIDER - BISKRA

SCIENTIFIQUE

FACULTE DES SCIENCES ET DE LA TECHNOLOGIE

DEPARTEMENT DE (GENIE ELECTRIQUE- ELECTROTECHNIQUE

THESE DE DOCTORAT

En vue de lobtention du diplome de docteur en science en génie électrique

Modélisation et commande du circuit d’air

d’une pile & combustible PEMFC

Pr
Pr

Pr
Pr
Pr

Reéalisée par : SAADI Aicha

Devant le jury composé de :

. BAHRI Mebarek

. ABOUBOU Abdennacer
. BECHERIF Mohamed

. AZOUI Boubakeur

. BAHI tahar

. HISSEL Daniel

Université de Biskra
Université de Biskra
Université de Belfort - France
Université de Batna
Université de Annaba,

Université de Belfort - France

Année Universitaire : 2013-201}

Président
Rapporteur
Co-Rapporteur
Examinateur
Examinateur

Invité



Dédicaces

mes parents,
a la mémoire de mon Frére "Antar”,
mes fréres et ma soeur,

et mes amies,

je dédie ce modeste travail.



Remerciements

Je voudrais exprimer ma sincére gratitude a mon directeur de thése Professeur
Aboubou Abdennacer pour ses conseils, sa patience et son support au cours de mon
travail de thése.

J’adresse trés sincérement mes plus vifs remerciements a mon co-encadrant Dr. Be-
cherif Mohamed, pour son soutien, ses encouragements tout au long de ce travail
de recherche. Je tiens également a le remercier pour la confiance qu’il m’a accordée,
pour sa patience et son calme.

Je voudrais spécialement remercier Professeur Daniel Hissel pour son esprit ouvert,
pour son accord de m’accueillir en stage au sein du Laboratoire des piles a com-
bustible FCLab a Belfort, Je suis fiére d’avoir la chance de profiter de ses larges
expériences et connaissances, ses remarques et ses suggestions clairvoyantes.

Je voudrais remercier vivement Dr. Bahri Mebarek, pour avoir accepté d’en présider
le jury puis les membres du jury Pr. Azoui Boubakeur et Pr. El Behi tahar ainsi que
le membre invite Pr. Daniel Hissel pour leurs évaluations de mon travail de theése.
Que (Dr. Ayad Mohamed Yacine, Dr. Samir Jemei, Pr. Espanet Christophe, Dr. Pa-
trice Noel,Dr. Abdesslem Djerdir, Dr. Nour-eddine Fenineche, Dr. Omar El kedim,
M Xavier Froicois, M Hassan ouhmad. Ainsi que mes collégues Dr. Imad Matraji,
Soichi Fkuhara, Faiz shakil Ahmed, Abdulkader Tabanjat, Okba Kraa, Saihi Ha-
nane, Djedjiga Benouioua et Saida Oulghazi) trouvent a travers ces quelques lignes
toute ma gratitude pour avoir répondu a mes nombreuses questions, pour le temps
qu’ils m’ont accordé, pour l'intérét qu’ils ont porté & mon travail de recherche et
pour leur confiance durant mon stage.

J’exprime également ma gratitude au personnel administratif, aux secrétaires(Mary

Laurence, Sabine lantz-Crelier et Karine Diez), et & I'ensemble des chercheurs du



FCLab pour leur aide, leur gentillesse, les bons moments passés ensemble et pour
tout ce qu’ils ont pu m’apporter durant mon stage.
Je remercie également, ma famille et mes amis, pour leur aide dans la réalisation de

ce travail, leur immense soutien moral et affectif pendant toutes ces années.



s Y oy JE el e adiy S Bl Wy SR o syl ]

po GG Gyl ol oY g el e gk ne G LRy ol ZEY e gl

Sligl oo A0 Rl Do a4t Gagigll Al Dl o sa Nl a3yl

sl

b odlin ol Ko s Gl s Ao oo VG Gagidll U] siie slil Ll
~ s = * s '__ i : - . LI ] 0

sligd) leaks s L) J (f;;:l'- NUIR (RO J ol b a2l S0 Gl Jpe 20 l__ﬁ e

gyl DAY ¥l Joatil y B e 23 oY daph Dl Loyl g

ob ot dagelt Lt gyl Jaad o Lol J SV il el L

ot Jaadall i ol oy LRl Slgad | Ll 1B Ll R

2l d'l.:l:.‘J-l slis Lals R ks Bl l__;..'ll_q_. ..:,-'a-}.r}T- s clbdlsl s 50 ¥ al

sy el oy OB A 5y il ) g50d Sl ald g iy L

ol Al

povpe il ey )l DU Sl i o o 5 el lia

gl

D Ly Dl

P (Al 4 LSO EiLi-:} i ol

;L § iyl

_k_;f:iﬂ Sl



Résumé

A pile & combustible est un systéme de production d’énergie, qui tire profit de la
L réaction chimique entre 'oxygene et ’hydrogéne pour produire de ’électricité
et de la chaleur tout en ne rejetant que de I’eau. En raison de leur pollution moindre
par rapport aux carburants fossiles, les systémes pile & combustible connaissent un
développement important pour de nombreuses applications de puissance.

Le compresseur d’air alimentant en oxygéne la pile est un ¢élément important dans
les systémes pile & combustible. Le compresseur peut consommer jusqu’a 20% de
I’électricité produite dans les cas les plus défavorables.

Le controle du systéme de compression d’air est également une problématique im-
portante car il affecte I'efficacité et la sécurité de fonctionnement de la pile & com-
bustible. Pour éviter une sous-alimentation en oxygeéne de la pile, le débit massique
d’air fourni doit étre géré de facon appropriée en fonction de la demande de la charge
électrique. Pendant ce temps, la pression ne doit pas montrer de trop grandes varia-
tions ou ondulations qui peuvent endommager la membrane de la pile. Dans cette
thése, un modéle du systéme de compression d’air est développé et le couplage entre
les entrées et les sorties est analysé.

Ce travail se concentre enfin sur la résolution des problémes de contréle pour adapter

ce compresseur a double vis au systéme pile a combustible.

Mots clés :

Pile & combustible PEM ; Modélisation( modéles statiques et dynamiques) ; Hard-

ware In the Loop ; controle en cascade.



Abstract

UEL cell is a power supply system, which takes advantage of the electro-chemical
F reaction between oxygen and hydrogen to produce electricity and heat, water
as its by-product. Due to their lower pollution and high efficiency compared with
fossil fuels, fuel cell systems are under extensive development for many power appli-
cations.

Air compressor supplying the oxygen to the stack is an important component in the
fuel cell systems. The compressor can consume up to 20% of the generated power in
the most severe cases.

The control of the air compression system is also an important issue, which affects
the efficiency and the safety of the fuel cell. To avoid oxygen starvation of the stack,
the mass flow of the supplied air has to be controlled appropriately according to the
load demand. Meanwhile, the pressure should not have large deviations or ripples
which may damage the stack membrane. In this dissertation, the model of the air
compression system is developed and the coupling between the model inputs and
outputs are analyzed.

The second part of this work focuses on solving the control problems to adapt the

twin screw air compressor to the fuel cell system.

keywords :

PEM Fuel Cell; Modeling (static and dynamic models) ; Hardware In the Loop;

Cascade control.
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Introduction générale

UCUN carburant de substitution ne répond aujourd’hui a toutes les exigences de

A cotit, d’acceptation par I’opinion publique, de sécurité d’approvisionnement et
d’infrastructure de production pour concurrencer les combustibles fossiles tradition-
nels essence, gazole et gaz naturel comprimé qui bénéficient de prés d’un siécle de
constante amélioration par l'industrie pétroliére. Actuellement, la crise énergétique
et 'augmentation du niveau de pollution sont des problémes majeurs a travers le
monde. Des sources d’énergies nouvelles, renouvelables et propres doivent donc étre
considérées et ceci sera I'un des éminents enjeux des prochaines années, tant sur le
plan économique qu’environnemental [El S06|, [Ahme0§|.
La pile a combustible (PAC ) est une alternative sérieuse (en Anglais : Fuel Cell (
FC)). Par son rendement électrique et énergétique élevé, ses trés faibles émissions
de gaz nocifs, sa faible nuisance sonore et sa production localisée, occupe une place
trés importante dans ce domaine. Ces avantages expliquent les motivations fortes
pour le développement et la recherche dans ce domaine. Dans le futur proche, la
technologie des PAC sera considérée comme source d’énergie primaire renouvelable,
en particulier pour les applications de transport |Hann12|. Cependant, pour faire
face au double défi de réduire les rejets en polluants, émis par les véhicules et leurs
émissions de gaz a effet de serre, les constructeurs automobiles ont lancé de vastes
programmes de recherche afin d’utiliser I’hydrogéne comme carburant dans des PaC
n’émettant que de la vapeur d’eau ; toutefois I'impact de ’hydrogéne sur la traction
automobile dépendra largement de son mode de production et de I’ensemble des
cotits du cycle énergétique de la production a la consommation qui, pour I'instant,
nécessitent aussi beaucoup de travaux de recherche.

Il y a 175 ans, en 1839, la premiére PaC a été inventée par Sir William Robert



Grove, un professeur de philosophie expérimentale a I'Institut Royal de Londres.
Depuis, il est connu comme « le Pére de la pile & combustible ». Ses expériences sur
I’électrolyse - I'utilisation de I’électricité pour séparer ’eau en hydrogéne et oxygéne
ont mené a la premiére mention d’un dispositif qui plus tard se nommera pile a
combustible. Il a pensé qu’il était possible de renverser le procédé d’électrolyse et de
produire de I’électricité en faisant réagir de 'oxygéne avec de '’hydrogéne. Pour vé-
rifier cette théorie il a enfermé deux bandes de platines dans des bouteilles séparées,
I'une contenant de I’hydrogéne I'autre de 'oxygéne (figure 1). Quand ces récipients
ont été immergés dans de 'acide sulfurique dilué ; un courant a commencé a s’établir
entre les deux électrodes et de 'eau s’est formée dans les bouteilles de gaz. Pour
augmenter la tension produite, il a placé plusieurs de ces dispositifs en série et a
produit ce qu’il a appelé une « batterie & gaz », le précurseur de la PaC moderne

[Thou05].

Ce principe constitue actuellement la méthode la plus efficace pour générer de

ag ,&3

R TIe——

i

il

;

Jrill

FIGURE 1 — Dessin de la premiére PAC par William Robert Grove

I’énergie électrique a partir de I’hydrogéne. C’est pourquoi elle est devenue un des
convertisseurs d’énergie clefs pour 'avenir tant pour les applications stationnaires
que pour les applications embarquées (portables, voitures, bus, avions, scooters, ba-

teaux et sous-marins) [Wangl1].

Le coeur de la PaC est un systéme compliqué qui nécessite un grand nombre d’auxi-



liaires pour fonctionner sous de bonnes conditions de sécurité et de performance. Il
recoit en entrée de I’hydrogéne (sous pression) et de I'oxygéne injecté par l'inter-
médiaire d’un compresseur (excepté pour les PAC de faible puissance qui prenne de
I'oxygéne de I’air ambiant). Le systéme PAC comporte la pile et ses auxiliaires, consi-
déré comme un systéme trés complexe, dans lequel se produisent des phénomeénes
diverses allant des phénoménes chimiques, pneumatiques, fluidiques et électriques.
Les auxiliaires de la pile comportent :

— le circuit de refroidissement,

— le circuit d’humidification,

— les convertisseurs statiques,

— le systéme de controle,

— le circuit d’alimentation en oxygéne (provenant de I’air),

le circuit d’alimentation en hydrogéne.
La compression de l'air est souvent réalisée par un moteur électrique dont
la commande en vitesse est proportionnelle au débit d’air injecté dans la
PaC. L’injection de l'air doit se faire de maniére optimale afin d’assurer un bon
fonctionnement et la durée de vie de la PaC. En effet, un manque d’oxygéne aura
pour conséquence un déficit dans la réaction d’oxydoréduction et ainsi la PAC ne
sera pas en mesure de délivrer la tension et le courant demandés par la charge. D’un
autre coté, de 'oxygene en excés dans la PaC aura pour conséquence d’assécher les
membranes, ce qui causera des dommages irréversibles. Malgré I'investissement sur
la technologie de PAC, plusieurs problématiques restent ouvertes et font I'objet de

plusieurs axes d’études comme :

la création de centrales pour la production d’hydrogéne et I'installation d’in-

frastructures de distribution.

I’amélioration des matériaux de fabrication de la PAC, et surtout de la mem-

brane, afin de prolonger leur durée de vie.

— la réduction des cotits du systéme PaC et de sa maintenance.

— la commande du systéme en vue d’améliorer ses performances.

Dans cette thése, nous nous sommes intéressés plus particuliérement a répondre
a deux questions importantes et actuelles :

— La premiére question concerne la modélisation de la pile & combustible : Parmi



les modéles existants, quel est celui qui peuvent décrire le comportement de la
PaC du type PEMFC?
Est-ce- qu’on peut développer et établir un nouveau modéle en tenant compte
des non linéarités inhérentes (dynamique de fluide, saturation de la vapeur
d’eau,..etc),

— La deuxiéme question concerne la commande du circuit d’air : Plusieurs tech-
niques de commande sont employées dans les systémes pile & combustible, le
choix d’'une commande convient d’améliorer le fonctionnement de la pile ainsi

que 'augmentation du rendement de systéme.

Organisation de la thése

Cette thése est divisée en quatre chapitres (hors introduction et conclusion gé-
nérales), récapitulant les taches réalisées et les résultats obtenus dans le cadre de ce

travail de recherche.

Chapitre 1 :

Apreés quelques rappels sur le fonctionnement d’une PaC de type PEMFC, nous
décrivons les différents circuits auxiliaires du systéeme PaC nécessaire a son fonc-
tionnement. Nous rappelons quelques rudiments sur les compresseurs. De plus, nous
présentons une étude comportant les choix de technologies de compresseur d’air les

mieux adaptées aux applications des PaC.

Chapitre 2 :

Le deuxiéme chapitre aborde la partie de modélisation et d’identification des
modéles statiques connus. 1l vise & évaluer les différents modéles d’analyse qui sont
utilisés pour la modélisation de pile a combustible (PEMFC). Les trois modéles
statiques ; modéle Amphlett, modéle Larminie-Dicks et le modéle Chamberlin-Kim
sont montrés. Ils sont étudiés et validés expérimentalement en identifiant leurs pa-
rametres séparément. Par conséquent, les résultats expérimentaux sont comparés au
banc d’essai de la pile & combustible pour les deux puissances nominales (400W et

700W).



Chapitre 3 :

la caractéristique de courbe de polarisation (V' — I') d’une cellule est étudiée via
trois modéles dynamiques différents (Dicks, d’impédance et Circuit électrique équi-

valent) qui sont comparés a celles expérimentales.

Chapitre 4 :

Le dernier chapitre est consacré a la commande du circuit d’air (groupe pile a
combustible et moto-compresseur). Deux stratégies de commande sont présentées ;
un régulateur (PI) et la logique floue, ainsi qu’une validation expérimentale. Les
travaux ont été validés expérimentalement sur deux bancs d’essai ( PAC et compres-
seur) situés au FCLAB.

Cette thése s’achéve par une conclusion générale et quelques perspectives pouvant

s’'inscrire a la suite de ce travail, ainsi que quelques annexes.
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Chapitre 1

(Généralité sur le systéeme pile a

combustible

1.1 Introduction

La forte modularité de la PAC introduit un vaste champ d’applications poten-
tielles. On distingue trois grands types d’applications :

— portables (de quelques milliwatts a quelques kilowatts),

— transport (de la dizaine a quelques centaines de kilowatts),

— stationnaires (de quelques centaines de kilowatts au mégawatt).

1.1.1 Avantages des piles & combustible

— Haut rendement énergétique : Le rendement énergétique net électrique dépend
du type de pile,et généralement élevé.

— Silencieuses : Lors de leur fonctionnement, les piles sont silencieuses : dans les
systemes PAC, seuls certains organes comme les compresseurs, les pompes, le
systéme de ventilation, produisent un léger bruit.

— Emissions de pollution limitées : On cite les piles & combustible comme atout
dans la lutte contre la pollution, les émissions produites par un systéme pile
dépendent étroitement du carburant utilisé et de son origine.

— Modularité : Les piles sont constituées de cellules élémentaires mises en pa-

ralléle ou en série pour obtenir la puissance voulue. Il est donc possible en



adaptant le nombre de cellules ainsi que la surface de chacune d’obtenir toutes
les puissances possibles entre 1 kW et plusieurs MW.

— Diverses températures de fonctionnement : dans les deux cas basse ou élevée
le fonctionnement de la pile est bien assuré.

— Pas de parties rotatives : Il n’y a aucune partie rotative dans une pile a com-
bustible, aucun mouvement : il n’y a donc pas d’usure mécanique pour le c%ur

de la pile.

1.1.2 Inconvénients des piles & combustible

les piles & combustible pressentent beaucoup d’avantages, cependant elles pré-
sentent des inconvénients aussi :

— Le coiit global [Guil04],

— La fiabilité du systéme,

— La logistique de production du carburant.

1.1.3 Types de piles & combustible

Une distinction des différents types de PAC peut étre faite par plusieurs critéres
[Mekh12] et [Gidd12] :

— La valeur du PH de électrolyte :
On distingue des électrolytes acides et alcalins. Les ions mobiles dans 1’élec-
trolyte sont donc des cations ou des anions.

— La nature de ’électrolyte :
Il existe des électrolytes liquides ou solides.

— La température :
Généralement, une pile basse température fonctionne a des températures in-
férieures & 200°C. Au-dela, la pile est dite a haute température.

— Le combustible :
La plupart des PAC convertissent de ’hydrogene. Il y en a qui font un refor-
mage interne, c’est-a-dire que dans les conditions de température interne et en
présence d'un catalyseur, d’autres gaz combustibles sont convertis en hydro-

géne. La pile & méthanol direct par exemple permet d’établir une oxydation



du méthanol liquide.

Les différents types de PAC sont rappelés dans le tableau 1.1, [Roma07] et [Wolf03]

1.2 Pile A membrane électrolyte polymérique (PEMFC)

Parmi les différents types de piles & combustible couramment développées, ¢’est
la filiére dite « & membrane échangeuse de protons » qui a été retenue par presque
tous les acteurs de programmes automobiles dans le monde [Barb05]. Généralement
appelée PEMFC (Proton Exchange Membrane Fuel Cell), elle intéresse également les
industriels pour des applications stationnaires (centaines de kW), portables (jusqu’a
100W) et transportables (de 'ordre de 100kW). Cette technologie retient I’attention
pour trois raisons essentielles. Sa température de fonctionnement, relativement basse
(<100°C), d’environ 80 °C, laisse envisager une technologie simplifiée pour assurer
un démarrage rapide et une évacuation aisée de la chaleur produite & température
ambiante ; ce premier point est essentiel pour application automobile (La tempé-
rature de fonctionnement dans le domaine de 'automobile est entre -40°C et 85°C).
Elle est ensuite insensible & la présence de C'O, dans 'air, contrairement a la filiére
alcaline. Ainsi, la PEMFC peut facilement utilisée I'oxygéne de I'air ambiant dans
la réaction chimique produisant de I’électricité.

Enfin, elle est de technologie toute solide et peut donc prétendre a la fois a des
durées de vie sensiblement supérieure aux filiéres a électrolyte liquide, ainsi qu’a
une industrialisation plus simple de la filiére. Ceci permet d’envisager un cotiit pros-
pectif compatible avec le marché visé, d’autant qu’elle offre une compacité sensi-
blement supérieure & celle des autres filiéres |[Larm03| et [Ryan06]. La technologie
PEMFC concentre actuellement le plus gros effort de recherche et développement
dans le monde. Les recherches visent essentiellement & augmenter les performances
(en termes de rendement, compacité et masse) et a diminuer le cott (d’un facteur 5

a 100 selon le type d’application).
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D’autre part, il est important de noter qu’un module de pile & combustible, doit
pour fonctionner, étre associé & des équipements auxiliaires qui assurent I’approvi-
sionnement des réactifs (hydrogéne et air), leur conditionnement (pression, débit),
la gestion des produits de la réaction (eau, chaleur, électricité). Ces annexes peuvent
représenter jusqu’a 60% en masse et en volume du systéme et une dépense énergé-
tique de 'ordre de 20%. Parmi elles, le stockage du combustible constitue un verrou
technologique majeur, car il conditionne pour certaines applications I’autonomie du

systéme.

1.2.1 Description de PEMFC

Une PaC basse température a électrolyte polymére (PEMFC) est composée au

minimum de 5 éléments pour un module élémentaire (voir figure 1.1) [Wast10].

FIGURE 1.1 — Vue interne des différents composants d’'une PaC de technologie
PEM,(UBZM) :(1) Plaques d’extrémités; (2) Plaques collectrices de courant; (8)Joints d’étan-

chéité ;(4) Plaques de distribution en gaz réactifs; (5) Assemblage membrane électrode

1.2.1.1 Les plaques bipolaires

Les deux plaques d’extrémité assurent le maintien mécanique de I'ensemble et
servent aussi & I'alimentation en gaz ainsi qu’au refroidissement de la cellule. Le

matériel utilisé pour la construction de ces plaques varie suivant le constructeur
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(aluminium, matériaux composites...). Leur participation a l'évacuation de la cha-
leur fait qu’elles sont parfois pourvues d’ailettes. Cependant, ces plaques doivent
répondre aux impératifs suivants : rigidité et résistance a la corrosion [Ryan06.

C’est aux bornes des plaques collectrices de courant que I'on connecte la charge élec-
trique. Généralement recouvertes d’une fine couche d’or, elles doivent présenter le
minimum de résistance aux transferts d’électrons. Des joints sont nécessaires pour
assurer ’étanchéité entre compartiments et vis-a-vis de l'extérieur. Les déforma-
tions physiques subies par ’empilement de cellules peuvent entrainer d’importantes
fuites au sein des compartiments. L’utilisation de joints souples est alors indispen-
sable. Réalisés généralement & partir de silicone, ils doivent étre particuliérement

résistants en milieu acide et corrosif.

1.2.1.2 Les plaques distribuant les réactifs

Les plaques de distribution en gaz réactifs (ou plaques bipolaires) assurent I’ame-
née des gaz depuis I'entrée de la PAC jusqu’a la couche de diffusion. Ces plaques
peuvent servir en outre au passage du fluide calorifique. Généralement construites
en graphite usiné, les derniéres solutions sont & base d’acier galvanisé embouti et
permettent d’entrevoir une réduction des cotits de fabrication pour la grande série.
Les plaques doivent en outre évacuer efficacement les gaz non consommés et ’eau
produite par la réaction. Ceci est habituellement réalisé par 'emploi d’un excés de
gaz. Le nombre de canaux, leurs dimensions, conditionnent fortement le transport
des gaz et de I'’eau dans la cellule. La conception des canaux est particuliérement
importante pour assurer a la fois une répartition homogéne des gaz réactifs sur toute
la surface de I’électrode et minimiser les pertes de charge (c’est-a-dire les différences
de pressions entre U'entrée et la sortie du stack d’une méme ligne de gaz) [Wahd06]
et [Noiyl13|.

De nombreux travaux de recherche se sont concentrés sur la distribution de gaz dans
la pile, notamment sur la forme et la profondeur des canaux [Chenll] et [Sier1l].

[Fern07] se sont intéressés a l'influence des canaux sur la répartition de densité de
courant de pile. En comparant le fonctionnement de piles avec différents types de
canaux (figure 1.2), les auteurs déterminent le type de canaux qui permet d’obtenir

la meilleure densité de puissance expérimentalement pour les canaux de distribution
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en serpentin (figure de gauche) et en paralléle (figure de droite).

La figure 1.3 montre la comparaison des distributions de concentration d’oxygéne

FIGURE 1.2 — Canaux utilisés pour I’étude comparative :(a) serpentin; (b) distribution

paralléle. [Fern07]

pour des canaux de distribution en serpentin (a) et en paralléle de flux (b). Dans le
cas (b), on constate un net appauvrissement (moins prononcé dans le cas (a)). Cette
forte disparité se traduit par de moins bonnes performances de la pile dans le cas
de canaux de distribution paralléle que dans le cas des canaux de type serpentin.
L’hétérogénéité de la distribution d’oxygéne implique également une hétérogénéité
forte dans le cas des canaux en serpentin pour la distribution de densité de courant.
La densité de courant dans la région du milieu est proche de zéro pour des canaux

d’écoulement paralléle, ce qui a pour conséquence des performances médiocres.

1.2.1.3 Ensemble Membrane Electrode (EME)

Enfin, une PaC repose également sur un ensemble appelé couramment Ensemble
Membrane Electrode (EME), ou encore cceur de pile. Le dispositif est composé
d’une membrane échangeuse de protons et de deux électrodes chargées en platine et

thermocollées de chaque coté de 1’électrolyte.

La membrane

La membrane est réalisée a partir de matériaux ionomeéres comme le Nafion® de

DuPont™ [Thou05] ou les électrolytes du constructeur Gore?*. Ces membranes,
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FI1GURE 1.3 — Concentration en oxygéne sur la plaque bipolaire cathodique :(a) canauz

en serpentin; (b) en paralléle.

soumises a des milieux acides et corrosifs, doivent présenter une bonne résistance
chimique a ce type d’environnement [Ryan06]. Les contraintes mécaniques dues a la
nature de la membrane, a ’eau présente dans la membrane, aux surpressions ainsi
qu’a la température de fonctionnement (entre 50°C et 85°C) peuvent provoquer des
déformations de la membrane. Ces effets de contraction/ expansion de 1'électrolyte
réduisent la durée de vie de la membrane. Il faudra donc veiller & ce que la membrane
supporte ces contraintes sans donner lieu a des dégradations importantes des per-
formances. La membrane doit aussi étre imperméable aux gaz réactifs. Le passage
de molécules d’hydrogéne ou d’oxygéne a travers 1’électrolyte présente en effet des
risques en termes de sécurité (domaine d’explosivité de ’hydrogéne), mais entraine
aussi une réduction du rendement global de la PAC ainsi qu’une diminution de sa
durée de vie. Les piles ZSW utilisées sont pourvues de membranes Gore qui ont une
épaisseur de 25um|Wahd06]. Cette sorte de membrane est constituée d’un matériau

polymeére perfluoré (type Nafion) sur lequel sont greffés des groupements sulfonates
SO
Les couches de diffusion

La fabrication d’une PaC de type PEMFC nécessite 1'utilisation de couches de
diffusion (GDL pour Gas Diffusion Layer). Ces couches possédent trois roles. Tout

d’abord alimenter en gaz toute la couche active en ayant une diffusion la plus uni-
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forme possible sur la surface de 1’électrode et en limitant les pertes de charge des
réactifs (entre les canaux de la plaque bipolaire et la couche active). La deuxiéme
fonction de la couche de diffusion concerne la gestion de I'eau. Elle doit évacuer
I'eau produite par la demi-réaction de réduction de 'oxygéne (comportement hy-
drophobe). Enfin, elle doit assurer le passage des électrons avec une résistivité mi-
nimale. Les éléments principaux constituant la GDL sont le polytétrafluoroéthyléne

et le carbone.

Les électrodes

La couche active microporeuse des électrodes est la zone ou se produisent les
réactions électrochimiques. Elle doit assurer le passage des gaz jusqu’aux grains de
platine, la conduction des électrons et assurer le passage des protons entre les sites
catalytiques et la membrane. Constituée principalement de carbone, une trés faible

2 et 0,8mg/cm?. La réduction

quantité de platine y est déposée, entre 0,2mg/cm
du chargement en platine a été rendue possible grace a la réduction de la taille des
grains de platine (quelques nm environ) rendant ’accessibilité des réactifs aux sites

de platine plus aisée.

1.2.2 Principe de fonctionnement

Une pile a combustible de type PEM est constituée d’un empilement de cellules
électrochimiques en série [Make08|]. Chaque cellule est le siége d’une réaction électro-
chimique inverse de 1’électrolyse de I’eau, la réaction d’oxydoréduction (en présence
de platine) fait réagir I'hydrogeéne et 'oxygéne pour produire de 'eau, de ’électricité

et de la chaleur selon les équations suivantes : Anode : couple H*/H2

Hy — 2H* + 2¢~ (1.1)
Cathode : couple Oy/H0O
1 L
Réaction globale :
1
Hy + 502 — Hy0 + chaleur + 'energie’electrique (1.3)
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Cette réaction crée une différence de potentiel entre les électrodes de 'ordre du Volt,
différence de potentiel qui est propre au couple redox que forment Hy et Oy. Du fait
de ce caractére naturel trés basse tension, les constructeurs assemblent plusieurs cel-
lules électrochimiques en série afin d’obtenir une tension suffisamment élevée pour
I'exploiter, d’un point de vue électrique, avec un rendement satisfaisant.

Le principe de fonctionnement de la pile & combustible peut étre résumé par le
schéma suivant :

L’électrolyte est une membrane polymérique mince qui permet le passage des pro-

Charge
et 1]
Combustible— t €| < Air
e ! —
| el ©
[—r e
H, 0,
H,0 o
Excés en eau___ => Sortie air
Anode Electrolyte Cathode

FIGURE 1.4 — Schéma de principe de fonctionnement d’une pile & combustible

PEMFC.

tons (H ). Un catalyseur a base de platine est utilisé aux électrodes. Le monoxyde de
carbone peut étre absorbé sur ce catalyseur s’il n’est pas éliminé pendant le procédé
de purification, d’oti une diminution de 'efficacité de la pile & combustible. De nom-
breux Laboratoires sont a la recherche de catalyseurs plus robustes et moins chers,
et d’électrolytes polymériques échangeurs d’ions plus efficaces et également moins
couteux. Les plaques bipolaires peuvent étre faites & partir de feuilles de graphite,

de composites ou de métaux & base de carbone [Lach04].
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1.2.3 La force électromotrice (f.e.m.)

Une cellule électrochimique de pile & combustible réalise la transformation d’une
énergie chimique en une énergie électrique. Dans le cas théorique d’une réaction

réversible, la relation entre ces deux formes énergie s’écrit :

AG

=== 1.4
=== (1.4

Ou :

— Ey, est la force électromotrice théorique d’une cellule a Iéquilibre (circuit
ouvert)

— I est la constante de Faraday

— n est le nombre d’électrons échangés dans la réaction électrochimique élémen-
taire, (ici n = 2)

— AG est 'énergie chimique transformée en énergie électrique, appelée « varia-
tion d’enthalpie libre » ou encore « variation d’énergie libre de Gibbs ».
Influence des conditions expérimentales de la réaction : La variation d’enthalpie
libre AG dépend des conditions de la réaction, et plus précisément des activités des

especes :

AG = AG° + RTIn(] J(a:)™) (1.5)

AG° :Variation d’enthalpie libre standard de la réaction a la température T, i.e.
définie par rapport a la pression de référence de 1 bar. Par définition, ’état physique
d’un corps pur sous la pression P’ = 1 bar, & la température T, est appelé état
standard du corps pur a cette température. RTIn(][(a;)") : Influence de lactivité
des produits et des réactifs notés a;, suivant les coefficients steechiométriques v; .
Dans le cas de la réaction d’oxydoréduction entre Hy et O :

— lactivité du produit est celle de I'eau liquide égale a 1.

— lactivité des réactifs est celle de Hy et Os; les coefficients steechiométriques

sont respectivement 1 et 1/2 pour Hs et O,.

Remarque : la notion d’activité exprime I’écart entre le comportement d’un consti-
tuant dans une solution non idéale et celui de ce constituant dans une solution idéale.
On utilise :

— pour les espéces en solution la concentration a = [C].
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— pour les gaz les pressions partielles a = P .

— pour les solides 'activité est égale a 1.
La pression partielle est le produit de la pression totale du mélange de gaz par la
fraction molaire du gaz considéré.
En fait, ce terme prend en compte ’écart entre la pression réelle et la pression stan-

dard de 1 bar. On obtient alors :

RTIn([ [ (a:)") = RTIn((P>(PO»)*) (1.6)

La forme générale de ’équation de Nernst est comme suit :

RT (H activit'e des r’eactifs) (.7)

E=E"+—n
nF [ [ activit’e des produits

Grandeurs standards : Le terme AG° permet de définir un potentiel stan-
dard & I’équilibre thermodynamique, qui est le potentiel maximal théoriquement
atteignable E° dans les conditions standards de pression. Cette différence de poten-
tiel standard, est propre au couple rédox Os/Hs.

A25°C(298K) et P =1 bar, AG°® = —237,2kJ/mol pour de ’eau produite a I’état
liquide [Guil05].

On peut de méme définir un potentiel standard :E° = AG°/nF. Le potentiel vaut
alors £ = 1,23V. La valeur de E° est une valeur théorique qui n’est jamais atteinte

en pratique.

1.2.4 Potentiel thermodynamique réel de PaC

Le potentiel thermodynamique théorique de la pile & combustible PEMFC Hy /O,
a 25 °C' et a 1 atm est de 'ordre de 1,23 V, mais le potentiel réel (V') de la cellule
décroit par rapport au potentiel thermodynamique d’équilibre quand le courant dé-
bite. D’aprés la loi de Nernst, cette différence de potentiel, qu’on appelle Ey;,, dépend
a la fois des pressions partielles des réactifs et de la température. La tension Fy, est
le potentiel thermodynamique réversible de la réaction. Mais il existe des irréversi-
bilités qui induisent une chute de tension aux bornes d’une cellule.

La tension utilisable lorsque la pile est parcourue par un courant raisonnable, s’éloigne
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de I'équilibre & cause des pertes irréversibles montrées a la figure??. De nombreuses

sources contribuent a des pertes irréversibles dans une pile a combustible.
V = Ey, — pertes (1.8)

Les pertes, appelées souvent polarisation, proviennent principalement de trois sources :
la polarisation d’activation, la polarisation ohmique, et de la polarisation de concen-
tration. Cette caractéristique peut étre décomposée en trois phénoménes prépondé-
rants en fonction de la valeur de la densité de courant.

— La premiére zone représente la surtension d’activation anode et cathode qui
est le phénoméne le plus important pour les faibles densités de courant.

— La deuxiéme zone caractérise le comportement ohmique de la cellule, c’est la
zone la plus utilisée en fonctionnement car elle est linéaire et elle est valable
sur une forte plage de variation de la densité de courant.

— La troisiéme zone liée a la limitation par diffusion et nuage.

Comme on peut le constater sur la figure 1.5, & faible densité de courant, la po-
larisation d’activation est dominante. Les pertes ohmiques, qui sont directement
proportionnelles a la densité de courant, deviennent ensuite prépondérantes sur une
large gamme de densité de courant. Et enfin, a hautes densités de courant, les pertes

dues au transport du gaz deviennent dominantes.

1.2.5 Dimensionnement d’un stack

Pour concevoir la pile & combustible correspondant au cahier des charges d’un
projet donné, le concepteur dispose de deux degrés de liberté |Guil05] :

— Le nombre N de cellules mises en série qui fixe la tension du stack,

— La surface A d’une cellule qui fixe le courant du stack.
Le dimensionnement du stack consiste & déterminer le nombre et la surface des
cellules qui composent un stack de piles a combustible. Ce dimensionnement doit
tenir compte de la puissance nominale de la pile et de la densité de courant que
nous souhaitons avoir. La puissance électrique brute de ’empilement se calcule par

la relation suivante :

P, = N.V.JA, (1.9)
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FI1GURE 1.5 — Caractéristique tension et puissance de la pile en fonction de la densité

de courant.

Avec :

P, : Puissance électrique brute du stack (W)

N : Nombre de cellules de 'empilement

V' : Tension par cellule (V)

J : Densité de courant (A/m?)

A, : Surface active des cellules (m?)

V et J sont liées par la caractéristique tension/courant de la pile, il reste donc trois
variables indépendantes & ajuster de facon a obtenir la puissance souhaitée. Les
contraintes liées a 'application vont nous permettre de faire les choix nécessaires.
Il est intéressant d’avoir la tension V; la plus élevée et donc le courant I ; le plus

faible possible car cela limite les pertes joule dans la cellule |Lach04].
Vg =NV (1.10)

I, = J.A, (1.11)

Pour satisfaire cette contrainte, il est possible :

— D’augmenter le nombre de cellules jusqu’a la limite technologique actuelle.
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— D’augmenter la tension par cellule, en diminuant la densité de courant donc
en augmentant la surface de cellule. Ce choix va en outre dans le sens d'un

bon rendement de pile.

1.2.6 Modélisation de PaC

La modélisation des piles correspond & une phase trés importante des recherches
car elle participe a une meilleure compréhension et représentation des phénomeénes
mis en jeu au sein des PaC. Il existe ainsi, a ce jour, un certain nombre de modéles de
piles PEM qui ont chacun leurs propres spécificités et utilités. Les modéles dévelop-
pés dans la littérature peuvent étre classés en trois catégories principales [Bech10c]
et [Bech11b] : les modeéles détaillés basés sur des équations différentielles partielles,
les modéles empiriques basés sur des tables et des cartographies expérimentales, les
modéles statiques utilisant des équations statiques linéaires ou non linéaires et qui
négligent les différentes dynamiques et les modéles dynamiques qui négligent les va-
riations spatiales. D’un autre point de vue, tous les modéles peuvent étre classés en
deux grandes familles, les modéles microscopiques et les modéles macroscopiques.
La premiére catégorie comprend les modéles développés au niveau cellulaire et qui
tiennent compte des variations spatiales des paramétres et des performances locales.
Les principes complexes d’électrochimie, de la thermodynamique et de la mécanique
des fluides sont utilisés pour développer ce type de modéles. A partir de ces modéles,
les performances et le rendement de la pile en fonctionnement statique peuvent étre
déterminés. Aussi, ces modéles sont utiles pour la conception des composants de la

pile & combustible et pour le choix des points de fonctionnement.

1.3 Présentation du systéme PEMFC

Le fonctionnement d’un cceur de pile a combustible nécessite un grand nombre
d’auxiliaires indispensables & son bon fonctionnement. Le systéme global (coeur de
pile et auxiliaires) est appelé systéme pile & combustible. Il est généralement consti-
tué d’un coeur de pile, de 'alimentation en hydrogéne, de I'alimentation en air (oxy-

géne), d’un circuit de refroidissement, d’un circuit d’humidification, d’un ou plusieurs
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convertisseurs statiques et d’un systéme de controle. Les auxiliaires d’une pile a com-
bustible consomment une partie non négligeable de 1’énergie produite par celle-ci,
entrainant ainsi la dégradation du rendement du systéme [Teki04]. Leur conception
est donc souvent un élément clé dans le développement d’un systéme pile & combus-
tible. En effet, ils constituent des ensembles multi-physiques trés complexes ot les
parameétres de fonctionnement interagissent fortement entre eux. Le schéma com-
plet du systéme pile & combustible ( figure 1.6). Le rendement électrique (PaC) d’un
"stack" est relativement élevé (supérieur a 50 %). Le comportement du "stack" est
fortement influencé par celui des auxiliaires en fonctionnement statique mais encore
plus en fonctionnement dynamique, ce qui est fondamental pour une application
transport. La consommation des auxiliaires pénalise trés fortement le rendement
électrique du générateur PAC. Ces auxiliaires consomment & eux seuls prés de 25 a
35 % de 'énergie électrique disponible en sortie de la PAC [Gran08|. La figure 1.7
représente la répartition des puissances consommeées par le systéme PAaC et par les
différents auxiliaires. Dans des conditions optimales avec un rendement électrique du
systéme PaC de 65 % (35 % consommé par les différents auxiliaires), le rendement

du groupe électrogéne a PaC chute jusqu’a 32 %.

1.3.1 Circuit d’alimentation en hydrogéne

Suivant I’application visée, le mode d’alimentation retenu peut différer. L’hydro-
géne peut étre stocké tout simplement dans un réservoir, ou fabriqué a partir d’un
hydrocarbure par un processus de reformage.

Le gaz stocké dans un réservoir a des pressions de l'ordre de 300 bar a 700 bar.
Afin de satisfaire les conditions de pression en entrée de la pile (jusqu’ & 3 bar),
il est nécessaire d’ajouter entre le stockage et la pile, un détendeur permettant de
réguler la pression d’hydrogéne en entrée de la pile. L’inconvénient d’un tel mode
de stockage est que I’énergie utilisée pour comprimer I’hydrogéne représente 7% de
I'énergie stockée si 'hydrogéne est comprimé a 200 bars (et donc plus si la pression
est plus élevée).

Dans le cas d’un processus de reformage, la complexité du systéme croit et la pro-

duction d’hydrogéne dégage du dioxyde de carbone. Ce type d’alimentation sera
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FIGURE 1.6 — Schéma simplifié¢ du systéme a PaC
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FIGURE 1.7 — Répartition des puissances consommées par :(a) le systéme PaC et

(b) les différents auxiliaires, [Duba06].

certainement utilisé comme solution transitoire avant le «tout hydrogéne» car le

réseau de distribution des hydrocarbures est déja présent [Reus03],
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1.3.2 Systéme de refroidissement

La conversion électrochimique de I’hydrogéne et de 'oxygéne en électricité pro-
duit également de la chaleur. Celle-ci doit étre évacuée afin de maintenir la tempéra-
ture de la pile constante. L’évacuation de cette chaleur, pour des petites puissances,
peut étre réalisée avec un ventilateur (convection forcée d’air) qui peut étre le méme
que celui alimentant la pile en air [HankO08]. Dans le cas des piles de plus fortes
puissances, la convection forcée a air ne suffit plus a évacuer la chaleur donc la
température est réguler a partir d'un circuit de circulation en eau dans la pile. Des
plaques de refroidissement sont donc insérées entre les cellules élémentaires du stack
et sa température est ainsi régulée grace au débit du fluide circulant dans un circuit

indépendant.

1.3.3 Systéme d’humidification

Généralement les piles de type (PEMFC) requiérent un circuit d’humidification
des gaz afin que la membrane ne soit pas déshydratée (augmentation de la résis-
tance ionique de la membrane) ou que les électrodes ne soient pas noyées en raison
d’'un excédent d’eau. Ce circuit a donc pour role d’humidifier les gaz en entrée de
la pile, généralement & partir de ’eau produite par la pile, Récupérée au moyen
d’un condenseur. L’asséchement ou la sur-humidification de la membrane diminue

la production d’énergie électrique et limite la durée de vie de la pile.

1.3.4 Convertisseurs statiques

les auxiliaires de la pile disposent de nombreux convertisseurs statiques. Ils sont
nécessaires pour la gestion d’énergie dans le systéme contenant la pile. La tension
de la pile, relativement faible, varie en fonction du courant débité. Un convertisseur
statique est donc nécessaire pour faire l'interface entre la pile et le bus continu.
Pour cet objectif, le convertisseur choisi dépend du cahier des charges, et est géné-
ralement de type continu-continu, élévateur de tension et unidirectionnel en courant
[Huan09]. Selon Papplication, des composants de stockage, comme les batteries et les
supercondensateurs, peuvent étre connectés au bus continu par des convertisseurs.

Sur le méme bus, des convertisseurs sont aussi connectés pour assurer le lien avec
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une charge électrique quelconque alimentée par la pile, comme un moteur électrique

[Guil04].

1.3.5 Systéme de controdle

Le systéme pile a combustible et ses auxiliaires sont fortement interdépendants
et de facon non linéaire. Pour assurer un bon fonctionnement (rendement, sécurité
de la pile, temps de réponse, contraintes mécaniques, etc...), il est nécessaire d’avoir
un systéme de controle global qui agit sur les différents sous-systémes en interaction :

— controle des convertisseurs statiques pour la gestion d’énergie.

— controle du débit des gaz et du groupe moto-compresseur.

— controle de la pompe a eau et du ventilateur nécessaires au refroidissement.

controle de la température de 'humidificateur.

1.3.6 Circuit d’alimentation en oxygéne

L’oxygéne est I'un des vecteurs indispensable au fonctionnement d’une pile a
combustible. Bien qu’il enveloppe notre environnement, il reste insuffisant dans ’air
qui le contient. Cependant, I’air ne contient que 21% d’oxygéne. Afin d’alimenter la
pile en oxygéne, différentes méthodes sont utilisées : I’'oxygéne pur ou air comprimé
par un compresseur ou soufflante ; dans certains cas, I’énergie disponible dans les gaz
de sortie (air appauvri en oxygene) de la pile peut étre récupérée par une turbine.
Pour les petites puissances, une soufflante peut suffire.

Les piles & combustible PEMFC peuvent fonctionner a partir d’oxygéne pur (cas des
piles utilisées dans les sous-marins et les engins spatiaux). Celui-ci est alors stocké
sous pression dans un réservoir. Dans le cas des applications terrestres, stationnaires
ou embarquées, les piles & combustible sont majoritairement alimentées en air.

La fourniture d’air a la pile est assurée, suivant le niveau de pression requis (voir
la figure 1.8), au moyen d’une soufflante (jusqu’a environ 0.5 bar de pression rela-
tive) ou d’un compresseur (de lordre de 1 & quelques bars relatifs). Celui-ci doit
fonctionner sans huile ou éventuellement muni d’un filtre & huile et étre doté d'un
filtre. Le débit d’air est ensuite dirigé directement vers la pile. Les limitations liées

aux performances dynamiques de la soufflante ou du compresseur doivent alors étre
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prises en compte dans un mode de gestion de la pile impliquant des débits variables
[Blun07b] .

Le débit d’air peut également étre acheminé dans un réservoir tampon pour s’affran-
chir en partie des restrictions liées a la dynamique de I'organe de compression. Ce
type de solution peut par exemple étre mis en ceuvre sur une plate-forme d’essais ;
le compresseur est alors associé a un filtre (piégeant des particules de fine taille, par
exemple supérieure a 5 pm) et & un sécheur pouvant imposer des points de rosée
bas sur une gamme de débit donnée [Blun07b|. L’air est disponible & une pression
de lordre de 10 bar dans la cuve faisant office de réserve tampon. Généralement,
un ou plusieurs régulateurs de débit massique en paralléle sont présents entre la
réserve et 'entrée du stack. Comme dans le cas du circuit combustible, une vanne
de contre-pression peut aussi permettre d’ajuster le niveau de pression en entrée de
pile [Cand07| . La différence de pression entre les compartiments anodique et ca-
thodique doit cependant étre maintenue dans une gamme raisonnable (0 & 0.3 bar)
de maniére a ne pas occasionner de déchirure de la membrane ni de déplacements
des joints d’étanchéité placés entre les plaques bipolaires. Le débit d’air est quant a
lui fixé, d’une part, en fonction du niveau de courant électrique a atteindre, d’autre
part, vis-a-vis du besoin lié a ’évacuation de I'eau liquide pouvant potentiellement
se trouver dans le compartiment cathodique. L’objectif final est d’éviter tout fonc-
tionnement en sous-steechiométrie, méme locale, pouvant occasionner une chute des
performances, voire parfois, a une dégradation de la pile. Des pressions partielles
d’oxygéne satisfaisant au bon déroulement de la réaction chimique doivent étre as-
surées au sein du stack. Pour cela, un taux de sur steechiométrie cathode proche de
deux est généralement préconisé.

L’utilisation d’'un compresseur n’est pas sans conséquences sur le rendement glo-
bal du systéme. Celui-ci est alimenté par la pile a combustible et lui préléve une
puissance non négligeable qui peut représenter jusqu’a 25% de la puissance élec-
trique délivrée par la pile. Le compresseur est donc un auxiliaire trés important
dans la pile et de nombreux verrous technologiques sont a lever dans ce domaine : il
doit permettre I'alimentation en air, I’évacuation de I'’eau produite sans assécher la
membrane de la pile et assurer une bonne dynamique du systéme (c.-a-d., répondre

en temps réel aux sollicitations du systéme).
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FIGURE 1.8 — Différentes méthodes d’alimentations en air des PaC

1.4 Compresseurs

La figure 1.9 montre la classification des différentes technologies de compresseurs
existant sur le marché [Mboul0]. le choix d’un compresseur se fait généralement en
fonction de la qualité d’air recherchée, de la pression de refoulement et des besoins
en air qui déterminent une capacité de production. Ce choix s’effectue entre les
grandes technologies : centrifuge, vis séches, vis lubrifiées, & lobes, a palettes, a
pistons lubrifiés, & pistons secs ou a spirale. Les conditions de choix sont :

— qualité du gaz.
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— propreté du gaz (gaz exempt d’huile).
— débit, pression (taux de compression).
Pour ces deux derniers points, la figure 1.10 donne une information sur les plages

habituelles de fonctionnement des diverses catégories de compresseurs

[ Compresseur a air ]

A
I ]
[ Volumétriques ] Dynamiques ]
| A
[ ] [
Rotatifs Alternatifs [ Ejecteur ] Rotatifs
\
R — \
[ Pistons [I\rlembranes L Raduaux ] L Axiaux
centrifuge
) ( ) ( )

Lobes Spirales Vis exemptes Pistons Palettes Vis lubrifés
d’huile Rotatifs

FIGURE 1.9 — Classification de différentes technologies de compresseurs

1.4.1 Synthése sur le choix du compresseur

Une analyse des technologies mentionnées ainsi qu’'une comparaison avec les cri-
téres essentiels du cahier des charges d’une PaC de type PEMFC permet de donner
les conclusions suivantes :

Le compresseur centrifuge présente ’avantage d’avoir une compacité inégalée par
rapport aux compresseurs volumétriques. Le processus de compression est continu
et ne présente aucune variation de pression. Cependant il faut penser a trouver des
moyens de lubrification de 'arbre tournant au moyen d’une solution exempte d’huile.
Les vitesses de rotation étant supérieures a 80 000 tr/min, la conception d’une ma-
chine électrique d’entrainement et de son contrdle sont indispensables. Ce type de

compresseur ne peut pas fonctionner a pression constante sur toute la plage de débit
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FIGURE 1.10 — Plages de fonctionnement de différentes technologies de compresseurs

[Mboul0]

d’une pile & combustible et I’humidification ne peut étre directement intégrée dans
le processus de compression.

La pile ne peut pas supporter de variation de pression importante et la dynamique
désirée interdit 1'utilisation d’un systéme tampon entre la pile et le compresseur. Il
est donc impossible d’utiliser le principe du compresseur a piston linéaire.

La pile ne peut pas supporter méme quelques ppm d’huile ou de graisse. Les systémes
qui utilisent des jeux d’engrenages (lubrification obligatoire) et qui ont des chambres
de compression difficiles & étanchéifier ne peuvent pas non plus étre utilisés. 1l est
donc trés difficile et non viable économiquement d’utiliser le compresseur a piston
rotatif. Afin de diminuer I’encombrement du moto-compresseur, il est souhaitable
d’avoir une vitesse de rotation ¢levée. D’autre part I'une des préoccupations princi-
pales est d’obtenir un moto-compresseur avec un rendement élevé. Le compresseur
a palettes est trés mal adapté aux grandes vitesses de rotation |Blun07al. Il n’est
donc pas judicieux de l'utiliser.

Le but final est de réaliser un compresseur qui puisse étre concevable industrielle-

ment. Le coiit de réalisation du compresseur & vis étant donné la complexité des
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formes des vis et la précision nécessaire pour pouvoir obtenir un bon rendement sera
prohibitif et incompatible avec une production en grande série.

Le compresseur scroll semble bien adapté aux contraintes du cahier des charges d’une
pile & combustible PEMFC. En effet, il posséde un bon rendement sur toute la plage
de fonctionnement désiré, il permet d’avoir une compression réguliére et le taux de
compression réalisable peut largement dépasser les 2; 3 bars absolus [Blun07a).

Le compresseur roots semble également bien adapté au fonctionnement aux vitesses
désirées. Il offre de nombreux avantages par sa simplicité, son bon rendement et la

qualité du gaz fournie.

1.5 Conclusion

Les piles a combustible sont en passe d’évoluer du cap de la recherche et des pro-
jets pilotes vers des premiéres applications industrielles et ces performances doivent
encore étre améliorées. Dans ce chapitre, nous avons réalisé une description globale
d’une pile & combustible de type PEMFC, de son fonctionnement et de son inté-
gration dans un systéme pile & combustible. La complexité de ce dernier due aux
auxiliaires. Parmi ces auxiliaires, le circuit d’amenée d’air composé d’un compres-
seur, d’ott un rappel théorique, comparaison entre les différents types et ses meilleurs

choix avec la PAC ont été fait.
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Chapitre 2

Modéles statiques de PEMFC

2.1 Introduction

Aprés I'introduction du systéme pile & combustible, bref rappel sur les types de
piles et leurs fonctionnements, description de différents circuits auxiliaires primor-
diales y compris le groupe moteur-compresseur, ce chapitre vise a évaluer les diffé-
rents modéles d’analyse qui sont utilisés pour la modélisation de pile a combustibles
(PEMFC). Les trois modéles statiques ; modéle Amphlett, modéle de Larminie-Dicks
et le modéle Chamberlin-Kim sont traités.

Ils sont étudiés et validés expérimentalement en identifiant leurs parameétres séparé-
ment. Par conséquent, les résultats expérimentaux sont comparés au banc d’essai de
la pile & combustible pour les deux puissances nominales (400W et 700W). Dans la
littérature, plusieurs modéles de piles a combustible ont été décrits. Ces modéles dif-
férent suivant les objectifs fixés. Des relations algébriques simples ont été proposées
en régime stationnaire pour décrire la caractéristique de polarisation courant-tension
de PAC. Ces relations peuvent tenir compte des conditions de fonctionnement (pres-
sion, température de fonctionnement). Ces modéles incluent une description des
surtensions relatives a des paramétres obtenus par ajustement expérimental.

Ainsi,la plupart des modéles sont validés par des données expérimentales. La mé-
thode de validation générale est de comparer la courbe de polarisation simulée et
la courbe de polarisation obtenue expérimentalement. Si les deux courbes (V-I) se

superposent, le modéle est considéré comme fiable [Path05|. Dans [Khun11], les per-
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formances d’un stack PAC d’échelle de laboratoire, qui fonctionne a I'hydrogéne /
air, sont mesurées expérimentalement pour différentes vitesses et différentes tempé-
ratures d’écoulement d’air. Les données expérimentales sont utilisées pour détermi-
ner les paramétres d’'un modéle analytique complet qui décrit la courbe V-I. Dans
[Hajill| explique le processus en ce qui concerne les quatre aspects suivants : taux
de variation de tension, la valeur initiale de la tension dynamique, temps pour at-
teindre I’état d’équilibre et facteur de résistance dynamique.

Les modeles semi-empiriques combinent écart théorique, dérivée et équations algé-
briques empiriques. Le modéle Amphlett et al. [Amph95| prend en compte 1’évalua-
tion mécanique des PAC et 'application de techniques de modélisation de régres-
sion empirique , afin de développer un modéle électrochimique pour une PEMFC.
Cependant, [More09] un modéle semi-empirique simple peut étre utilisé pour éva-
luer les performances des PEMFC, avec moins de calculs que les autres modéles.
Il se compose d’une seule équation, dont les paramétres sont obtenus en utilisant
les moindres carrés d’ajustement des données expérimentales. Le modéle prend en
compte les principales variables de l'opération, a savoir PaC; la température de
fonctionnement, la densité de courant et les pressions a la cathode et a ’anode .
La précision du modéle a été validée avec des données provenant de deux modules
(BPS Nexa) de puissance différentes, et il est montré que le modéle peut étre utilisé
pour prédire avec précision la performance PAC. L’objectif de [A1Ba05]| est d’obtenir
un modéle empirique prenant en compte les variations du processus pour estimer
la performance PaC sans calculs nombreux. Le modéle prend en compte non seule-
ment la densité de courant, mais aussi les variations des paramétres du procédé
d’exploitation, tels que; les pressions de gaz, la température, '’hygrométrie et les

gaz utilisés.

2.2 Description du banc d’essais

Les essais expérimentaux effectués dans le cadre de cette thése ont été réalisés
sur un banc du laboratoire FCLab (voir figure 2.1). Ce banc d’essais a été congu a
I'origine pour tester des piles ayant des puissances allant jusqu’a 1kW. En outre, il

permet de fixer et mesurer les principaux paramétres de fonctionnement du systéme
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pile. Entre autres des grandeurs physiques controlables on peut citer la température
la pression, I’hygrométrie, les débits des gaz alimentant la pile et la température du
coeur de pile. Le systéme d’acquisition des données a été réalisé a travers une carte
National Instruments et le logiciel Labview. Il faut remarquer que ce banc d’essais
n’offre pas la possibilité de mesurer les différentes grandeurs physiques a l'intérieur

du ceceur de pile. D’aprés le cahier des charges, il nous a paru intéressant de tester

Charge électronique

Coeur de pile

Admission des gaz

Sortie des gaz

Systéme de refrordissement

FIGURE 2.1 — Banc d’essais 1kW, [Hern06|

ces modéles, sur la base d’un chassis déporté de type PXI de chez National Ins-
truments. Ce type de matériel est tout d’abord couramment utilisé dans I'industrie.
De plus, le PXI est une plate-forme ouverte pour le test, la mesure et le controle
sur PC. 11 offre en outre la bande passante la plus large et la latence la plus faible.

Nous utiliserons aussi le langage Labview développé par National Instruments. Basé
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sur le langage G, Labview est un langage graphique intuitif qui affiche le code sous
forme d’organigrammes de maniére & le développer, le comprendre et le maintenir
facilement. Labview présente aussi ’avantage d’étre plus rapide a programmer qu’un
logiciel fonctionnant en ligne de code [Wast10].
Pour cela, le travail a été effectué avec Labview Real-Time pour réaliser I’acquisition
des données et Labview pour réaliser le traitement de I'information. Un ordinateur
fonctionnant sous l’environnement Windows et utilisant le langage de programma-
tion Labview s’occupe du traitement des données (calculs bénins, affichage et sto-
ckage) précédemment mesurées par le chassis PXI déporté (cible temps réel). Tl
supervise aussi 'opération d’acquisition en envoyant des ordres ainsi que des para-
métres de mesures|Wahd06].
Le stack PaC considéré est composé de 20 cellules individuelles ayant chacune une
surface active de 100ecm?. Différents tests sur la PAC ont été considérés a des niveaux
de puissances électriques de 4000 et 700 [Hern06]. La température de fonctionne-
ment mesurée est de 55 "C. Lors de ces essais, différentes intensités de courant sont
appliquées a la PAC en régime permanent et transitoire. La base de données a été
utilisée pour paramétrer le modéle de la PAC & I'environnement Matlab -Simulink.
Tout d’abord, La PAaC est activée avec une puissance d’environ 400 et une charge
qui consomme un courant d’environ 30 A sous une tension de 13,8V et une tem-
pérature de 55 "C'. Comme le montre la figure 2.2, le comportement & I’état stable
par rapport a des variations de courant est atteint aprés environ 100 secondes. La
valeur du courant est augmentée jusqu’a 55A, avec une légére variation de la tension.
Pour obtenir cette puissance, on fait augmenter lentement la pression de lair et de
I'hydrogéne : l'air de 1,17(bar) a 1,45(bar) et de ’hydrogéne a partir de 1(bar) a
1,1(bar) . Le circuit de refroidissement garantit une température de fonctionnement
stable d’environ 55 “C' comme le montre la figure 2.3.

Le passage du régime transitoire en régime permanent se fait par étapes réguliéres
pour assurer le bon fonctionnement de la PAC. Les figures 2.2 et 2.3 et résument
les conditions de I'expérience, qui serviront a modéliser la PAC dans les paragraphes

suivants du chapitre.
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FIGURE 2.3 — Courbe expérimentale du courant, de la tension et de la température
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2.3 Modéle d’Amphlett et al.

Il n’existe pas a priori de bons ou de mauvais modéles qui soit adaptés ou non a la
fonction que nous voulons lui faire remplir. Le modéle doit permettre de tester diffé-

rentes configurations ou choix des parameétres. Le modele de stack de PaC retenu est
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celui présenté par (J.C.Amphlett et al.), ce modéle électrochimique semi-empirique
simple et complet, peut étre utilisé pour décrire le comportement dynamique d’un
stack de PaC. Il permet de prendre en compte différents parameétres dont leurs dé-
finitions sont essentielles pour un bon résultat, la régulation des performances du
stack en fonction de l'intensité de courant, et par conséquent décrire un comporte-
ment proche de la réalité. Le modéle présenté par Amphlett et al. [Amph95], qui est
largement cité dans la littérature, est basé sur les équations de Nernst et de Tafel.
les paramétres physiques du systéme pris en compte sont :

— les pressions effectives de 'oxygéne et de I’hydrogeéne,

— la température au bord,

— la concentration de I'oxygéne,

— la concentration de I'hydrogéne.
En utilisant les valeurs thermodynamiques du changement d’entropie a I’état stan-
dard, la tension est donnée en [Amph95] ; avec la température T exprimée en Kelvin,
et, les pressions partielles Pyo et Ppo. La tension réelle aux bornes d’une cellule est
inférieure a la tension en boucle ouverte & cause des différents types de pertes. Le
potentiel thermodynamique est défini par une équation de Nernst sous forme déve-

loppée comme :

‘ 1
By = 1.229 — 0.85 x 1073(T — 298.15) + 4.3085 x |In, (Py) + 5 n(Poz)| (21)

Ou : T désigne la température de la cellule et est égale & 328K.

Pps et Pps sont les pressions d’hydrogéne et d’oxygéne partielles(atm). La tension
en boucle ouverte de la PaC est calculée a partir du bilan énergétique entre ’énergie
chimique des gaz réactifs et 1’énergie électrique. En mode de fonctionnement, trois
types de pertes principales influencent la tension de sortie de la pile. La tension
d’une cellule élémentaire de la PAC est alors, le potentiel réel de la PAC est diminué
de son potentiel d’équilibre thermodynamique E}; & cause des pertes irréversibles.
Quand le courant passe, une déviation du potentiel thermodynamique est due a
des travaux d’électricité effectués par la cellule. L’écart de potentiel par rapport a

la valeur d’équilibre est appelé 7. Par conséquent, I'expression de la tension d’une
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cellule unique est :

V= Eth — Nact — Nohme — Ndiff (22)

Eyy, est la tension théorique en boucle ouverte,
Naet Teprésente les pertes d’activation,
Nohme 1€s pertes ohmiques,
naif¢ les pertes de concentration.
La PaC comporte plusieurs cellules élémentaires placées en série, alors la tension
aux bornes de la pile est la somme des tensions de ces cellules individuelles. En
supposant que les cellules sont identiques, la tension de la pile peut étre calculée en
multipliant la tension d’une cellule par le nombre total N de cellules composant la
pile :

Vg =NV (2.3)

Les pertes d’activation sont dues a la vitesse des réactions chimiques au niveau de la
surface de réaction. Une partie de I'énergie est utilisée pour activer et accélérer les
réactions chimiques, ce qui est a la base de cette chute de tension qui est fortement
non linéaire. En d’autres termes, la polarisation d’activation est présente quand le
taux d’une réaction électrochimique & la surface de 1’électrode est controlé par le
ralentissement de la cinétique pour cette électrode. Il existe aussi une autre raison
de chute de tension qui est due aux courants de fuite.

L’expression simple proposée par J.C. Amphlett et al. pour toute la surtension

d’activation est exprimée dans I'équation 2.4.

Nact = 51 + §2T + §3T 111((0(*)2)) + €4T hl(]) (24)

I est le courant de fonctionnement de la pile (A) et &,&s,&3,& des coefficients
paramétriques appropriés a chaque modéle physique de PAC dont un modéle bien
développée dans le papier [Saadl3|, identifie les paramétres exactes utilisée dans

cette thése, qui sont donner par I’expression suivante :

£ = —0.948
& = keey +0.197 X 1073 111(14]06) +4.3x107° 1I1(OH) (2 5)
€5 =6.3x 107 '

£ =0.72 % 107*

37



(Cf,) représente les concentrations de 1'oxygeéne (mol/cm?) dissout dans un film
d’eau a linterface de la membrane gaz/liquide sur la surface catalytique de la ca-
thode, elle est exprimée en fonction de sa pression par la loi de Henry [Amph94] :

Poo

€02 = 508 % 100e-(9/T)

(2.6)

A des basses densités de courant, la forme de la courbe est principalement déter-
minée par la polarisation d’activation de la cathode. La cathode est généralement
I’électrode qui limite la performance d’exécution de la PEMFC, car la densité de
courant d’échange de la réaction de réduction de l'oxygéne est basse, elle est ap-
proximativement de 'ordre 5 & 6 fois inférieure a celle de la réaction au niveau de

I'anode [Mann00).

P(§2 = Pcath'[l - XSHaQtO] (2~7)

P..in est la pression de 'oxygeéne a la cathode, X?—?fo est la fraction molaire de

saturation de 'eau dans le gaz humidifié et supposée =~ 50% , on obtient alors :

1
POQ = §'Pcath (28)

A T’anode, on utilise de I’hydrogéne pur, qui ne contient pas du monoxyde de carbone.

* 1 sa
Py = anodE'[l - §XH;O] (2'9)

sat

Panode st la pression de I'’hydrogéne a l'anode, et (x3f, = 0.5), I'équation 2.9
devient :
3

Piry = 5 Panode (2.10)

2.3.1 Pertes ohmiques

Les pertes ohmiques sont dues a la résistance que rencontre le flux d’ions en
traversant l'électrolyte et a la résistance que rencontrent les électrons dans les élec-

trodes. Cependant, les pertes apparaissant au niveau de 1’électrolyte sont les plus
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importantes et peuvent étre réduites en diminuant I’épaisseur de 1’électrolyte et en
améliorant sa conductivité ionique [LACHO05|. L’électrolyte et les électrodes obéis-
sant a la loi d’Ohm, il s’agit, dans la membrane électrolyte polymére, d’une conduc-
tion ionique. Or, les ions ayant une mobilité bien plus faible que les électrons, la
résistance de la membrane est bien plus grande. On peut exprimer les pertes oh-

miques par ’équation suivante :
Vohm = 1.(Ry + Re) (2.11)

R¢ est la résistance équivalente de contact a la conduction des électrons, Ry, est la
résistance équivalente de la membrane a la conduction des protons, elle est calculée

a partir de la relation suivante :

’f‘M.l

Ry =
M AL

(2.12)

Ou [ est I'épaisseur de la membrane (um), ry; est la résistance spécifique de la

membrane ( ohm.cm) [Chan09a], obtenue par la relation suivante :
s ra2f g \25
1816+ |14 0.03 (£ ) +0.062(55)* ()

- I 7303 (2.13)
Mioy 505 — 0634 = 3.5 exp [4.18 (T522)]

M

Le terme [181.6/()\H02/507 —0.634)] représente la résistance spécifique de la mem-
3

brane (ohm.cm ) & I = 0 et & une température de 30°C'(T = 303K). Le terme

exponentiel au dénominateur est le facteur de correction de la température si cette

derniére n’est pas a 30°C. y = )\HQO/SO; est la teneur en eau dans la membrane,

admettant une valeur minimale et maximale respectivement de 0 et de 22 [Tats9§]

et [Wang05b|. Ay, est la surface active de la pile(cm?).

2.3.2 Pertes de concentration

Lorsque, a une électrode, il y a une perte de potentiel di a I'incapacité du systéme
A maintenir la concentration initiale des réactants, on a alors la formation d’un
gradient de concentration. De nombreux facteurs peuvent contribuer a la polarisation
de concentration : la faible diffusion du gaz & travers les électrodes poreuses, la

dissolution des réactants ou des produits dans 1’électrolyte, la diffusion des réactifs
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ou des produits du site de la réaction vers I’électrolyte ou l'inverse. Ces pertes sont

données par la relation suivante :

J

Jmam

Vin = —B(1 — ——) (2.14)

oll B est une constante empirique qui dépend du type de pile et de son état de fonc-
tionnement [Amph96|, J est la densité de courant du fonctionnement permanente

(A/em?), Jpmae est la densité de courant maximale.

2.3.3 Influence de la pression et de la température sur la

caractéristique de la PaC

L’augmentation de la température influe positivement sur la tension de la pile,
autrement dit si 'on augmente la température aux environs de 90°C), la tension
augmente jusqu’a une valeur de 1 volt/cellule environ, ce qui entraine 'augmentation
de la puissance fournie par la pile, néanmoins limitée par la charge; ce que nous
pouvons voir sur la figure 2.4. La température accélére d’'une part, les réactions
chimique & l'intérieure de la pile et d’autre part, diminue les pertes d’activation et
les pertes ohmique, par conséquent les pertes de concentration sont constantes. Il faut
signaler que pour les pertes ohmiques qui suivent une forme linéaire, la température
agit directement sur la résistance spécifique de la membrane. Par contre, pour les
pertes d’activation, en plus de la diminution de ces pertes, la température amortie
sa non linéarité pour des valeurs élevées de densité de courant. La température de la
pile doit resté limité (< 100°C') pour qu’on puisse garder Defficacité de la membrane
et le fonctionnement normale des composants du cceur de la pile, donc on ne peut pas
dépasser une certaine limite (7., = 100°C') qui est nécessaire a I'obtention d’une
conductivité ionique suffisante de 1’électrolyte et maintenir I’eau a 1’état liquide dans
la membrane puisque au-dela de T,,,, I’évaporation de I’eau va sécher complétement
la membrane, ce qui empéche la pénétration des protons H*de la 'anode vers la
cathode diminuant ainsi la tension de la pile. La basse température (7, = 25°C)
permet I’évacuation aisée de la chaleur hors de la pile car la chaleur est dégagée avec
de 'eau liquide sous forme d’eau chaude.

Pour voir T'effet de la pression sur la PEMFC, on a fixé la température a 55°C'
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et on a varié les pressions d’oxygene et d’hydrogeéne. L’augmentation des pressions
provoque l'augmentation de la tension et la puissance aux bornes de la pile. les pertes
ohmiques et de concentration restent invariables et linéaires, ce qui veut dire que la
variation de la pression ne fait aucun effet sur eux. Par contre, les pertes d’activation
augmentent proportionnellement en fonction de cette pression mais d’une maniére
moins sévére que celle obtenue avec la variation de température. On remarque que
& influe nettement la tension de circuit ouvert, tandis que, &3 et &4 ; sur la tension

d’une maniére non linéaire. Comme représenté sur la figure 2.6, le choix correct du

22
! —P-1bar
=P =2 bar

d P =3 bar

Tension de stack PAC (V)

Courant de stack PaC ( A )

FIGURE 2.4 — L’effet de pression

&4 permet de déterminer 7, pour les deux puissances, quelle que soit la variation
du courant. Le modéle Amphlett donne une grande précision dans la conception des
PEMFC quelle que soit la valeur du courant. Il présente la caractéristique en deux
zones principales : la premiére est la perte d’activation a partir de la tension en
circuit ouvert, et la seconde est la perte ohmique. Cette derniére change en fonction
de la variation de courant en utilisant 1’état d’équilibre électrochimique généralisé
du modéle (GSSEM), (Mann et al). Dans [Mann00] on résume des travaux plus
détaillé de la modélisation PaC. Toutefois, cette précision n’a pas été obtenue en
utilisant I’équation de [Amph95] et [Amph94|. Pourtant, quatre équations de perte
d’activation et trois pertes ohmiques ont été utilisées. La résistance de la membrane

a été calculée en termes de courant et de température. Parmi les aspects négatifs
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FIGURE 2.5 — L’effet de température

de ce modéle, il impose la prise en compte de nombreuses données physiques et

géométriques provenant du PaC.

| o Résultat experimental 700 W
195 Zoned —Amphlett 700 W

+ Reésultat experimental 400 W
-=-Amphlett 400 W

Tension de stack PaC (V)

11 | | | | | |
0 10 20 30 40 50 60

Courant de stack PaC (A)

FIGURE 2.6 — PAC caractéristique tension-courant, deux puissances (7T00W et 400W),

a'l =55 C.
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2.4 Modéle statique de Larminie et Dicks

Certain auteurs utilisent des équations empiriques pour décrire la caractéris-
tique courant tension de la pile en régime permanant. Ce type de modéle ne permet
de représenter que 'allure de la tension en fonction du courant débité en régime
stationnaire, mais il tient compte du courant limite pour lequel la tension PaC
s’effondre. Les paramétres, dans ce cas, sont déterminés en fonction des résultats
expérimentaux. Larminie et Dicks utilisent des équations empiriques pour décrire la
caractéristique tension-courant de PAC [Larm03]. Dans ce cas, les paramétres sont
déterminés par identification des résultats expérimentaux. L’expression de la tension
est la suivante :

V = Ey— Alog <] il ’”) — Ry(I+in) — Blog (1 s Z") (2.15)

10 LLim

Ou Ej : la tension réversible sans perte de la pile & combustible,

I : Le courant délivré par la pile,

1o : le courant de I’échange,

A la pente de la droite de Tafel,

1j;, ¢ le courant limite,

B : la constante de transfert de masse,

1, : le courant interne,

R,, membrane et résistances de contact.

Il est intéressant de monter I'influence de ces paramétres sur la chute de tension
lorsque ceux-ci sont divisés ou multipliés par 2. L’influence d’une variation de la
résistance de la membrane est montrée sur la figure 2.7. La valeur de la résistance
modifie la pente de la caractéristique statique dans sa zone linéaire. La figure 2.7
fait apparaitre le terme A sur la chute de tension d’activation et la tension de la pile.
Ce terme est un facteur multiplicateur des pertes d’activation. Le courant d’échange
1o est présenté sur la figure 2.9, son influence sur la chute de tension est moins im-
portante pour une augmentation ou une diminution par un facteur 2. La chute de
tension d’activation augmente quand ¢y diminue. La figure 2.10 expose I'influence du
terme B sur les pertes de transport de matiéres. Ce dernier est un facteur multipli-

cateur de la chute de tension de diffusion. Cette chute de tension intervient peu pour
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FIGURE 2.7 — Influence de la résistance de la membrane sur la chute ohmique et

sur la tension totale PAC (valeur de la résistance :2R,,, R, et 0.5R,,)

les faibles valeurs de courant, par contre elle intervient fortement pour les valeurs
du courant qui s’approchent de la valeur du courant limite. L’influence du courant
limite est donnée a la figure 2.11 | sa valeur détermine la zone de fonctionnement de

PaC. Théoriquement, A et B sont données par :

72
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T T

0 10 0 3 4 50 60 0 80 9% 100
Courant de stack PAC (A)

FIGURE 2.8 — Influence de paramétre A sur les pertes d’activation et la tension

totale PaC (valeur du coefficient A : 24, A et 0.5A)
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FIGURE 2.9 — Influence du courant d’échange i( sur les pertes d’activation et sur la

tension totale PAC (valeur du courant d’échange : 2ig,ig et 0.5i¢)
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FIGURE 2.10 — Influence du paramétre B sur les pertes de transport de matiére et

sur la tension totale PAC (valeur du coefficient B : 2B, B et 0.5B)

R.T
= — 2.1
2.a.F ( 6)
R.T
B=— 2.1
2.F (2.17)
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F1GURE 2.11 — Influence du courant limite I, sur les pertes de transport de matiére

et sur la tension totale PAC (valeur du courant limite Iy, @ 20, Lim et 0.515,)

Ou, R est la constante universelle des gaz, T'(K) la température , F est le nombre
de Faraday et « est appelé le coefficient de transfert de charge. Sa valeur dépend de
la réaction mise en jeu et du matériau d’électrode, mais il doit étre dans la gamme
de 0 a 1. Pour I'¢lectrode a hydrogéne, la valeur est d’environ 0,5. Pour 1’électrode
a oxygeéne, il est compris entre 0,1 et 0,5 [Larm03|. i est la densité de courant
d’échange a laquelle la surtension commence a se déplacer a partir de zéro. Les pertes
d’activation sont causés par le croisement des courants de combustible et internes.
L’électrolyte est conducteur ionique, mais il supporte les trés petites quantités de
conduction d’électrons (courants internes). De plus, un peu d’hydrogéne peut étre
diffusé a partir de ’anode vers la cathode a travers I’électrolyte. L’hydrogéne réagit
directement avec 1’oxygeéne, produisant du courant & partir de la cellule.

Ce gaspillage de carburant migre a travers ’électrolyte qui est appelé « croisement
de carburant ». Ces deux effets sont équivalents [Larm03|, mais le croisement de
carburant est probablement plus important. Les deux effets, croisement de carburant
et de courant interne « in » , sont considérés comme équivalent & un courant interne
i,. La limitation de courant détermine le domaine de la PaC, elle est d’environ
100A dans notre cas [Sadl06|. L’augmentation des pertes d’activation entraine la

diminution du courant d’échange iy. B est un facteur multiplicateur de pertes de
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diffusion. Il est minimisé a des faibles valeurs de courant, tandis qu’a de valeurs

fortes de courant, il approche de la valeur de limitation de courant. Supposons que :

Ir =1 +i0C =1/igm (2.18)
et
E, = E,+ A.log(i,) (2.19)
On obtient I'équation (13) :

Pour une petite valeur de courant, I’équation devient :

V = Eo — Alog(Ir) — Ry (I7) (2.21)

En choisissant deux points de mesure et résolution de ’équation, les paramétres sont
faciles a trouver. Ces valeurs indicatives sont les parameétres initiaux du programme
de simulation Matlab utilisant la méthode dynamique de la génératrice. Cette mé-
thode est basée sur le calcul d’erreur qui est donnée par (2.22). Les parameétres sont
ajustés a chaque fois. Aprés un certain nombre d’itérations, I'erreur est réduite au
minimum avec une bonne précision. Les paramétres sont donnés dans le Tableau

2.1.
‘/;t,Simule ‘/st,]V[esure

Eyror = 100 (2.22)

‘/st,Mesure
Avec ces valeurs, les caractéristiques statiques atteintes de la figure 2.12 sont multi-

pliés par le nombre de cellules. Ces courbes sont composées de trois grandes régions
correspondant & la prédominance des phénoménes d’activation électrochimique (zone
1), une partie linéaire (zone 2), ot la chute de tension est due principalement a des
résistances internes électroniques et ioniques et la derniére région ou les cinétiques
de diffusion des gaz a travers les électrodes devient le facteur limitant (zone 3). Cette

derniére zone est caractérisée par une chute de tension rapide.

2.5 Modéle de Chamberlin - Kim

En négligeant i, (trés petite valeur) et la combinaison iy de 1’équation de Tafel

avec le potentiel de Nernst, 'équation 2.15 est parfois simplifiée [Larm03|. En outre,
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FIGURE 2.12 — Simulation et résultats expérimentaux de Modéle statique de Larmi-

nie et Dicks, obtenu pour deux puissances 400W et 700W

une autre équation (entiérement empirique) des pertes d’activation est devenue plus
favorisée en raison de ses bons résultats [Kim95| . Le modéle de Chamberlin-Kim
décrit la tension de cellule en fonction de la densité de courant, avec cing paramétres
comme indiqué dans I’équation (2.23). Ce modéle s’adapte parfaitement les résultats

expérimentaux [Kim95].
V(J)=FE,—bln(J)— Rs.J — my.exp (n;.J) (2.23)

Ou V est la tension de cellule (V), J est la densité de courant (A.cm™2), E, est
la tension en circuit ouvert (V), b est le paramétre de Tafel pour la réduction de
loxygéne (V), R, est la résistance, «mq,n; » sont les paramétres de la diffusion
(VetA=1). Chaque terme de équation (2.23) est dominant dans chaque région de
la caractéristique (V' — J), (voir la figure2.13). Dans le modéle de Chamberlin-Kim,
les valeurs des constantes dans 1'équation (2.23), (cinq paramétres : Ey, b, R., m, n)
varient en fonction de nombreux facteurs, y compris la composition des assemblées
membrane-électrode (MEA), le combustible et 'oxydant utilisé, en plus de la tem-
pérature locale, la pression et ’humidité de la M EA. Tls dépendent aussi de la pile
elle-méme, de sorte qu’il ne peut pas étre transposé a une autre PaC sans nouvelle

identification paramétrique.
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FIGURE 2.13 — Simulation et résultats expérimentaux de Modéle statique de Cham-

berlin - Kim et Dicksde, obtenu pour deux puissances 400W et 7T00W

Pour obtenir les paramétres de Chamberlin-Kim, un programme de sortie secon-
daire est utilisé dans Matlab qui repose sur I'ajustement des courbes. On a utilisé
la méthode d’erreur de moindre carré avec "fiting Data". Pour obtenir le coefficient
estimé, la méthode de moindre carré minimise la somme des résidus aux carrés. Les
paramétres du modéle de Chamberlin-Kim sont présentés dans le tableau 2.1, mais

il est remarqué que le modéle de Kim produit une erreur relative estimée a 1,4 %.

2.6 phénoméne considérées

Le comportement de PaC est fortement non-linéaire, et il dépend de divers fac-
teurs, comme la température, la pression de réactif, I'hydratation de la membrane,
les concentrations en réactifs, la charge électrique, et d’autres facteurs. Pour simpli-
fier cette analyse, un ensemble d’hypothéses, qui sont généralement entrepris dans
des études similaires, sont considérés. Il est nécessaire de noter que les résultats de-

vaient étre bons en tenant compte des hypothéses énumérées ci-dessous :

— Les gaz utilisés pour la réaction chimique sont purs; Hy , Oy (idéaux et uni-

formément distribués),
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TABLE 2.1 — Paramétres du modéle statique de Larminie-DICKS et CHAMDERLIN-

KIM

2.7

Larminie-Dicks Chamberlin-Kim

Paramétres Valeur Paramétres Valeurs
Ey (V) 0.98 Eq (V) 0.905
io (A) 0.36 b (V) 0.0384
A 0.05 m (V) 0.0019
inim (A) 100 n (A1) 0.0551

B 0.205 R, (Qem?) 1.4

in(A) 0.5

Les gaz ont une concentration uniforme dans les canaux d’alimentation et
aucune perte de pression,

Pas de réaction parasite modélisée,

Les propriétés thermodynamiques sont évaluées a la température moyenne de
la pile,

Les variations de température & travers ’empilement sont négligés,

La capacité de chaleur massique globale de la pile est supposé constante,

Les paramétres pour les cellules individuelles peuvent étre regroupés pour
constituer un stack de PaC,

Les réactifs sont saturés avec de la vapeur,

La membrane est complétement saturée d’eau,

Le domaine de puissance (400W & 700W) est relativement convergent, et le
modéle PaC fonctionne dans des conditions de température, pression et résis-

tivité de la membrane relativement constantes,

Comparaison entre les Modéles Statiques

Pour comparer avec précision les modéles statiques, les caractéristiques ont été

établies sur la méme figure pour les puissances de 4001 et 700WW. En conséquence,

les conditions d’expérimentation ont été respectées en ce qui concerne les parameétres

de chaque modéle.

20



la figure2.14 montre les modéles d’Amphlett, de Larminie-Dicks et de Chamberlin-
Kim qui présentent des erreurs de tension en circuit ouvert (courant de charge nulle).
Les erreurs de ces modéles sont respectivement de 2,1 %, 0,26 % et 3,94 %. Pour
une puissance de 400W, le courant est de 30A. Dans ces conditions, les modéles
d’Amphlett et de Larminie-Dicks donnent une bonne précision parce que leurs er-
reurs ne sont respectivement que de 0,2 % et 0,06 %, tandis que, l'erreur du modeéle
de Chamberlin-Kim est d’environ 0,97 %. Cette derniéres augmente a 1,4 % a 50A
oll la caractéristique PAC s’écarte des caractéristiques des modéles d’Amphlett et de

Larminie-Dicks. La figure2.15 présente les tableaux de puissance de 700V . Les trois

b o Résultats experimental 400 W
* Zone1
1941 =+=Amphlet
A g »+Larminie-Dicks
'—:,_ 5 =+-Chamberlin-Kim

Tension de stack PaC (V)

10 20 30 40 50 60
Courant de stack PaC (A)

FIGURE 2.14 — Courbes de modéles statiques pour 400W

modéles ont une erreur considérable au début de fonctionnement de PAC, c-a-d zone
de perte d’activation (zonel). Par conséquent, les erreurs dans le modéle d’Amphlett
sont de 2,84 %, dans le modéle de Larminie-Dicks de 1,29 % et de 2,53 % dans le
modéle de Chamberlin-Kim. Ces erreurs diminuent pour étre compatibles avec les
caractéristiques des PaCa la fin de la deuxiéme zone et le début de la troisiéme zone,
mais ce dernier ne minimise pas les erreurs lorsque le courant est de 50A. Les erreurs
des deux modéles Amphlett et Larminie-Dicks sont de 0,97%, mais ’erreur du mo-
déle de Chamberlin-Kim est de 1,27 %. D’aprés les résultats des figures 2.14 et 2.15,
les parameétres dans le tableau ci-dessus présentent de bons résultats pour la pile de

700W. Pour les deux puissances, le modéle de Larminie-Dicks est le plus robuste et
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FIGURE 2.15 — Courbes de modéles statiques pour 700W

le plus efficace malgré sa simplicité. D’autre part, le modéle Chamberlin-Kim est le
moins robuste. Les résultats du modéle de Amphlett sont proches de ceux du mo-
déle de Larminie-Dicks cependant ce modéle est plus complexe. Contrairement aux
modéles de Larminie-Dicks le modéle d’Amphlett ne donnent pas la caractéristique
logarithmique dans la zone 3. Enfin, une bréve comparaison dans le tableau 2.2. 11
résume les propriétés les plus importantes des modéles statiques énoncées dans le

présent, chapitre.
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2.8 Conclusion

Le modéle statique donne des résultats stables et importants a travers le régime
permanent. Le modéle d’Amphlett peut étre considéré comme le modéle le plus
complexe, mais préférable car plus précis. la tension en circuit ouvert obtenue par
ce modele est identique aux résultats expérimentaux.

Le modéle de Chamberlin-Kim est le plus simple, mais les paramétres choisis ont
donné un pourcentage d’erreur maximale d’environ 1,4 % avec une puissance de
400W dans la troisiéme zone. En outre, le modéle de Larminie-Dicks statique donne
des résultats acceptables. Cela prouve son utilisation fréquente dans les véhicules

hybrides, car il n’est pas influencé par la variation de courant.
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Chapitre 3

Modéles dynamiques de PEMFC

3.1 Introduction

E nombreux modeéles, de stack PAC ou de systémes PaC existent qui doivent
D étre construits avec un objectif principal :

— Qui consiste & décrire le comportement électrochimique,

— ou a optimiser le systéme.

Dans les paragraphes qui suivent, la caractéristique de polarisation (V — 1) d’une
cellule est étudiée via trois modéles dynamiques différentes (Dicks, d'impédance et
circuit électrique équivalent) et sont ensuite comparés avec les données expérimen-
tales. [Hern06| propose un modeéle électrique équivalent de la piles. [Bechl10b] et
[Bech11a| ont développé un modéle simple et fiable pour une PAC adapté aux appli-
cations en génie électrique et de controle automatique. Ce modéle a été obtenu en
utilisant une analogie entre les phénoménes pneumatiques / fluidique de la PAC et de
leurs équivalents électriquement appropriées. Les effets de la température et de 'hu-
midité ont été pris en compte. La variation du volume d’eau de condensation ainsi
que la capacité de mémorisation des canaux sont modélisées par des condensateurs.
Ce chapitre traite de 'exhaustivité du modéle et de sa validité pour le diagnostic et
le controle. Ce modéle a été combiné avec des modéles de convertisseurs électriques
pour élaborer des lois de controle et pour étudier 'interaction entre une PaC et un
groupe moto-compresseur. Pour cela, il est comparé avec les modéles les plus cé-

lebres et importants qui sont des modéles dynamiques de Larminie-Dicks et modéle
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d’impédance. Cette étude comparative est présentée dans la derniére section de ce

chapitre.

3.2 Etat de l’art des modéles dynamiques

Sur la base de ces critéres d’utilisation, il est possible de déterminer le type
du modéle (modéle théorique ou semi-empirique, modéle dynamique ou statique,
mono-, bi-ou modéle en trois dimensions). Pour assurer une simulation au niveau du
systéme, les modéles de pile & combustible doivent étre en mesure de refléter avec
précision les caractéristiques de PAC. Ils existent deux types de modéle de PAC :

— le modéle statique,

— et le modéle dynamique,

Dans le chapitre précédent, on a proposé trois modéles statiques tels que : Amphlett,
Larminie-Dicks et Chamberlin-Kim. Ces modéles ont été étudiés et validés expéri-
mentalement par caractérisation de leurs paramétres [Saad13] , tel que proposé dans
[Bech10b| et [Bechlla], un circuit électrique équivalent de la pneumatique et de la
fluidique dans un stack de PaC fut développé. Ce modéle allie la simplicité d'un
circuit électrique et les tentatives de modéliser les phénoménes physiques survenant
a 'intérieur de PaC. Les effets de la variation de la température et de ’humidité de
la cellule sont pris en compte dans ce modéle. Les auteurs |Ifti06] ont proposé un
modéle dynamique de PAC a I'avantage d’avoir peu de parameétres et est validé sur
une large plage de fréquences, il permet en outre de simuler une réponse dynamique
précise de la PAC. [Hadd08] développe un modéle dynamique pour une seule cellule
de la PaC. Le modéle étudie les phénoménes de charge et le transport de masse a
travers les éléments de la cellule. Il intégre également 1’aspect électrique lié & une
cinétique de réaction, en proposant un circuit électrique équivalent de la cellule. La
consommation de gaz et le taux d’humidification et I'humidité de la membrane sont
prises en considération. La plupart des modéles actuels utilisée pour I'analyse du
systeme PaC sont basés sur la courbe de polarisation empirique et néglige les effets
dynamiques de la concentration de ’eau, de la température et de la distribution
de réactifs sur les caractéristiques. Dans [Kim10], un modéle simplifié a été proposé

pour prévoir les comportements dynamiques de PaC, et on a établi les paramétres du
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modéle a partir des constantes et des résultats transitoires. [Wing05| suggére un mo-
déle dynamique simple de (grands-signal), dont les paramétres de PAC peuvent étre
trouvés grace a la méthode de courant interrompu. Cette méthode permet d’estimer
les paramétres du modéle dynamique. Cependant, il y avait un doute sur I'influence
des perturbations (petits signaux) dans la PAC. Par conséquent, des mesures de
spectroscopie d’'impédance ont été réalisées sur la PAC pour déterminer si le modéle
de large-signal était applicable & des excitations de petits signaux.

Dans la conception et le controle des systémes PaC, la référence [Andr09| examine
I'utilisation de la spectroscopie d’impédance électrochimique (SIE) pour la caracté-
risation et I’élaboration d’un modéle d’impédance pour une pile & haute température
(HT-PEM). Un modéle simple de circuit équivalent peut étre utilisé pour simuler
le comportement de la PAC, mais I'impédance dépend d’autres variables telles que
la température, le courant et le flux d’espéces. La technique de spectroscopie d’im-
pédance électrochimique a été démontrée comme un outil puissant pour valider un
modéle fréquentiel, fin et compact d’'une PAC en tenant compte de la diffusion et
du transfert de charge. La technique de modélisation se distingue complétement des
approches traditionnelles car elle utilise une dérivation non entier. Elle facilite plus
particulierement la conception d’un modéle de la PAC, fiable sur une large gamme
de fréquences avec un nombre limité de paramétres. En outre, chaque paramétre du
modéle a une signification physique [Ahme08]. Les auteurs dans [Homb05] étudient
une seule(PaC) dans son ensemble, la modélisation par un circuit électrique équi-
valent (CE) en utilisant la technique de spectroscopie d’impédance électrochimique.
Cette étude définie la structure du CE, des valeurs de ses paramétres, et propose
une interprétation physique concernant ces paramétres. Toutefois, les observations
relatives a I’SIE ont été utilisées pour caractériser les effets macroscopiques de la
déshydratation et des inondations sur I'impédance de PEMFC [Mrid06]. [Dunch9|
a été Intéressé a rependre sur deux questions basiques de recherche de PaC : diag-
nostic et de modélisation, en particulier EIE (spectroscopie par impédance électro-
chimique) appliqué a une PaC. Un modéle d'impédance de PaC a été proposé. Il
emploie un circuit équivalent dérivé par la technique de I'analyse de la réponse en
frequence (FRA). Les résultats calculés sont ensuite vérifiées par des expériences

sur trois PACS disponibles dans le commerce : Avista Labs SR — 12(500W), Ballard
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Nexa (1.2kW) et BC'S — Tech(300W) PEMFC system |Famo03].

3.3 Modéle dynamique de Larminie

Larminie a publié le modéle de circuit électrique «original» d’une pile & com-
bustible en 1994, comme le montre la figure 3.1. On modélise les électrodes et
I’électrolyte en tant qu’éléments de circuit. Les électrodes sont chacune représen-
tées par un condensateur en paralléle avec une résistance et un potentiel de tension.
Les résistances représentent les résistances faradiques de 'anode et la cathode, les
condensateurs sont des condensateurs associés faradique, et la somme de potentielle
tension est égale a la tension en circuit ouvert de la pile & combustible. Une résis-
tance, R, , modélise I'électrolyte, qui est un inhibiteur de ’écoulement d’hydrogéne
|[Larm94|. Avec ce modéle, Larminie présente une technique d’interruption du cou-
rant pour déterminer les valeurs des composants. V est un appareil de mesure de
tension qui mesure la tension du modéle lorsqu’on passe de I’état initial a I’état de

charge de R;.

E1 Ra 2 Rc

R1

‘%2 W

FIGURE 3.1 — modéle dynamique de Larminie (|[Larm94|)

3.4 Modéle dynamique de Garnier

Le modéle de Garnier est représenté dans la figure 3.2. Le modéle est basé sur

le calcul de I'impédance électrochimique d’une PaC. La résistance Rm représente
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la résistance de l'électrolyte. R, et R. représentent les pertes ohmiques (liées a des
phénomeénes de transport d’électrons). C, et C., qui sont des condensateurs a double
couche, représentent la charge de la double couche. Les impédances paralléles R¢,
Ryo s Cua et Ry, Cyue, représentent les pertes dues aux fluctuations de la concen-
tration d’hydrogéne et d’oxygéne a la surface des électrodes. Le modéle est validé
par sa réponse a un changement d’étape dans le courant de la pile & combustible et

par la comparaison des courbes de polarisation [Garn03].
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FIGURE 3.2 — Modéle dynamique de Garnier

3.5 Modéle dynamique de Larminie-Dicks

Le modéle Larminie-Dicks est représenté sur la figure 3.3(a), il modélise la po-
larisation d’activation, la polarisation de concentration, la polarisation ohmique et
la tension de Nernst. R,, perte d’activation et de concentration, est liée a la ca-
pacité de double couche. R pmic est liée a I'écoulement d’hydrogéne et d’électrons.
Le condensateur C représente la double couche de charge, il retarde donc la dissi-
pation des charges électroniques prés de U'interface électrolyte-électrode Le modéle
Larminie-Dicks simplifie les phénoménes physiques et électrochimiques de la PaC

via un circuit électrique équivalent.

3.6 Modéle d’impédance

La Spectroscopie d'ITmpédance Electrochimique est une méthode largement em-

ployée pour 'analyse fondamentale des phénoménes existants dans les dispositifs

29



Ra Rohrn

Charge

M
I
C
74
E th
(a)
4
3 SIS e
s . e ' “\\\\\ i“/: /,/
- 4///// . - - i’_\ﬂ -‘\\i
r I¢rcapacitive are & ‘
- 1 # Y 5
E ?,;-’" A"\, )
o - Internal % |
E - s
= ) résistance .
LA o e
= j
= |
i | o
| Inductive part Inductive part
S g HF BF
i
-5
0 20
v : Re(z)[mOhm] =
(b)
f—— """ -""""”"¥"”"¥¥""”"?"”"”"”/ " ""7""”""”""”— 1
I R(l R( I
I — VW Ronm  —/ANWA— I
I RN
ro | || !
—)-—' Cu Cc l—
| R, R, |
: R()h.)?l v :
| — SYS —
| N |
1
:_ c iy :

(©)
FIGURE 3.3 — Modéles d’impédance et Larminie-Dicks

électrochimiques. Les prémices de la mesure d’impédance électrochimique remontent

a la fin du X7X™¢ siécle avec les travaux d’Emil Gabriel Warburg sur les processus
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de diffusion entre un liquide et un solide et ceux d’Oliver Heaviside sur le calcul opé-
rationnel pour résoudre des équations différentielles en les transformant en équations
algébriques ordinaires. Il aura fallu attendre les années 1960 et les travaux d’Epel-
boin et de son équipe [Daro95| pour que la théorie de la SIE apparaisse comme une
méthode d’analyse possible pour étudier les mécanismes de corrosion. Leurs travaux
ont notamment permis la conception du premier spectrométre d’impédance élec-
trochimique, le Solartron 1172. Ce premier systéme permettait ’étude fréquentielle
d’un composant a des fréquences comprises entre 0, ImHz et 9,99k H z. Dés lors, de
nombreux travaux ont été entrepris pour comprendre les réactions électrochimiques
se produisant aux interfaces (Frumkin, Armstrong, Smith)[Wast10]. Le cumul de
leurs recherches a permis une plus grande compréhension des mécanismes de cor-
rosion. Dans les années 80, le champ d’application de la SIE était limité a I’étude
des phénomeénes électrochimiques corrosifs. Il s’est étendu ensuite aux domaines des
batteries, [Momm12], [Osak03],[Yuanl4| et [Momm14] et est aussi utilisée pour les
PaC [Sprid6|, [Bult02] et |Petrl3|. Les impédances équivalentes sont utilisées pour
déterminer les paramétres électrochimiques (capacité de double couche, résistances
de la membrane et des connexions et résistance de transfert de charges...) ou pour
analyser le comportement interne de la PaC :

— influence de 'humidification et du séchage des membranes [Liu03].

— observation du comportement de la pile en présence de monoxyde de carbone

dans ’hydrogéne [Wagn04].

— surveillance de la durée de vie de la pile [Wahd07] et [WahdO0§].

La spectroscopie d’'impédance électrochimique est une méthode expérimentale
qui impose l'utilisation d’un courant électrique de type AC et fait varier les fré-
quences dans la PAC, en mesurant I'impédance correspondante. Aujourd’hui, il est
plus fréquent d’utiliser pour la réalisation de cette méthode un analyseur de fré-

quences.

3.6.1 Les différentes techniques utilisées en SIE

La spectroscopie d’impédance est une méthodologie qui a vu son principe évoluer

suivant les applications et les études. Il est possible de distinguer trois ou quatre
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types de technique de SIE suivant que ’on considére I'interruption de courant comme
une méthode dérivant de la SIE ou pas. Les trois autres méthodes se différencient
principalement par la forme des stimuli électriques appliqués au systéme électro-
chimique. Chacune des trois techniques présente des avantages et des inconvénients

propres.

3.6.1.1 La premiére technique

Elle consiste a appliquer un signal bruité aléatoire (bruit blanc) et & mesurer la
réponse bruitée du systéme. L’avantage du signal bruité est qu’il contient un riche
contenu harmonique. Il n’est donc pas nécessaire de répéter plusieurs fois la mesure
de I'impédance pour chaque fréquence. Cependant, il n’est pas possible d’obtenir di-
rectement I'impédance électrochimique pour chaque fréquence permettant de tracer
le spectrogramme d’impédance complet. Une étape de traitement des données est
alors nécessaire. Cette étape vise & décomposer le signal temporel en une multitude
d’harmoniques a fréquences distinctes. Pour ce faire, on utilise la transformée de

Fourier classique ou la transformée de Fourier multi-sinus [Brun04].

3.6.1.2 La deuxiéme technique

Fait référence a l'approche classique utilisée dans la plupart des mesures par
SIE. Le principe consiste a appliquer un signal de trés faible amplitude (courant
ou tension) mono-fréquentiel de type e(t)=Em.sin(wt), et & mesurer la réponse du
systéme (tension ou courant). L’application de la loi d’Ohm permet de calculer les
parties réelles et imaginaire ou la phase et I'amplitude de I'impédance complexe.
Une étape intermédiaire entre la mesure et la détermination de I'impédance vise a
éliminer le bruit environnant afin d’améliorer la qualité de mesure. La transformée

de Fourier rapide est classiquement utilisée [Brun04].

3.6.1.3 la troisiéme technique

En tout point similaire a la SIE classique, elle utilise néanmoins des signaux ex-
citateurs a forte amplitude. En effet, 'utilisation d’un fort stimulus électrique ayant

comme conséquence une variation de plusieurs centaines de mV sur les électrodes
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conduit en général & un systéme instable. L’instabilité d'un systéme est indiquée
par exemple dans le contenu harmonique. La détection dans la réponse du systéme
de plusieurs multiples de la fréquence fondamentale (avec des amplitudes non né-
gligeables) constitue d’ailleurs un excellent moyen pour réaliser le test de linéarité.
Dans le cadre de la PaC, cette technique a été employée par [Niyal3|. Pour me-
surer I'impédance a différentes fréquences, un analyseur de réponse en fréquence
(FRA) et un banc de charge sont nécessaires. Une onde sinusoidale est produite par
la FRA et appliquée & PaC via le banc de charge. Ensuite, la réponse du systéme
est capturée par FRA, et un spectre d’impédance est ainsi calculé. Le résultat ob-
tenu ou de spectre d’impédance est généralement tracé dans un plan de Nyquist
ou de Bode (phase module). Les spectres d’impédance obtenus dans le plan de Ny-
quist peuvent étre facilement analysés par des circuits électriques équivalents (voir
la figure 3.3(b)). Dans ce type d’analyse, chaque composant électrique passif utilisé
(résistance, condensateur, inductance) modélise une caractéristique physique ou un
processus chimique de la PaC. Le circuit équivalent le plus couramment utilisé dans
les modeles de mesure est le circuit Randles. Le circuit Randles originale comprend
une résistance dépendant de la fréquence et du condensateur, qui sont paralléles & un
condensateur classique, et une résistance conventionnelle qui est dans un mode série
a 'ensemble du systéme. L’élément Warburg a été introduit au circuit d’origine pour
la premiére fois par Grahame [Niyal3] et [Yuan07]. Il a divisé les réactions électro-
chimiques dans 6 classes différentes et a présenté différents circuits équivalents. Le
circuit équivalent Randles n’a pas été déterminé sur la base des équations d’admi-
nistration de piles a combustible. Toutefois, en remplacant le condensateur classique
avec un autre élément de base de I’électrochimie, appelé élément de phase constante
(CPE) [Perel4|. Dans un modéle équivalent de Stack PaC, tel que représenté sur la

figure 3.3(c), 'impédance sera donnée par la fonction suivante :

_ R, n RC
R,C,s+1 R.C.s+1

Ou en utilisant Warberg impédance Zoo_cpg, qui est définie par :

1
Z =—_—— 2
Cc,CPE Zo(JU.))n (3 >

ZCAP(S) + Rohm (31)

Ouj = (—1)1/2, est la fréquence angulaire, Z, une constante dimensionnelle, et n

est la constante d’exposant et peut varier entre —1 et 1.
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Sin =1, CPFE est capacité idéal.
Lorsque n = 0,5, CPFE est 'impédance de Warburg.

Sin =0, la résistance C'PFE est idéale, et si n = —1, C'PFE est une inductance.

3.7 Modéles a circuits électriques équivalents

Les modéles circuits électriques sont généralement destinés & un usage systéme,
c’est-a-dire qu’ils ont pour but I’étude du fonctionnement d’un systéme électrique
comportant une PAC. Dans la littérature,plusieurs type de modéles peuvent étre uti-
lisés, le choix s’est porté sur un circuit équivalent de PAC présenté par |Diar98|, par
la suite ce circuit a été introduit dans des modéles allant du plus simple présenté dans
[Seyell] a des modéles plus complexes et sophistiqués [Yu04], [Wang05al,[Samo10],[Hern05],
|Kim13| (présenté par|Page07| dans La figure 3.4).

- 10 P T T e |
e s ' R
) : |

a H= - N J'rl_fW\,_H_W\ﬁ_r.
-2l H,0 [ :
Electrode Elecirolyte Electrode (! _Rac  Rw |
(Anode) (Cathode)
(a)
CDL.C ll
|
RCT.C |
}—W,,—W\,—. . |
(b) ¥ 1 |

Double  Electrode
Hlayer | |

FIGURE 3.4 — Modéles circuit électrique [Page07]
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3.7.1 Modéle dynamique simplifié

La représentation sous forme de circuit électrique présentée en figure 3.5 est de
structure simple : une source de tension correspondant au potentiel de Nernst en
série avec quelques résistances représentant les chutes de tension d’activation, de
concentration et ohmique (essentiellement due & la membrane), la double couche
électrique (située aux interfaces membrane/électrode) est représentée par Cy.. Les
impédances du circuit équivalent sont déterminées de maniére empirique ou semi-
empirique. L’équation (2.1) donne le potentiel de Nernst en fonction des pressions
partielles des réactants et I'équation (2.3) la chute d’activation, leurs coefficients
étant identifiés expérimentalement. Enfin, la tension aux bornes de la PAC s’obtient
en retranchant a la tension de Nernst les chutes de tension d’activation, de tension
ohmique et de concentration équations (2.10) et (2.14). La dynamique fluidique a
également été prise en compte au travers d’une relation faisant intervenir la pression
partielle de 'hydrogéne (respectivement oxygéne) et le débit d’hydrogéne entrant

dans la pile (respectivement d’oxygéne). Ce type de modélisation est clairement

I

—

oftim

Cch:

FIGURE 3.5 — Modéle dynamique simplifie

orienté systéme, ce sont des modeéles dynamiques globaux qui permettent de prédire
la réponse électrique (tension ou courant) du stack. Ces modéles n’ont pas pour but

d’analyser les phénomeénes du ceeur de pile.

1
Ky,

- 1—|—TH28

Py

2

(Wi — 2K, 1) (3.3)
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1
Ko,

T 1+710,
La constante K, est définie comme étant le rapport entre le taux d’hydrogéne et le

Po, (Wo, — 2K,1) (3.4)

courant de pile.

NI
Wy = o (3.5)

2FU
Ou U est le facteur d’utilisation
Ky, gain du débitmétre d’hydrogéne
Ko, gain du débitmeétre d’oxygéne
TH, constante de temps du débitmétre d’hydrogéne
To, constante de temps du débitmetre d’oxygeéne
W, débit d’hydrogéne ayant réagi
Wi débit d’hydrogéne entrant dans la pile
W§ débit d’oxygéne entrant dans la pile
Py, pression partielle d’hydrogene
Py, pression partielle d’oxygéne
F' constante de Faraday
I courant de pile

N nombre de cellules du stack.

3.7.2 Approche par équivalences électriques

Le principe de modélisation est fondé essentiellement sur la similitude topolo-
gique des systémes électriques et des systémes pneumatiques. Le modéle proposé
a été établi en tenant en compte des non linéarités inhérentes a la PaC du type
PEM (dynamique des fluides, saturation de la vapeur d’eau, etc.), ce qui permet
une meilleure prédiction du comportement de la pile [Bech10b|. Tout au long de ce
chapitre, la modélisation est effectuée sous certaines hypothéses :

— (H1) Tous les gaz sont supposés étre des gaz parfaits.

— (H2) La température de pile est uniforme.

— (H3) Les variations de pression produites par des variations de vitesse de I'écou-

lement sont négligées.
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(H4) La différence de pression entre 'entrée et la sortie est treés faible.

(H5) La pression a la sortie du cceur de pile est supposée proche de la pression
atmosphérique.

(H6) L’évolution de la pression entre I'entrée et la sortie du coeur de pile est
supposée proportionnelle au débit de gaz.

(H7) Les variations du volume des canaux sont supposées négligeables.

(H8) La variation temporelle de la température de la pile est considérée suffi-
samment lente pour étre assimilée & une constante.

(H9) L’écoulement est assumé étre laminaire.

(H10) Seuls l'azote et la vapeur d’eau sont supposés susceptibles de se diffuser
a travers la membrane.

(H11) 'écoulement est diphasique.

(H12) Le volume de 'eau liquide est négligeable par rapport au volume global
a la cathode ou a I’anode.

(H13) Les pressions totales & 'anode ainsi qu’a la cathode peuvent étre mesu-
rées.

(H14) La masse et énergie d’un écoulement laminaire sont conservées dans le
cas d’un fluide supposé incompressible et non visqueux.

(H15) la viscosité est constante entre un point "a" et un point "b" de I'écou-
lement

H16) le fluide est compressible.

H17) La pression a l'intérieur du composant est uniforme.

H18) Les pertes de charge ont lieu a ’entrée et a la sortie exclusivement.

T

19) Chaque espéce est considérée comme un gaz parfait.

(

(H17)

(H18)

(H19)

(H20) Les interactions entre les différentes espéces sont négligées.

(H21) Les propriétés de superposition des circuits électriques sont applicables.
(H22) Le gaz est de nature mono-espéce.

(H23) L’eau est produite a la cathode par la réaction électrochimique.

(H24) Une migration forcée de I'eau de 'anode vers la cathode est le résultat
du phénoméne d’électro-osmose.

(H25) La pression de vapeur d’eau est limitée par la pression de saturation de

I’eau, qui est une fonction de la température.
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3.7.3 Principe de modélisation
3.7.3.1 Analogie fluidique électrique

Dans la physique classique, la matiére, la charge et ’énergie sont des grandeurs

conservatives. Les lois nceuds et des mailles de Kirchoff sont en fait des représenta-
tions de ces principes fondamentaux appliquées a 'analyse des circuits électriques.
Le modeéle électrique est établi & partir du principe de similitude topologique des
systémes électriques et des systémes pneumatiques. Dans cette approche, un circuit
équivalent électrique est construit a partir des principes de conservation de la charge,
de la masse et de ’énergie. Chaque composant pneumatique posséde un composant
électrique équivalent. En analysant le comportement physique des composants et
des grandeurs pneumatiques, il est possible d’établir une analogie entre ceux-ci et
les composants et grandeurs électriques, pour ensuite définir les équivalences entre
ces deux systémes isomorphes.
Le courant électrique et le débit d’un fluide partagent les mémes principes dans leur
définition, ils peuvent donc étre représentés mathématiquement de facon identique.
Le formalisme de cet isomorphisme est donné dans I’équation (3.6). Il est ainsi pos-
sible d’affirmer que le courant électrique est un équivalent idéal aussi bien pour le
débit molaire que pour le débit massique.

Environnement électrique :

dg
I=— 3.6
o (3.6)
Environnement pneumatique :
dn
mynet — 5, 3.7
= (37)
Avec :
Wm,net = Wm,in - Wm,out (38)

Selon la loi de continuité de Bernoulli, nous assumons que :

(H14) la masse et 1’énergie d’un écoulement laminaire sont conservées dans le cas

d’un fluide supposé incompressible et non visqueux.

A partir des hypothéses précédentes, un conduit pneumatique idéal posséde un com-
. C , . 1

portement analogue a celui d’un conducteur électrique idéal.

L’hypothése d’incompressibilité du fluide implique que le débit se conserve tout au
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FIGURE 3.7 — Conducteur réel associé i la loi de Poiseuille

long du conduit et le débit net (bilan entre débit d’entrée et débit sortie) devient
nul. Si en plus les pertes mécaniques sont négligées, ’énergie de ’écoulement est
conservée et le conduit pourra étre représenté par un nceud dans un réseau élec-
trique équivalent (figure 3.6).

Dans une approche réaliste, il est évident que des pertes mécaniques sont introduites
par des forces non conservatives au sein du fluide. Ces pertes mécaniques ou pertes
de charge, sont généralement modélisées par une équation empirique connue sous
la loi de Poiseuille. Cette loi établit ’existence d’une relation de proportionnalité
entre le débit et les pertes de charge dans un écoulement laminaire pour un fluide
incompressible. Sous I’hypothése : (H15) la viscosité est constante entre un point
‘a’ et un point 't de I’écoulement (voir figure 3.7). Une équivalence entre la loi de
Poiseuille et la loi d’Ohm peut étre proposée (3.9).

Environnement pneumatique :

7r?
W,,=AP | — 3.9
(SM) (89)
Environnement électrique :
AV
[=— 3.10
- (310)



Alors, la résistance et le potentiel pneumatique peuvent étre défini par :

(

p— 8_//Ll

o2
et (3.11)
AP = AV
\

En vertu de (3.9), il est possible d’établir I’équivalence entre la tension électrique et
la pression pneumatique (3.11). Dans le cas particulier ou les conditions de validité
de la loi de Poiseuille sont respectées, la résistance équivalente 7y restera constante
pour I’écoulement considéré. Dans un conduit réel, la résistance est distribuée uni-
formément tout au long du conduit. Néanmoins, dans le processus de modélisation,

la résistance totale des conduits sera concentrée en des résistances ponctuelles.

3.7.3.2 Cas particulier d’un fluide compressible

Dans le cas d’un fluide compressible, le conducteur pneumatique ne peut pas étre

modélisé exclusivement par une résistance. En fait, dans un écoulement d’un fluide
compressible, la masse du fluide & l'intérieur du conducteur peut varier Wy er #
0, Winet # 0,. 11 est alors impossible de modéliser les caractéristiques du fluide a
partir d’'un modéle exclusivement résistif. I’introduction d’un élément permettant
de modéliser la capacité de stockage des conduits s’avére alors indispensable.
Pour trouver le composant adéquat, il faut partir de la loi des gaz parfaits. A des
conditions de température et de volume constantes, ’équation des gaz parfaits peut
s’écrire comme (3.15). 1l est possible d’observer que 1'équation des gaz parfaits est
isomorphe a l'équation de la tension aux bornes d’un condensateur (3.16). Une
comparaison directe entre (3.15) et (3.16) permet de définir le concept de capacité
C du fluide comme décrit en (3.17). En conclusion, sous I'hypotheése :

(H16) le fluide est compressible,

Un conducteur pneumatique possédera des caractéristiques résistives et capacitives

et son modéle équivalent sera donné par un circuit R¢.

dP RT dn
- o= 12
dt v dt (3.12)
Avec
dn
W, = — 3.13
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dP RT
— = —W,, 3.14
dt v ( )
Environnement pneumatique :
RT to
AP = _/ W dt (3.15)
voJy
Environnement électrique :
1 to
AV = — Idt 3.16
/ (316)
La capacité pneumatique peut étre définie comme
v
Cr = — 3.17
1= BT (3.17)

Un circuit Re en configuration en 'T” est donc choisi comme modéle équivalent élec-
trique pour le conducteur pneumatique. Dans la configuration en "T”, le condensateur
Cy est placé entre deux résistances (R, Rou) (voir la figure 3.8). Cette configura-
tion permet d’adapter finement la dynamique du modéle a celle de la conduite, dans
des conditions diverses, tout en préservant une certaine simplicité dans le modéle.
Les réservoirs des divers types, tels que ceux qui font partie du systéme d’humidifi-
cation et de condensation, suivent également les mémes principes physiques. Il est
ainsi possible de modéliser les réservoirs et d’autres composants de facon analogue
aux conducteurs, par un circuit RC en configuration en ”T”. Pour la modélisation
des réservoirs possédant des volumes relativement importants, deux hypothéses ad-
ditionnelles sont considérées :

(H17) La pression & l'intérieur du composant est uniforme.

(H18) Les pertes de charge ont lieu & I'entrée et a la sortie exclusivement.

Les pertes de charge (AP) trouvées expérimentalement entre l’entrée et la sortie d’un
composant seront donc modélisées par les résistances d’entrée et de sortie (R, Rout)
du circuit R¢o équivalent. Cette approche trouve son fondement théorique dans les
équations d’embout [Pukr02b| et [Pukr02a]. Ces équations sont de nature empirique ;

elles décrivent un cas particulier de la loi de Poiseuille.

3.7.4 Modéle de la pile

La prochaine étape dans le processus de modélisation consiste a regrouper les

sous modéles individuels obtenus a partir de la méthodologie décrite précédemment,
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FIGURE 3.8 — Circuit électrique équivalent pour des composants pneumatiques

pour obtenir un circuit électrique équivalent comme modéle global du systéme pile
a combustible. Pour ce faire, le systéme PaC sera supposé étre divisé en trois sous-
systémes principaux : Le systéme d’admission des gaz comprend tous les éléments
en amont de pile, les conduits de gaz, les vannes et le systéme d’humidification.

— Le coeur de pile lui méme ;

— Le systéme d’évacuation des gaz comprend tous les éléments en aval du coeur

de pile;
— Les systéemes d’admission et d’évacuation des gaz seront donc modélisés avec

moins de détails.

3.7.4.1 Systéme d’admission des gaz

le systéme d’humidification mérite une attention toute particuliére étant donné
que de la vapeur d’eau W, ,qp est ajoutée au débit d’air sec W, ;,, et que la gestion

de '’eau est un facteur clé pour le bon fonctionnement de la pile.

Whum,out = Wsec,in - Wm,vap (318)

Wm,vap = f(Wsec,ina Hra T) (319)
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En régime permanent, le bilan molaire dans I’humidificateur peut s’exprimer par
I'équation (3.21). La quantité d’eau ajoutée Wi, 4qp est fonction du débit d’air sec,
de la température et du niveau d’hygrométrie souhaitée. Le taux d’évaporation peut
varier selon I'état du systéme et I’hygrométrie & imposer; il est donc nécessaire
d’utiliser un composant électrique actif pour le modéliser dans le circuit électrique
équivalent. Une source de courant commandée sera ainsi utilisée pour modéliser
I'introduction d’eau (dans sa phase vapeur) au circuit d’air. Dans le modéle de
I’humidificateur, il est aussi nécessaire de considérer les non linéarités issues de la
saturation de la pression de vapeur d’eau. Le seuil maximum de la pression de
vapeur imposée par la pression de saturation est introduit dans le circuit électrique
par une diode Zenner que ’on peut observer dans la figure 3.9. La source de courant
commandée et la diode Zenner donnent au modéle de 'humidificateur son caractére

non linéaire.

1/1/!"/'!,5‘[3[' ‘/VUIH,’!.IUH
—_— —_—>

W/i)l,vup
S

w, M/ou{,mcrn

VVTH,V(!}J

FIGURE 3.9 — Circuit électrique équivalent pour le systéme d’humidification d’air

3.8 Coceur de pile

3.8.0.2 Considérations générales

Les conduits de gaz dans la pile sont constitués principalement par des canaux

qui peuvent aussi étre modélisés par un circuit RC en configuration en "T". Les
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paramétres du circuit (valeurs de résistance et capacité) sont fonction de la géomeé-
trie des canaux, de leur localisation dans la pile et de la nature du gaz considéré.
D’une maniére analogue au phénomeéne décrit pour 'humidificateur, le débit mo-
laire & 'entrée de la pile et & sa sortie ne sont pas nécessairement identiques. De la
vapeur d’eau est ajoutée (a la cathode) au débit d’air (W, ...) du fait de la réaction

électrochimique (Wi, pr,0.r)
NI

Won,ts0,r = bYal (3.20)
du phénomeéne d’électro-osmose (Wi, m,0.¢)
Wi ttoe = D.NT (3.21)

et a la diffusion a travers la membrane (W™ go0).
Les débits molaires d’oxygeéne, d’hydrogéne et d’azote sont également variables
de plus, la consommation d’oxygéne et d’hydrogéne par la réaction électrochimique

W0, (laquelle est fonction de la charge électrique imposée a la pile (3.22) et (

3.23)

NI

Wm70277‘ - E (322)
NI

Wm/,Hg,’r = ﬁ (323)

Dans le modéle développé ici, le comportement de chaque gaz est considéré en fonc-
tion de son propre état, raison pour laquelle un seul circuit RC' est insuffisant pour
obtenir un modéle permettant la prédiction du comportement de toutes les espéces.
Ainsi, 'utilisation d’'un modéle fondé sur des simples circuits RC ne permet pas
Iestimation des différentes fractions molaires des espéces dans le cadre du fonction-
nement de la pile sous charge.

Dans le but de concevoir un modéle pertinent permettant de décrire I’évolution des
pressions partielles des différentes espéces a 'anode et & la cathode, les hypothéses
suivantes sont, considérées :

(H19) Chaque espéce est considérée comme un gaz parfait.

(H20) Les interactions entre les différentes espéces sont négligées.

(H21) Les propriétés de superposition des circuits électriques sont applicables.

D’apreés les considérations précédentes, le modéle consistera en quatre circuits RC'
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unitaires différents (un pour chaque espéce considérée : Hy, Oy, No, H5O), mais cou-
plés par des conditions limites de pression et débit (pression et débit globaux a
respecter a 'entrée et a la sortie de la pile). Les valeurs de pression et débit (tension

” 50
7

et courant équivalents respectivement) pour un point donné seront obtenues par

” 29
]

la somme des tensions et courants calculés au point dans chacun de ces circuits

unitaires (application du principe de superposition) :

(
Pe(i) =Y Pi(i)
k
Cathode pourk € {Na, Oy, HyO} (3.24)

W (i) =) Wi (D)

\

et .
Pa(i) = 37 PG
k
Anode pourk € {Ny, Hy, H,O} (3.25)

Wai) =Y W ()
k

\

3.8.0.3 Circuits équivalents pour 'oxygéne et ’hydrogéne

En considérant que I’hydrogéne et I'oxygéne ne se diffusent pas a travers la
membrane, les circuits représentant les canaux a la cathode et a 'anode pour ces
deux espéces peuvent étre analysés de fagon indépendante. Le circuit résultant d’'une
telle approche est donné dans la figure 3.10. Il est & noter que la structure du circuit
est valable aussi bien pour I'oxygéne a la cathode que pour ’hydrogéne & 'anode ;
seules les valeurs numériques doivent étre adaptées dans chaque cas. Dans le cas de
I'oxygene et de 'hydrogeéne, les taux de consommation Wo, , et Wy, , sont fonctions
du courant débité ”I”, du nombre de cellules "N" de la pile et du nombre d’électrons
transférés (3.22, 3.23). La consommation d’oxygéne et d’hydrogéne est modélisée en

intégrant une source de courant commandée dans le circuit électrique figure (3.10).

3.8.0.4 Circuits équivalents pour ’azote

Dans la littéature (voir [Famo03], |Golb04] et [Yerr03]), les modéles proposés pour

la description du comportement de la PAC ne tiennent pas compte de la diffusion de
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FIGURE 3.10 — Circuit équivalent pour 1'oxygéne/hydrogéne

I’azote. En effet, ce phénoméne est en général négligé lors d’un fonctionnement en
mode ouvert. Cependant, si la pile fonctionne en "mode fermé" (la vanne de sortie
cOté anode est fermée, ce qui est le cas quand la minimisation de consommation de
combustible est souhaitée), une quantité non négligeable d’azote peut s’accumuler
transitoirement dans les canaux a l’anode, ce qui peut étre considéré comme un
dysfonctionnement qui entraine une chute de la tension de pile.

La diffusion d’un gaz a travers la membrane est proportionnelle au gradient de pres-
sion et au gradient de concentration du gaz entre les canaux a la cathode et les
canaux a l'anode comme il est illustré par le cas particulier de '’eau dans I’équation
de(Wt,o). Les coefficients de diffusion peuvent étre modélisés par des résistances
constantes si une linéarisation autour du point de fonctionnement est envisagée, ou
avec des résistances variables, si 'activité de ’eau de chaque coté de la membrane
et donc le contenu d’eau de la membrane présentent des variations importantes. La
consommation d’azote est modélisée en intégrant une source commandée de cou-
rant dans le circuit électrique de la figure 3.11 ou la résistance RY, représentant le

coefficient de diffusion de 'azote est également constante.

3.8.0.5 Circuits équivalents pour la vapeur d’eau

Dans le cadre de la modélisation du comportement de la vapeur d’eau, nous
assumons les hypothéses (H23, H24 et H25). Si la pile fonctionne dans des conditions
de pression de vapeur proches de la pression de saturation Py, 'apparition d’eau

dans sa phase liquide dans les canaux est possible et son effet doit donc étre pris en
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FIGURE 3.11 — Circuit équivalent pour I'azote

compte dans le modéle.

W]?[’;IO S Psat (326)

L’eau produite par la réaction électrochimique W, g, » €t I'eau transférée par le
phénomeéne d’électro-osmose W, m,, . sont fonction du courant débité par la pile.
Son effet combiné est modélisé par des sources de courant placées sur des nocuds
représentant I’anode et la cathode, dans le circuit électrique équivalent pour I'eau.
La liaison entre la cathode et I’anode permettant la diffusion de I’eau est modélisée
par une résistance reliant le nceud "cathode" et le noceud "anode" de fagon analogue

a la diffusion d’azote présentée précédemment. Le changement de phase qui a lieu

oo 28

des pressions proches de la pression de saturation et produisant un condensat
sous forme de gouttelettes en suspension ou formant une zone humide sur les parois
des canaux. Il est nécessaire d’introduire un élément avec un comportement non
linéaire dans le circuit, permettant de rendre compte du seuil imposé par la pression
de saturation. L’introduction d’une diode Zenner en paralléle avec le condensateur
permet de limiter la tension (équivalent électrique pour la pression) de la valeur
imposée, selon la température d’opération de la pile. Le débit de condensation est
lui aussi représenté par la diode Zenner sous la forme du courant traversant la diode

Zenner, voir le schéma dans la figure 3.12.
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FI1GURE 3.12 — Circuit équivalent pour la vapeur d’eau

3.8.0.6 Identification des paramétres
Coefficients de diffusion

Dans la plus part des situations, la diffusion de I’azote a travers la membrane peut
étre négligée, néanmoins dans des cas trés particuliers tels que le fonctionnement en
mode "hydrogéne fermé", la sortie de I’hydrogéne est fermée et est ouverte seulement
pour purger le canal anodique. L’azote peut s’accumuler en quantité suffisamment
importante pour affecter le rendement de la pile. Si on supposons donc, que seuls
l'azote et la vapeur d’eau peuvent se diffuser a travers la membrane (c’est-a-dire
I'hypothése (H9)). Ceci implique que les débits de diffusion des espéces a travers la
membrane concernent seulement les espéces Ny et Hyp. La modélisation du passage
de 'eau a travers la membrane est donnée par deux relations différentes . Ceux-ci
sont dépendantes de la surface de la membrane, de la densité du courant et du degré
relatif d’humidité. Le débit de transfert de I’eau a travers la membrane est réagi par
deux phénomeénes différents [Nguy93| et [Spridl].

Le premier phénoméne est le transfert de ’eau de ’anode vers la cathode et s’appelle
flux électro-osmotique. Le débit moléculaire de 'eau dans une cellule est donné en
fonction de la densité du courant (i), du nombre de "Faraday" (F) et du coefficient

d’électro-osmose (ng) [Hina08]. Ce dernier est le nombre de molécules d’eau qui
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traversent la membrane |Ryan06|. Les débits molaires au niveau de la membrane

sont donnés par :

I

Ny, =————

1 €Afc2F
I

No, =————

O T Ap AF

. (3.27)

Nv,an =~ 4{Vy,mb
€

1 1
cha = Nvm
’ 9 (2FAfc * ’ b)

Avec F' la constante de Faraday, I le courant et N, ,,; le flux d’eau de vapeur compte

tenu de la trainée électro-osmotique et des phénoméne de diffusion.

J Cy mb — Cv,an,m
Nymp = N — 0ty Dy —2E8mb— Zvanmb (3.28)
F tmb

avec ng le coefficient électro-osmotique, J la densité de courant, a,, un paramétre
ajustable, D, le coefficient de diffusion de la vapeur d’eau dans membrane et t,,;
I’épaisseur de la membrane. Le coefficient électro-osmotique, vapeur coefficient de
diffusion de la vapeur d’eau dans la membrane D,, et les concentrations de la vapeur

d’eau sont calculés par :

2.5
=99
o Ao —2436
D, =3.5x 1076 (H) exp { 7 } (3.29)
o Pmb,dry )\e

Cy,e,mb _Mmb,dry
Avec A\, est la teneur en eau de la membrane, p,,p sec la densité de membrane seche,
M,p sec la membrane séche masse molaire et A\ la membrane teneur en eau a coté
de I’électrode concernant. La teneur en eau de la membrane est une interpolation
linéaire de deux fonctions polynomiales représentant la teneur en eau de la membrane
a 30°C présenté par [Spri91] et & 80°C présenté par [Hina94|. Cependant en fonction

de la valeur de ’activité de I’eau la fonction peut étre considérée comme linéaire ou

constante.
(50 = X°€) (%5) + X°C pour 0<a<1
_)a=1
A = (16833; ) (a; — 1)+ )\?:1 pour 1<a<3 (3.30)
16.8 pour a >3
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Avec la fonction de la teneur en eau de la membrane de I'activité de 'eau tel que :

A% =0.043 + 17.81a; — 39.85a> + 36a]
(3.31)
2
A% =0.3 +10.8a; — 16a; + 14.1a3
Avec a lactivité de 'eau et j l'indice définissant 1’électrode en regard de la sur-

face de la membrane ou la membrane elle-méme, et 'activité de ’eau est donnée

respectivement a I’anode et a la cathode par :

e = D0
Psat 3 32
. (3.32)
0 — PH2O
T Psat

La pression de vapeur saturante, dont on a besoin pour calculer les fractions molaires
d’eau aux entrées des couches de diffusion, dépend de la température d’humidifica-

teur. On peut la déterminer en utilisant ’expression empirique de C.-Y. Hsu et al.

[Hsu09] :

10g (Pogy (T)) = —2,1794 + 0.02953. (T — 273)

(3.33)
—9,18937.1075(T — 273)% 4 1,4454.107.(T — 273)°

avecT en Kelvin et Py, en atm. On peut aussi avoir recours (ce que nous ferons) a

la formule de M. Wohr [Noiy12|, T' étant alors en Kelvin et Py, en Pa :

Puut(T) = 100.10"cv7 275 (3.34)

avec A = 8,073, B = 1656,39 K, et C = 226,86 K.

Identification des Résistances et Condensateurs

D’une fagon générale, tous les composants possédant un volume non négligeable
seront modélisés en les découplant en trois parties :
— La premiére partie consiste a modéliser le volume des composants par une
capacité C',
— La deuxiéme partie modélise 'embout d’entrée (considéré de volume négli-
geable) par une résistance d’entrée R;,,
— La derniére partie modélise I'embout de sortie (considéré lui aussi de volume

négligeable), par une résistance de sortie Roy;.-
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En utilisant cette méthode pour tous les composants, les pertes de charge sont
concentrées aux entrées et sorties de chaque élément, permettant d’obtenir la méme
disposition en T du circuit RC' (figure 3.8) pour tous les éléments des circuits pneu-
matiques du systéme.

En considérant que 1’écoulement est laminaire, la valeur des résistances est supposée
rester constante. Cette simplification est fréquemment utilisée dans la littérature
[Yerr03], [Golb04] et [Pukr04b|. Cependant, nos résultats expérimentaux suggérent
fortement que la relation entre les pertes de charge et le débit ne correspond pas a

une équation linéaire, mais plutdt & une équation quadratique de la forme (3.35)
AP =aW?+b (3.35)

Ot a est un coeflicient lié & la résistance pneumatique et b est un coefficient d’ajus-
tement pour 'offset due des différences d’étalonnage des capteurs existant entre les
capteurs a 'entrée et a la sortie du banc d’essais expérimental utilisé.

En partant de I'hypothése que les pertes de charge peuvent étre présentées de la
forme (3.36) (loi de Poiseuille avec section transversale et viscosité constante) et en

considérant (3.35), il est possible de définir la résistance pneumatique par (3.37).

AP = R; W (3.36)
Ry =aW (3.37)

Les systémes d’admission et d’évacuation des gaz sont similaires, il est donc pos-
sible de construire des modeéles similaires pour ces deux systémes. Néanmoins, le
comportement des gaz dans ce sous-systéme que constituent les évacuations, ne fait
pas partie de nos priorités de modélisation. Nous considérons donc que pour notre
propos, une impédance Ry est suffisante pour modéliser le systéme d’évacuation
des gaz. Il est important de préciser que la valeur de 'impédance Ry est fortement
liée au banc d’essais, et non pas a la pile ni au systéme pile lui-méme.

Pour modéliser les résistances pneumatiques, certains auteurs se contentent d’une
approche linéaire [Hern05|, [Famo03|. Des essais expérimentaux, montrent que les ré-
sistances pneumatiques sont loin d’étre constantes. En fait, les résistances de charge

R RS

in’ out

RS, RS, d’entrée R

3 C
in? de sorties R

ot présentent un comportement pro-

portionnel aux débits de gaz. Des résultats expérimentaux explicitant ce point sont
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présentés dans la figure 3.13. Les coefficients a et b dans (3.41) sont fonctions de
la capacité des canaux et des résistances pneumatiques d’entrée et de sortie. Leurs
valeurs sont estimées a partir des essais dynamiques autour d’un point de fonctionne-

ment en utilisant la méthode des moindres carrés récursifs, permettant de remonter

aux valeurs de capacités et de résistances.
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FIGURE 3.13 — Caractérisation de différentes résistances

La capacité (), est introduite pour modéliser la relation entre le contenu d’eau
dans la membrane et 'activité d’eau a,, a ses surfaces. Une valeur approchée de
cette relation pour une membrane de type Nafion 117 est donnée dans [NGU93)|.
les capacités des couches de diffusion sont obtenues a partir de (3.38). Le volume

libre est donné par I’equation suivante :

v=N.P.LHE (3.38)

ou :
N : le nombre d’électrodes,
P : le coefficient de porosité,

L : la longueur de I’électrode,
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H : la hauteur de I’électrode,
E : I’électrode,
La capacité peut étre calculée a partir de I’équation (3.17).

Les paramétres nécessaires sont donnés dans [Hern06].

3.9 Modéles circuits électriques équivalents(Becherif)

Le circuit global donc formulé est représenté sur la figure 3.14. Chacun des débits
est désigné par la lettre W. Nous devons développer les équations de maniére a
résoudre pour les débits inconnus dans le condensateur et de prédire le potentiel
global de la pile. Cette section présente la formulation de ces équations basées sur les
lois de Kirchhoff, qui sont ensuite utilisés pour effectuer les simulations. La lettre W
désigne le débit alors que les exposants [, a, ¢ et m désignent la fonction de courant
anodique, cathodique ou sections membrane, respectivement débit, [Bech10b| et
[Bech11a).
Les indices en premier lieu sont la premiére lettre de 'espéce qu’ils dénotent, par
exemple, avec de ’eau, H pour hydrogene, etc , Cy désigne soit le débit ou la chute
de pression a travers le condensateur dans la section correspondante .
e —e'm! ) ind ) Tout! et’sat’ désignent réagi , inverser électro , membrane |
entrée, sortie et la saturation.

Les équations ci-aprés concernent les débits dans les différentes branches du circuit

représenté sur la figure 3.14

We +We +Wh =W+ Wi+ Wi + W + Wy (3.39)
Wi+ Wi + W + Wy = Wep+ Wi+ Wh + Wi +We,  (3.40)
Vi = (Rou + Ro)Woy +V© (3.41)

Vér = (Rou + Ry )Wo, + V¢ (3.42)

Vi = (RE) Wi + Ve (3.43)

Ve = (0.5Rym + Ry + Ryp)We ., + P (3.44)

Ve = (0.5Rym + R, + Rop)Wo, +VE (3.45)

83
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di ‘ (3.46)
avg,  We,
— 3.47
dt C]‘? ( )
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=% 4
i~ Oy (3.48)
Ve = Ry Wim (3.49)
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FIGURE 3.14 — Modeéles circuits électriques équivalents(Becherif)

3.10 Comparaison Des Modéles Dynamiques

Le PaC utilisée dans cette étude est de type (PEMFC) et a été assemblée avec
des membranes disponibles dans le commerce (Gore M ESGAPrimeasrie5510). Une
description détaillée de I'installation d’essai de 1kW peut étre trouvée dans [Hiss05].
Le banc d’essai a été congu pour tester une PaC de 1kW dans différents modes de
fonctionnement et pour différents paramétres de fonctionnement (pression, la tem-

pérature des gaz, température de fonctionnement, le taux d’utilisation de gaz, les
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taux d’humidification pour I'air et ’hydrogéne entrants, la charge électrique). De
nombreux paramétres physiques mis en jeu dans la pile peuvent étre controlées
et mesurées afin de controler les conditions de fonctionnement de la PaC le plus
fidélement possible. En outre, les débits d’entrée et de sortie, les pressions, les tem-
pératures, les tensions des cellules individuelles, et le courant peuvent étre suivis en
utilisant un interface développé avec Labview™™ .

Dans chacun des essais, les pressions d’entrées hydrogéne et air sont asservies au fur
et & mesure que le courant augmente par incréments de 5 ou 2A. Ainsi, la puissance
électrique délivrée par la pile croit et la tension de pile chute petit a petit. Quand
une cellule atteint le seuil de 381mV, la puissance maximale atteinte au cours de
I'essai est relevée et fait figure de réponse. Il est a noter que la puissance électrique
maximale peut étre obtenue pour des valeurs de courants différentes voir la figure
3.15.

Dans les essais, nous avons recours au mode régulation de pression. Des débits de
gaz cOtés hydrogene et air sont alors fixés a 'aide des régulateurs de débit massique
qui permettent de maitriser le débit de gaz dans la pile a partir d’une consigne
générée par le programme de gestion du processus (développé sous Labview). Les
consignes de débits de gaz sont calculées par le programme a partir des relations
liant ces débits de fluides gazeux au courant de pile. Les données utilisées dans la
simulation sont recueillies & partir d’'une pile PEMFC de 20 cellules par 100cm? de
surface de chaque cellule, I’épaisseur de la membrane est de 25um et de la puissance
nominale est d’environ 7001/. De nombreux paramétres physiques mis en jeu dans la
pile peuvent étre mesurées. Entrée-sortie grandeur mesurée sont les débits de canal
cathode et anode, entrée-sortie pressions d’air de cathode et anode, la température
moyenne et I’humidité de PaC, la tension de la pile et du courant qui est tradi-
tionnellement considéré comme une perturbation mesurable au systéme. En outre,
les pertes des tensions : activation, de concentration et ohmiques sont dépendant
du courant. La pression d’hydrogéne est calculée comme une étape intermédiaire
de calcul de la tension thermodynamique qui est obtenue par I’équation de Nernst.
La tension de la pile est la différence entre les tensions thermodynamiques et les
pertes. Lors de ces essais, différentes échelons de courant sont appliquées a la PaC

ce présenter le comportement en régime permanent et transitoire. Tout d’abord, la
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FIGURE 3.15 — Evolution des différents paramétres au cours de 1'essai

PaC est activée avec une puissance d’environ 700 et une charge qui consomme
un courant d’environ 554 (3.16). Dans la figure (a), la tension de la pile commence
a partir de la tension de circuit ouvert (OCV). En dehors de cette zone, la tension
de simulation est sensiblement proche de la tension obtenue expérimentalement, les
deux sont environ de 11.8V. Larminie-Dicks a simplifié les phénoménes physiques et
électrochimiques de la PaC vers le circuit électrique équivalent. Ce circuit permet
de concevoir la caractéristique de la conception du combustible dans 3.3-(a). Nous
considérons ’anode et la cathode similaires, mais leurs interactions sont réversibles.
Comme il est remarqué, nous avons abrégé certains phénoménes communs, de sorte
que la caractéristique obtenue soit nettement influencée et peut étre substituée.
L’utilisation d’un modéle d’impédance pour présenter une PAC est donnée par la fi-
gure 3.3-(c), avec I'impédance proposée. La variation de la charge de 700W a 400

sous un faible courant de 554 a 30A, font que les deux modéles Larminie-Dicks et

86



— Résultats expérimental 700W
Modéle de Larminie-Dicks

=== Modéle d'impedance

== Modsle de Becherif
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FIGURE 3.16 — Tensions simulées et expérimentales obtenues pour une pile PEMFC
700W

d’impédance ne donnent pas les résultats désirés. Aprés ’ajustement de ces valeurs
de résistances et de capacités, les courbes de tension de stack PaC sont représentées
sur la figure 3.17. Dans ces modéles dynamiques, le changement de courant est si-
muler par le changement de charge. Les variables des caractéristiques de stack PaC
qui ont été observés et les résultats de la simulation sont représentés sur les figures
3.15, 3.16 et 3.17.

Pour vérifier la validité du modéle, une autre expérience sur la PEMFC 1kW
avec 20 cellules a été réalisée. Dans la figure 3.18, les réponses dynamiques de la
puissance de la pile mesurée et de la température sont présentées pour un courant
de charge de la pile compris entre 0 et 30A, puis entre 55A et 40A en diminuant de
plus en plus les variations. Lorsque le courant de charge de la pile a été progressive-

ment augmenté de 0 & 30A, la puissance de la pile augmente jusqu’a environ 400W,
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— Résultats expérimental 400W
Modele de Larminie-Dicks

=== Modéle d'impedance
== Modele de Becherif
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FIGURE 3.17 — Tensions simulées et expérimentales obtenues pour une pile PEMFC
400W

la température de la pile passe de 50°C' & 54°C' en raison du libérement de chaleur
dégagée pendant la réaction électrochimique. Lorsque le courant de charge de la pile
passe de 55A a 404, la température de la pile diminue & 2°C. La figure 3.19 donne
les résultats de la mesure de la tension transitoire et les courbes de réponse dyna-
miques lorsque le courant de charge est passé de 0A a4 304, 55A et 40A. A partir de
la figure, on peut voir que la courbe de tension augment progressivement lorsque le
courant de la pile diminue et lorsque la charge diminue. Dans ce cas, les paramétres
sont fixés pour tracer les courbes de tension des Larminie-Dicks et d’impédance.

Bien que les paramétres du modéle de circuit électrique équivalent (Becherif) sont
restés fixe pour toutes les expériences. La figure montre clairement une bonne pré-
cision du modéle de circuit électrique équivalent (Becherif) si elle est comparée aux

deux autres modéles. Ceci est confirmé par la figure 3.20 qui donne une erreur re-
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FIGURE 3.18 — Courbe de variation dynamique du stack PaC (courant, la tempéra-

ture et de puissance)

lative pour chaque modéle. Le modéle de Larminie-Dicks est le plus simple, mais il
donne une erreur maximale qui est d’environ 20%,le modéle d’impédance en dépit de
sa complexité, & une erreur plus acceptable qui ne dépasse pas 15%. Avec une erreur

ne dépassant pas 5% au maximum, le modéle de circuit électrique équivalent (Be-
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FIGURE 3.19 — Tension simulée et expérimentale d’essai dynamique

cherif) présente de bien meilleurs résultats. Le tableau 3.1 de comparaison résume

les propriétés les plus importantes des modéles indiqués dans ce présent chapitre.
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FIGURE 3.20 — Erreur relative de modéles

TABLE 3.1 — Propriétés de modéles dynamiques

3000

Larminie-Dikes Impedance Circuit électrique équivalent
Nombre de paramétre 4 6 10
Nombre de variable 1/1 1/1 11/4
(input/output)
simplicité Simple Complex Complex
Précision modeste précision bonne précision Haute precision
Finesse L’utilisation fréquente | L’utilisation fréquente Proposé pour tous les

dans les véhicules hybrides,

relié au convertisseur

dans le diagnostic et le

systéme embarqué

domaines : le diagnostic,

le controle et systéme embarqué

Effet de la température

Neégliger

Négliger

Considérant la température
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3.11 Conclusion

Les modéles dynamiques notamment des circuits électriques sont cong¢us habi-
tuellement pour définir un systéme. C’est-a-dire qu’ils sont concus pour étudier
la fonction d’un systéme électrique comportant une PAC. Dans ce chapitre, trois
modéles dynamiques des PEMFC sont étudiés. Ils ont été modélisés dans 'envi-
ronnement Matlab/Simulink. Une série de simulation et analyses ont été effectuées.
Prenant en compte la tension et les différentes puissances de PaC avec change-
ment de charge. La comparaison entre les données et les résultats éxperimentaux
des simulations montrent que les modéles donnent de bons résultats. Le modéle de
Larminie-Dicks est le modéle le plus simple, en ce qui concerne le modéle d’impé-
dance et le modéle par circuit électrique équivalent (Becherif), ce dernier offre une
précision quatre fois supérieure au modéle Larminie-Dicks et trois fois supérieure au
modéle d’impédance, car il est moins sensible aux fluctuations de puissances et aux

variations relatives aux conditions de charge.
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Chapitre 4

Modélisation et commande du

systéme complet

4.1 Introduction

E rendement et la performance de la pile & combustible sont lies fortement aux
fonctionnements de ses auxiliaires. Quand une charge est alimentée par la PaC,
I'oxygéne et ’hydrogéne sont consommes, puis de la chaleur et de 1’'eau sont générés
dans le systéme. Ainsi pour bien mener le fonctionnement d’un systéme PaC, la
régulation des débits, des pressions, de la température et de 'eau est exigé. Une

variété de problémes de controle a été identifiée et discutée dans la littérature.

4.2 Problématiques de la commande dans la PaC

4.2.1 DMaximisation de I’énergie fournie par la PaC

Les auxiliaires du systéme a PaC sont alimentés en électricitée par la pile. Le
compresseur est 'auxiliaire qui consomme le plus d’énergie. Il peut atteindre jusqu’a
20% de la puissance totale [Pukr0O4a|. Pour cela le controle du systéme d’alimentation
en air est important, il permet d’optimiser la puissance nette de la PaC. Cette
derniére est égale a la différence entre la puissance fournie par la pile a combustible
et la puissance consommeée par les auxiliaires. D’aprés [Pukr04c| , la puissance nette

optimale est atteinte pour un rapport d’excés d’oxygéne compris entre 2 et 2.5.
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Ce coefficient est égal au rapport entre le débit d’oxygéne & l'entrée de la cathode
et le débit d’oxygéne qui réagit avec 'hydrogéne. L’objectif est donc de maintenir
un rapport d’exces d’oxygeéne optimal, afin d’atteindre un niveau de débit d’air
suffisant. Cela permet de répondre au besoin nécessaire de la charge et d’optimiser
la puissance nette du systéme a PaC. Une méthode d’optimisation de la puissance
nette délivrée par la PaC est proposée par [Chan09b| et [ORou09] en utilisant la
méthode de ’Extremum Seeking. Cet algorithme est une méthode effective pour les

problémes d’optimisation, et pour les systémes dynamiques mal connus.

4.2.2 Gestion de 'eau

Le probléme de la gestion de ’eau est de maintenir un coefficient d’hydratation de
la membrane constant. Cette derniére est sensible au séchage et au noyage [McCa0§]
. Ces deux contraintes ralentissent la vitesse de passage des gaz et dégradent la
membrane. Il est démontré expérimentalement qu’un exces d’eau dégrade la tension
électrique de sortie de la PAC [McKa08] , et un manque d’hydratation réduit sa
durée de vie. Par contre, un taux d’humidité élevé est souhaitable pour assurer
la conductivité des protons a travers la membrane. Il faut noter qu’'une mauvaise
gestion de I'eau peut créer une chute de tension de 20% a 40% [Bchi97|. [Wang05b]
montre que la dynamique de changement de ’humidité dans la pile a une constante
de temps qui est beaucoup plus lente que celle des gaz entrant, bien que ’humidité

a un effet direct sur la conductivité de la membrane et la résistance interne.

4.2.3 Gestion de la température

Les piles a combustible de type PEM sont sensibles & la température durant le
fonctionnement. Une température élevée accélére la réaction chimique et ainsi amé-
liore la performance du systéeme . Mais hélas, comme cet air est injecté dans la PaC,
cela va aussi provoquer le séchage de la membrane, il faut donc trouver la tempé-
rature idéale de fonctionnement. Les problématiques d’hydratation du systéme sont
dépendantes de la gestion de 'eau et de la gestion de température, comme traitées
dans [Paqu08| et [Willll]. L’impact de la gestion de 'eau et de la température sur

le systéme PaC est étudié dans [Badr01]. Un modéle pour la prédiction des réponses
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transitoires de la PAC a été donné dans [Amph96|. Les phénomeénes transitoires de

transfert de chaleur ont été incorporés dans ce modéle.

4.2.4 Dégradation de la membrane

Lors du fonctionnement, il est indispensable de garder la différence entre la pres-
sion de I'anode et celle de la cathode inférieure & 0,5 bar. Cette différence peut
déformer la membrane et réduire la durée de vie de la PAC. Pour cela, les pressions
dans la cathode et dans ’anode sont fixées a une pression donnée. En gardant une
pression élevée fixe, la pile ne risque pas un manque d’oxygéne dans la cathode lors

de la variation de la charge |Li09].

4.3 Etat de ’art sur la commande des systémes PaC

Ces derniéres années, plusieurs stratégies de commandes ont été proposées pour
controler le systéme d’alimentation en air de la PAC. Parmi les différents approches
de modélisation on peut citer 'approche de modélisation dédiée au controle [PukrO4c|
et [Suh06]. Plusieurs types de commandes ont été proposés dans [Pukr04b|, [Pukr04a]
et [PukrO4c|. Dans [Pukr0O4c|, une premiére modélisation dynamique compléte du
systéme PaC a été développée. Le modéle proposé est constitué de 9 équations dy-
namiques basées sur des relations thermodynamiques. L’optimisation de la puissance
nette est obtenue, en appliquant un contréleur par anticipation, tout en linéarisant
le modéle autour d’un point de fonctionnement. La régulation du débit d’air en se
basant sur la mesure de débit a I’entrée des tuyaux d’air introduit une limitation
puisque le débit d’air actuel a ’entrée de la cathode n’est pas le méme que celui a la
sortie du compresseur [Pukr04b]. D’autre part, une puissance élevée demandée par
le compresseur, si ce dernier est alimenté directement par la pile, peut causer une
diminution dans la puissance fournie par la pile. A noter que I'alimentation en hy-
drogéne est plus importante que celle en air quand un réformeur est utilisé, sachant
que ce dernier a une dynamique relativement lente [Pukr05].

Des travaux sont basés sur le modéle proposé par [Suh06| qui représente le systéme

d’air d’'une PaC type PEM. Sous certaines hypothéses, les auteurs ont réduit le
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modéle de 9 & 4 états. Ainsi, un régulateur de type proportionnel intégral (PI) est
appliqué. Par la suite les auteurs dans [Talj09¢|, [Talj11] [Talj10] et [Talj09a| ont
réduit le modéle 4 états proposé par 3 états "partiellement linéaire". Des validations
par simulations et par expérimentations montrent que ’erreur relative causée par la
réduction ne dépasse pas 5 %.Une autre étude de stabilité a prouvé que le systéme
peut étre localement stabilisable autour de tout point de fonctionnement avec un
simple controleur proportionnel (P) ou proportionnel-intégral (PI). La stratége de
commande est illustrée par une boucle de controle en cascade dont différentes lois de
commande ont été proposées, pour la boucle interne réglant le débit d’air. Un mode
glissant d’ordre supérieur, 'algorithme du super-twisting, avec gains variables, a été
synthétisé et validé expérimentalement sur deux bancs d’essais, 'un au FCLab et
lautre au LGEP. Cette méthode a été comparée expérimentalement & un controleur
(IP) et un régulateur RST.

Quelque travaux comme |Grgn06], les paramétres de la PAC sont considérés constants
(température, humidité, volume des électrodes et les paramétres du compresseur).
Cependant, ces paramétres varient durant le fonctionnement réel, des variations pa-
ramétriques ont été appliquées dans [Kunu09| et une commande par mode glissant
d’ordre 2 est élaborée pour controler le débit d’air du compresseur. Dans [Matr12b|
et [Matrl2a), deux systémes d’alimentation en air de la pile ont été étudiées. Le
premier est basé¢ sur l'utilisation d’un compresseur a double vis [Matrl3b|. Dans
ce cas, la contrainte considérée est celle du manque d’oxygéne a la cathode. Ainsi,
un gestionnaire de charge basé sur la technique d’Extremum Seeking basée sur le
modéle est appliqué pour éviter cette contrainte. Le deuxiéme systéme étudié utilise
un compresseur centrifuge, les contraintes qui peuvent étre violées sont le risque que
le compresseur fonctionne hors de sa zone nominale (zone de pompage) et aussi le
manque d’oxygene a la cathode. Le proléme de commande a été résolu en utilisant la
commande non-linéaire par mode glissant d’ordre 2 ot deux types d’algorithme sont
synthétisés, 'algorithme du mode glissant d’ordre 2 sous-optimal et 'algorithme du
Super Twisting adaptatif ainsi que la technique de 'Extremum Seeking.

Le besoin pour des stratégies de controle qui peuvent répondre rapidement et régu-
ler les conditions opératoires de la PaC a été souligné. Malgré le grand nombre de

publications traitant de la modélisation des PAC, les modéles appropriés pour les
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études de controle restent peu nombreux.

4.4 Modéle dynamique du systéme a pile & combus-

tible

Le choix du type du moto-compresseur dépend de la pression de refoulement et
des besoins en air qui déterminent une capacité de production et aussi la qualité d’air
recherché. Le choix du compresseur se fait en fonction de la gamme de puissance de

la PaC et aussi sur la plage de fonctionnement (plage de pression et débit) [Teki04].

4.5 Modélisation du moto-compresseur

Différents types de compresseurs peuvent étre utilisés pour ’alimentation en air
de la pile. Deux types de compresseurs ont été étudiés et modélisés dans le cadre
de ce travail de thése : le compresseur centrifuge et le compresseur a double vis.
Ces deux types de compresseurs sont entrainés par un moteur synchrone & aimant

permanent. La vitesse du moteur est contrélée par un onduleur.

4.5.1 Moteur MSAP

Le moteur synchrone a aimants permanents s’impose dans les applications né-
cessitant des performances dynamiques et statiques trés élevées, et plus particuliére-
ment, dans les systémes embarqués (par exemple en aéronautique et dans le domaine
aérospatial) en raison de son rapport puissance/masse élevé.

La modélisation d’un moteur synchrone a aimants permanents est identique & celle
d’une machine synchrone classique sauf que I'excitation en courant continu attachée
au rotor est remplacée par le flux de 'aimant. Donc, le modéle est issu du modéle de
la machine synchrone classique [Chia05] . Le moteur est alimenté par un onduleur
de tension & trois bras comprenant chacun deux cellules de commutation. Chaque
cellule est composée d’un interrupteur & base de composants de haute fréquence
de découpage (IGBT par exemple), commandé a 'amorgage et au blocage et d’une

diode antiparalléle.
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Dans I’étude de 'ensemble commande-onduleur-moteur-compresseur, on s’intéresse
uniquement au comportement dynamique des variables électriques et mécaniques
de la machine. Du fait que les constantes de temps des machines et des régulateurs
sont trés grandes devant le temps de transition d’'un état a 'autre des composants
semi-conducteurs, on peut faciliter la modélisation et réduire le temps de simula-
tion en modélisant I'onduleur par un ensemble d’interrupteurs idéaux : c’est-a-dire
résistance nulle & ’état passant, résistance infinie a 1’état bloqué, réaction instan-
tanée aux signaux de commande [Didi09] et [Baba01l] . Cette méthode est la plus
couramment utilisée dans 1’étude de ’ensemble onduleur-moteur. Le moteur a été
modélisé a partir des tensions simples que nous notons V,,,, V;,, et V,,,. L’onduleur est
commandé a partir des grandeurs logiques S;. a partir de tension d’alimentation qui
correspondant dans notre cas a la tension fournir par la PAC U, = Vg, les tensions

de sorti d’onduleur sont comme suit :

Van 2 -1 —1 S,

1
Vin :g-Uo- -1 2 =111 (4.1)
Von -1 -1 2 S,

Le dispositif de commande a pour réle d’assurer 'autopilotage et la régulation des
courants dans le but de maintenir les courants réels mesurés au niveau des phases
de la machine aussi proches que possible de leurs références. Pour cela, la techniques
mise en ceuvre est le controle des courants par modulation de largeurs d’impulsions
(M.L.I.).

Afin de modéliser les machines triphasées, la transformation de Park est couram-
ment utilisée pour obtenir I’expression des variables dans un repére tournant d — q.
La technique de la commande vectorielle est utilisée pour établir un modéle linéaire
et transformer la machine synchrone a aimant en une structure équivalente a la ma-
chine & courant continu & excitation séparée du point de vue couple, réalisant un
découplage du couple et du flux.

L’objectif principal de la commande vectorielle des MSAP est donc de controler le
couple de maniére optimale selon un critére choisi [Buhl97|. Compte tenu de I'im-
portance de la contrainte thermique dans les machines électriques, le critére choisi
correspond souvent a la minimisation des pertes joules & couple donné. Celles-ci,

étant proportionnelles au courant efficace, nous aménent & minimiser Id? + I¢°.
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Mais ce critére demande la solution d’un probléme d’optimisation qui impose le
controle simultané de [, et I,. On remarque que cette stratégie permet d’éliminer le
probléme de couplage entre les axes (d,q).

Lorsque le courant est nul, la forme du couple électromagnétique sera [Gran08| :

. — g.p.gz)f.fq (4.2)
Ou : ¢ : flux magnétique engendré par les aimants Wb . p : Nombre de paires de
poles.
Comme le flux est constant, le couple est directement proportionnel a I, [Taljo9b|

et [Tawe03|, d’ou la représentation suivante :

C. = kt-]q (43)

Avec :

3
ky = §~p~¢f

On a présenté sur la figure 4.1, la vitesse, le couple électromagnétique, les deux
composantes d’axe directe I, et en quadrature I,, de la MSAP ; le courant statorique
de la phase (a) et la tension statorique de la phase (a) (V;). La machine est alimentée
par une source de tension triphasée. Le couple électromagnétique présente une allure
identique a celle du courant d’axe ”¢” du fait de la linéarité existante entre ces deux
grandeurs. Sa valeur de créte est trés grande et se stabilise & une valeur moyenne
nulle, qui compense les pertes par frottement (couple a vide). Le courant I; augmente
rapidement puis se stabilise a sa valeur nominale aprés un temps assez court, avec
I'application d’'un échelon du couple résistant (Cr > 0) a l'instant (¢ = 0.5s), on
remarque que les caractéristiques suivent cette variation puis se stabilisent au régime

permanent. On note que le couple résistant égale au couple du compresseur C, = C,,.

4.5.2 Compresseur

Différents type de compresseurs peuvent étre utilisés pour ’alimentation en air

de la PaC, deux types parmi eux existent a la plate forme FCLAB et peuvent étre
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FIGURE 4.1 — Caractéristiques dynamiques de moteur MSAP

couplés avec la pile : compresseur centrifuge et & double vis. Un modéle est proposé

pour chaque compresseur dans les deux paragraphes suivants. Ils sont entrainés par

un moteur MSAP. La vitesse du moteur est controlée par un onduleur. Ce dernier

recoit une consigne du courant quadratique (I, ) générée par le controleur. Grace a

la commande véctorielle, le courant direct Id est forcé a zéro et les courants triphasés

Ia, Ib et Ic sont reconstruits afin d’alimenter le moteur. L’accélération angulaire du
dwep

moteur —= est donnée par :

dwe, 1
dt — Je

Ol Tem, Tep €6 Tf sont respectivement les couples du moteur, du compresseur et du

(Tem — Tep — TF) (4.4)

frottement. Ils sont donnés par :

k
Tem = ncmR_t (Ucm - kvwcp) (45)

cm

ou :

Tem — ncm-kt‘lq (46)
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~y—1

) e

Ty = fwep (4.8)

- Cp Tatm

Wep MNep

Tep

ou :

k; est la constante du moteur,

f est le frottement visqueux du moteur (Nm/rad.s™),

Jep est Uinertie du systéme (Kg/m?),

Nem €st le rendement du moteur (voir [43]),

W, est le débit d’air du compresseur,

Nep st le rendement du compresseur,

Toem la température d’entré de compresseur,

Psm la pression d’air dans les tuyaux d’alimentation entre le compresseur et la ca-

thode de la pile.

4.5.2.1 Modélisation du compresseur centrifuge

Le compresseur centrifuge est de la famille turbo-machine. Le compresseur utilisé
sur le banc d’essai est fabriqué par la société ROTREX. Le systéme d’alimentation
en air est équipé d’un circuit de lubrification et un refroidisseur. Le moteur utilisé est
le méme que dans le cas du compresseur a double vis. Le banc d’essai est présenté sur
la figure 4.2. La vitesse maximale de la roue & aube du compresseur peut atteindre
20.000 tr/min. Ainsi, la vitesse angulaire de I’arbre du compresseur est limitée a
15.900 tr/min. Celui-ci est calculé par le coefficient de réduction du compresseur,
donné par le constructeur égal a 12,7. La rotation du compresseur est effectuée par
le moteur, a I’aide d’une courroie et d’une poulie. Le compresseur posséde une poulie
d’'un diameétre de 60 mm. Sachant que la vitesse angulaire maximale du moteur est
de 12.000 tr/min, le diamétre de la poulie est de 90 mm ce qui donne un rapport de
réduction de 1,5. Cela limite le moteur & une vitesse angulaire de 10.600 tr/min. La
relation entre la vitesse angulaire du compresseur we, et du moteur we,, est donnée
comme suit :

Wep = kr.wem (4.9)
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ol kr est le rapport de réduction de la vitesse, il est égal a 19,05. Deux grandeurs

Refroidisseur Capteur de pression Débitmetre

Compresseur centrifuge Moteur Lubrificateur
FIGURE 4.2 — Banc d’essai du compresseur centrifuge [Matrl3a]

sont modélisées : le débit d’air du compresseur et son rendement. Le débit d’air est
modélisé par la méthode d’adaptation non linéaire de Jensen et Kristensen [Pukr04b]
et [PukrO4c|. 11 est fonction du rapport de pression pg,/Paim, de la température
d’entrée Ti, et de la vitesse angulaire w,, du compresseur.

Ce type de modélisation est dédié aux turbomachines, et plus spécifiquement
pour les compresseurs centrifuges. Afin de standardiser le principe de modélisation
dans les mémes conditions (température et pression), il est impératif de corriger les
valeurs mesurées. D’aprés [Cunn00] les valeurs corrigées sont la vitesse angulaire
du compresseur (Ner ) en (tr/min) et le débit d’air Wer en (en kg/s). Ces valeurs

corrigées sont utilisées dans la cartographie du compresseur. Elles sont données par :

N, = Ver \/5 (4.10)

W, = ch\/a/(; (4.11)
Avec :

0 = TCp’m/288K (4.12)

5 = pcp,in/latm (413)
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N, est la vitesse angulaire du compresseur, W, est le débit d’air du compresseur,
0 est le terme de correction de la pression et # est le terme de correction de la

température. En utilisant la méthode (4.14), un paramétre principal doit étre défini,

o = CpTep,in [(';—>_ - 1]/(%) (4.14)

ot C), est la chaleur spécifique, T, ;,, est la température a I’entrée du compresseur et

et il est donné :

Dep.in €t Dep.out SONE les pressions en amont et en aval du compresseur respectivement.
U. est la vitesse linéaire ; Elle est calculée en fonction de la vitesse angulaire corrigé
du compresseur N, :

i

U, = —d.N, 415
60 (4.15)

ol d. est le diameétre de ’arbre du compresseur.

Le débit normalisé du compresseur est défini comme suit :

Wcr

¢ = D EULE (4.16)
a4 c%e

ol p, est la masse volumique de lair est aussi défini dans I'annexe(A) Les variables

Y et ¢ déja définies sont corrélées par la relation suivante :

TS R Y | an

ol Dz » B et Ve sont des fonctions polynomiales du nombre M,

Omaz = aM* + asM3 + as M?* + a1 M + ag
B = by M+ by M + by (4.18)
2/}ma:v = C5M5 + C4]\44 + 03M3 + 62.7\42 + M + ¢

Le nombre M spécifique de I'entrée est défini par :

Ue

M=—°"
7RaTC LN

(4.19)

oll R, est la constante de I'air gaz (2,8691072.J/(kg.K)). Dans 'équation (4.19), a;,
b; et ¢; sont des coefficients de regressions obtenus par adaptation de la courbe aux
données du compresseur. Le débit massique d’air (kg/s) est alors calculé en utilisant
I'équation (4.16) :

Wer = dpa 42U, (4.20)
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4.5.2.2 Modélisation du compresseur & double vis

le compresseur a double vis, qui appartient a la famille des compresseurs volumé-
triques est fabriqué par la société Opcon Autoroto, spécifiquement pour les systémes
PaC. 1l contient deux vis hélicoidales. Une vis est liée directement au moteur. Cela
indique que la vitesse angulaire du compresseur (w,,) est égale a la vitesse angulaire
du moteur (wey,). Le débit d’air a la sortie du compresseur est continu sur toute
la plage de fonctionnement, avec un rendement trés élevé. Un systéme de lubrifi-
cation est recommandé pour lubrifier la chambre de compression. Un mécanisme
dédié¢ au circuit de lubrification assure que I’huile ne se mélange pas a ’air com-
primé dans la PAC. Le banc d’essai est représenté sur la figure 4.3. Le compresseur

C ompresseur

Capteur de g ;
a double vis

pression

Moteur

FIGURE 4.3 — Compresseur a double vis

que nous étudions, a un débit maximal de 100g/s pour une vitesse de rotation de
12.000¢r /min. La modélisation du compresseur repose sur deux variables : le débit

Wep et le rendement du compresseur 7.

1

W,y = %chr/w.m_c.pa.wcp (4.21)
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ou :

Nv—c €st le rendement volumétrique,

Vepr/tr €st le volume comprimé par tour (m?/tr),

pa est la masse volumique de Pair (kg/m?),

wep est la vitesse angulaire du compresseur en (rad/s).

Le rendement volumétrique a été modélisé grace a des données expérimentales. Ces
résultats sont obtenus par des essais quasi-statiques, qui ont été effectués pour des
pressions de sortie constantes avec une variation de la vitesse angulaire du com-
presseur. Cela nous a permis de modéliser le rendement volumétrique. Les valeurs
expérimentales du rendement sont tracées sur la figure 4.4 en fonction de la vitesse

angulaire et de la pression absolue a la sortie du compresseur [Matrl3al. Grace a

08
1- 0.7
08
- 106
7 os-
(=
405
04-
- 04
e 10000
TN e 8000
Bl o 6000 i
" 4000
12 2000
, 1 0
Pression (bar)

Vitesse (tr/min)

FIGURE 4.4 — Cartographie du rendement volumétrique en fonction de la pression

a la sortie du compresseur et de la vitesse angulaire du compresseur

une interpolation, le rendement volumétrique 7,_. est modélisé sous forme d’un po-
lynome de degré 4, en fonction de la vitesse angulaire (Nep) en tr/min et de la
pression a la sortie du compresseur (Pep.out)-

Le rendement du compresseur 7, est calculé a partir des données expérimentales,
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par la relation suivante :

Pad
P, meca

Nep = (4.22)

ou P,y et P,., sont respectivement la puissance adiabatique et mécanique. En se
basant sur ces données, le rendement est tracé, en fonction du débit d’air et de la
pression a la sortie du compresseur, sur la figure 4.5. Grace a cette interpolation, le
rendement du compresseur est modélisé par un polynoéme de degré 4 en fonction du
débit d’air et de la pression a la sortie du compresseur.

la validation statique du modéle en boucle ouverte consiste en une variation lente
de la vitesse angulaire du compresseur pour une pression constante a sa sortie. Les
deux courbes sur la figure 4.6 montrent la validité de ’équation de débit présenté

dans (4.21).

0.9

1. 0.85
09 108
0.8

o F 10.75
15]
=
F 0.7
0.65
05-L
2 -
100
14 T
12 o
' Lo
Pression (bar) Débit (g/s)

FIGURE 4.5 — Cartographie du rendement du compresseur en fonction de la pression

a la sortie et du débit d’air du compresseur
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FIGURE 4.6 — Rendement volumétrique du compresseur a double vis par simulation

et par expérimentation
4.6 Modéle de base

La figure 4.7 présente les emplacements des états d’un systéme PaC composé de
quatre sous-systémes principaux : le systéme d’hydrogéne qui alimente ’anode en
hydrogéne gaz, le systéme d’air qui alimente la cathode en oxygéne, 'humidificateur
et le systéme de refroidissement qui maintiennent respectivement le degré d’humidité
et la température de la pile a combustible. Ce systéme global est représenté par un
modéle dynamique de 9 états, proposé dans [thése pukruchpain|, et qui est principa-
lement basé sur les équations thermodynamiques des fluides. Les 9 variables d’états,
dont les dynamiques en interaction représentent le comportement du systéme, sont

les suivantes :

[mOzu MHy, Ny, Wepy Psmy Msmy T ans M cas prm} (423)
ol :
mo, est la masse d’oxygene,
mpy, est la masse d’hydrogéne au niveau de ’anode,
mpy, est la masse d’azote,
wep est la vitesse angulaire du groupe moto-compresseur,

Psm €st la pression d’air dans les tuyaux d’alimentation entre le compresseur et la
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FIGURE 4.7 — Représentation des états dans le systéme & PaC

cathode de la pile,

Mmgm est la masse d’air dans les tuyaux d’alimentation entre le compresseur et la
cathode de la pile,

My, an €st la masse d’eau au niveau de I'anode,

My, cq €t la masse d’eau au niveau de la cathode,

Prm €st la pression de 'air dans les tuyaux de retour a la sortie de la cathode.
Sachant que le degré d’humidité et la température ont des dynamiques relativement
lentes, le probléme de commande de ces deux sous-systémes peut étre découplé
du reste du systéme. D’autre part, I’hydrogéne étant stocké sous-pression, le sous-
systéme d’hydrogéne est controlé par une valve électrique relativement rapide par
rapport au sous-systéme d’air qui est alimenté par un dispositif mécanique (i.e., un
moteur électrique et un compresseur), permettant ainsi une nouvelle décomposition
basée sur la différence entre les échelles de temps. De plus, le but du contréle du
débit d’hydrogéne est de minimiser la différence de pression de part et d’autre de la
membrane, autrement dit, la différence entre les pressions au niveau de la cathode
et de ’anode. L’objectif alors est de ne pas déchirer ou d’endommager la membrane
suite aux contraintes physiques importantes qui peuvent étre causées par une éven-

tuelle pression différentielle énorme a travers la membrane.
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4.6.1 Modéle de 4 états

Tenant compte des plusieurs hypothéses physiques le modéle d’ordre 9 a été ré-
duit par K.W. Suh et A. Stefanopoulou dans [Suh06]. 1l traite uniquement le systéme
d’alimentation en air et les comportements fluidiques au niveau de la cathode, dont

les variables d’état sont les suivants :
xr = [x1, X9, T3, T4] (4.24)

Les principaux hypothéses physiques qui ont permis le passage du modéle d’ordre 9
au modéle d’ordre 4 sont les suivantes :

~ My.ca €6 Prm @ 0N suppose que les gaz sont humidités & 100% ou saturés, tant
a anode qu’a la cathode. A noter que ces deux variables représentent les
quantités d’eau dans ’anode et la cathode respectivement.

— my, : le gaz étant saturé, les proportions entre la quantité d’eau et celle
d’hydrogéne (au niveau de 'anode) sont fixes. D’autre part, le controle de
la pression de I'anode est assuré par une valve électrique qui a une dynamique
beaucoup plus rapide que la dynamique du circuit d’air, alimenté par un sys-
téme mécanique moto-compresseur. Cela permet de découpler la dynamique
de cette variable selon une autre échelle de temps.

— Mgy, : on suppose que air dans les tuyaux d’air vérifie les propriétés d’un gaz
parfait : la masse d’air est donc liée a sa pression. D’autre part, sachant que la
température varie avec une dynamique trés lente, on suppose que la tempéra-
ture du compresseur est constante par rapport a la dynamique mécanique du
systéme. La masse devient proportionnelle a la pression avec un coefficient de
proportionnalité constant.

— Prm : le volume des tuyaux de retour a la sortie de la cathode étant négli-
geable.la chute de pression a travers ces tuyaux est aussi négligeable. On sup-
pose alors qu’on a directement la pression atmosphérique a la sortie de la
cellule.

— Puisque les gaz sont parfaits, on peut remplacer les masses d’oxygéne et d’azote
dans la cathode par leurs pressions partielles respectives. On suppose que la
température de la pile est maintenue constante : la masse et la pression sont

donc proportionnelles. En considérant la loi des gaz parfaits et la continuité
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des masses d’oxygene et d’azote a I'intérieur du comportement cathodique, on

trouve _
dil? - % <W02,m — Wo,ou — WOQ’TCt)
T = e (Wi in = Wva,our) (4.25)
d‘;’% = %@(Tcm—Tcp_Tf)
i (Ve W~ W)

ol :

V.q est le volume de la cathode,

R est la constante universelle des gaz,

Mo, et My, sont les masses molaires de 'oxygene et de 'azote respectivement.
W, provenant du compresseur, du débit d’air sortant du tuyau dans la cathode, et
de la température du fluide supposée constante tout au long de ce tuyau d’air.

Vsm est le volume de ce tuyau,

M, atm est la masse molaire de ’air atmosphérique. J, I'inertie de I’ensemble moteur-
compresseur,

Tem €st le couple du moteur,

Tep €st le couple de charge du compresseur,

7¢ est le couple de frottement.

Les débits entrant d’oxygéne et d’azote s’exprime en fonction du débit d’air Wca, in)

entrant dans la cathode :

LOg,atm
W, in — : Wca in 4.26
O2, 1+watm ) ( )
1-— LOq,atm
W, e E— - Wca in 4.27
N2, 1+ Waprm ) ( )

Oll 20, atm st la fraction de masse d’oxygene dans I'air entrant

yOQ,athOQ (428)

LOg,atm =
20t yOg,athOz + (1 + yOz,atm) MN2

avec la fraction molaire d’oxygéneyo, atm = 0.21 et le rapport d’humidité de 'air

entrant
M’U Qbatmpsat
yOg,athOg + (1 - yOg,atm) MN2 Patm — ¢atmpsat

Ol Psar = Psat(Tst) est la pression de saturation de la vapeur, et g, est ’humidité

(4.29)

Watm =

relative aux conditions ambiantes, la valeur moyenne de 0.5 est adoptée par la suite.
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La différence de pression entre les tuyaux d’amenée d’air et la cathode étant relati-

vement faible, on suppose que la relation débit-pression est comme suit :

Wca,in == ](Jca,'m (psm - paa) (430)

ol keq,in est la constante de débit de l'orifice des tuyaux d’air, et la pression de la
cathode p.,, supposée la méme tout au long du compartiment cathodique, s’exprime

comme suit :

pca = pOz + pNz + psat (431)

Le débit d’oxygéne ayant réagi dépend du courant I absorbé de la pile, et s’exprime
par

n]st
M, 4.32
WOQ,T‘Ct O 1+ 4F ( 3 )

oll n est le nombre de cellules élémentaires dans la pile, et F' la constante de Faraday.
Les débits d’oxygéne et d’azote a la sortie de la cathode sont calculés & partir des

fractions d’oxygéne et d’azote dans la pile aprés réactions, et ils s’expriment par :

Mo, po
WO aut — 2 - Wca ou 4.33
2aut MOQpOQ + MszNQ + M’Upsat out ( )
M
WN27aUt - NPy Wca,out (434)

MOQpOQ + MNQPNQ + M’Upsat

Dans les grandes piles fonctionnant sous pression, la différence entre la pression de
la cathode et celle ambiante est énorme, alors le débit total d’air & la sortie de la

cathode se calcule par 'équation du flux d’embout [Heyw98| .

1 717 5
Wca out — Cpir Pca (patm) ! {2_7 |:1 — (M) ! :| }
ET VRTG pea 7-1 Pea (4.35)

Pour, p;”” > (J—g > !

v—1

y+1

CpA 1 2 2(v+1)
Wca,out \/D—ipcaf)/2 <T)
71
Pour, Pam < <—2 )

? Pea y+1

(4.36)

Avec :
v est la proportion des capacités de chaleur spécifiques de I'air, C'p est le coefficient

de décharge de I'ouverture de la sortie, et A7 est la surface d’ouverture de la sortie.

111



La température de l'air a la sortie du compresseur s’exprime en fonction de son

() aam

on a exprimé la forme mathématique de modéle comme suit :

rendement 7)., comme suit :

Tatm

Tc = Latm +

T’Cp

= f(x)+ guu+ ge& (4.38)

avec le vecteur d’état :

xr = [T1, 29, x3,T4] OU : 1 et xo sont les pressions partielles de 'oxygéne po, et de
I'azote py, dans le compartiment cathodique respectivement,

x3 est la vitesse angulaire du compresseur,

x4 est la pression d’air,

Psm €st la pression dans les tuyaux d’air a ’entrée de la cathode,

& est le courant de la pile I, considéré généralement comme une perturbation me-
surable du systéme,

u, qui représente la tension d’alimentation v.,, du moteur du compresseur, est 1’en-

trée de commande. Les composantes du vecteur f(x) sont :

fi(w) = 1 (=1 — w4 14 — ) — 2D
f2(7) = s (=21 — Ta + 14 — 0) — 22UELL)
C12
f3(x) = —cgrs — <2 [(fﬁ) - 1] hs (x3,24)
2
fi(z) = cua [1 + c15 [(fﬁ) - 1” X [hg (23, 24) — C16 (=21 — T2 + T4 — C2)] .
(4.39)
La fonction 1 (21, 22) est le débit d’air & la sortie de la cathode, défini par :
(
c C18 c C12
ar (o + o2+ 0) () \/1— ()
Pour—4— > ¢qg,
b (21, 29) = mitarte; © T (4.40)
et
o0 (21 + 22 + ¢2) Pour —-— < ¢y

\

me

Les vecteurs d’entrée sont g,u = cizes et g¢ = —creq, avec e; le ¢ élément de la

base Euclidienne. Toutes les constantes ¢;, i = 1;.....; 24 sont positives, et dépendent
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des paramétres physiques de la PAC, Les coefficients sont résumés dans 'annexe (A) :

4.6.2 Entrées-sorties du systéme

Les entrées du systéme sont définies en deux catégories : Le courant quadra-
tique (/,) est considéré comme une entrée, c’est la variable de la commande du
compresseur. Ce courant se retrouve dans 1’équation de I'accélération du compres-
seur présenté dans (4.4). Il controle la vitesse angulaire du compresseur, ainsi que
son débit d’air. Le courant de la PAC (Iy) est considéré comme une perturbation
mesurable du systéme qui refléte instantanément le besoin de la charge. Dans la
plupart des modélisations des PAC, le courant de la PAC est considéré mesurable.
Par contre, dans [UmO00], la tension de la pile est utiliste comme une entrée pour
analyser la distribution de la densité de courant. Dans notre cas, ou la tension est
Ve considérée comme une sortie, elle est calculée selon les équations des chapitres
précédents a partir du courant de la pile (mesurable) et des pressions des gaz. La

puissance électrique absorbée par le moteur du compresseur est :
P = Vemlem = Tem-Wep (4.41)

A noter que le moto-compresseur peut étre alimenté directement par la pile & com-
bustible ou par une source de puissance auxiliaire. Dans le cas ou la pile alimente
le moteur du compresseur, la puissance nette délivrée a la charge, et qui constitue
une variable de performance du systéme pile & combustible, est la différence entre

la puissance fournie par la pile et celle absorbée par le moteur.
Pnet = Pst - Pcm (442)

Avec :

Pst = UstIst (443)

Les sorties sont des variables mesurables, ils permettent d’apprécier la performance

du systéme. Le vecteur des paramétres mesurables de la PAC est donné par :

Y1 Ust
Yy = Yo = DPsm (4 . 44)
Ys ch
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Avec : y; est la tension de PAC (vg), y2 est la pression du collecteur d’admission

d’air (psm) et ys est le débit d’air du compresseur (W.,).

4.6.3 Performance du systéme
Le vecteur de performance de la PAC est défini par :

z P
c=| =™ (4.45)
zZ2 >\02
ol z; est la puissance nette délivrée par la pile (P,.) et 22 est le rapport d’excés

d’oxygéne (A\p,). La deuxiéme variable de performance est la stcechiométrie ou le

rapport d’excés en oxygéne
o WOQ,in
WOg,rct

qui est le rapport entre le débit d’oxygéne entrant et celui réagi a la cathode. La stoe-

Ao, (4.46)

chiométrie est généralement réglée a Ap, pour plusieurs raisons dont la réduction de
la formation de couches d’azote sur la surface active des réactions électrochimiques.
Les valeurs de Mo, inférieure & 1 indique un manque d’oxygéne qui a des consé-
quences graves sur la durée de vie de la pile & combustible.

Pour la circulation d’hydrogéne, deux cas sont possibles : (i) la recirculation de
I'anode [Karn06] en réinjectant 'hydrogéne sortant a I'entrée de I’anode, (ii) ferme-
ture de la sortie de 'anode [Pukr04b| , qui est la solution adoptée dans ce travail.
On suppose que ’hydrogeéne est saturé dans ’anode, sans noyage ni diffusion d’azote
de la cathode vers 'anode. D’autre part, on suppose que le controle régule bien la
pression de ’anode pour suivre celle de la cathode. Partant de ces hypothéses, la

pression d’hydrogéne qui influence la tension de sortie vy est calculée comme suit :
P, =P, (4.47)

PHQ - Pan - Psat (448)

Pour la modélisation de systéme pile avec compresseur a double vis on a utilisé

les mémes équations de pression de sortie et la vitesse de rotation mentionné ci-

dessus par contre I’équation de modéle de circuit électrique équivalent détaillé dans
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le chapitre trois a été employé pour déterminer la pression cathodique injectée dans

la pile.

4.7 Conception de Controéle et simulation

Rappelons que les performances d’'un systéme & pile & combustible sont : la
puissance nette de la PAC (z1) et le rapport d’excés d’oxygeéne (z3). Pour le modéle
du systéme avec compresseur centrifuge a 4 variables d’états présenté dans la section
précédente, on a considéré les sorties et les entrées du systéme comme suit, d’ou Le

vecteur de sortie mesurable est :

U1 hy (5171, xz)
Y= 1 vy = Ty <4-49>
Y3 hs ($37 954)

ou y; est la tension vt de la pile (ainsi connue par la courbe de polarisation) et y3
est la cartographie du débit du compresseur W,,. Les variables de performance du

systéme pile a combustible sont :

— Co1U (U — Coo
L y1€ — canu ( 2273) (4.50)

f;j(x;l—l’l—l’Q—Cg)

On a simulé le modéle a 4 variables d’états sous les conditions de fonctionnement
suivantes ; une tension de 400V, fournie par la PaC, dont un convertisseur élévateur
est intercalée entre la pile et 'onduleur, En général I'objectif de la commande d’un
systéme PAC est de maximiser la puissance nette z; fournie par la PAC. La stireté
de fonctionnement est une condition clé nécessaire pour 1’état de santé et la durée
de vie de la pile a combustible. Un probléme majeur, confronté par cette derniére en
transitoire, est le risque de manque d’oxygéne lors d’un appel de courant important
[PukrO4c| et [Suh06| . Pour éviter ce probléme, le coeflicient stoechiométrique doit
étre maintenue autour d’une valeur optimale [Matrl3al, [Talj09b| et [Zhaol4]|, ou
constante [Gruj04] et [Suh06]. Il faut alors accélérer le moteur du compresseur qui
est généralement alimenté directement par la pile elle-méme. Ceci constitue un des
principaux problémes de controle du systéme PaC dont 1'objectif principal de notre

travail ¢’est de proposer une méthodologie de controle du systéme d’alimentation en
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air afin de garantir un bon fonctionnement de systéme.

La décomposition du systéme PaC en des sous-systémes simples interconnectés mo-
tive la conception d’une structure de controle distinguée permet de régler tout types
de controleurs. En raison de la complexité du systéme, on a structuré notre contro-
leur sous forme de cascade contenant deux boucles (voir la figure 4.8). La boucle
externe controle le rapport d’excés d’oxygene, en générant une consigne de vitesse
angulaire du compresseur. Puis, la boucle interne controéle la vitesse angulaire du

compresseur en agissant sur le moteur synchrone a aimant permanent.

Charge
I

U

f » Commande U .
~§§: | Commande :(_X) X . PaC
% l Vitese

FIGURE 4.8 — Structure de la commande en cascade

4.7.1 boucle externe

La boucle externe consiste a forcer le rapport d’exceés d’oxygéne a sa valeur
optimale, en agissant sur la vitesse angulaire du compresseur. Cette derniére est
considérée comme une entrée fictive. La variable de réglage de la boucle externe est
donnée par :

€, = 22 — Z2ref,
Ca3

= Couc ($4 — T — T2 — Cz) — Z2,ref

(4.51)

Un objectif primordial de la commande est de maximiser la puissance nette z; four-
nie par la PaC. Selon le courant demandé par la charge, la valeur maximale de
la puissance nette est obtenue pour un rapport d’excés d’oxygéne entre 2 et 2,5
[PukrO4c|. La maximisation de la puissance nette correspond donc & maintenir le
rapport d’excés d’oxygéne a sa valeur optimale lors du fonctionnement. Dans le but
de déterminer la valeur optimale de 25, on peut citer [Bechl0a| et [Zhon08|, qui

s’intéressent a la modélisation de pile environnée afin de fournir en permanence le
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maximum de puissance a la charge (MPPT). La valeur optimale de 25, a été choisi
égale a deux par |Talj09c| et [Talj10|. Mais le référence [Matr13b| a étudié les varia-
tions de 25 et de z; en régime statique, a partir des résultats expérimentaux, pour
différents courants de la charge et grace aux résultats expérimentaux, la valeur op-
timale de 29, est représentée sous forme d'un polynome du troisiéme degré.

La puissance z; est supposée typiquement réglée a l'aide des dispositifs d’électro-
nique de puissance externes. C’est pourquoi, on se fixe comme objectif de controle
de synthétiser un controleur qui régule z, autour d’une valeur constante désirée,
typiquement choisie égale a z5 = 2.

Dans ce chapitre, notre travail est centré sur la boucle interne qui représente le pro-
bléme de controle du systéme moto-compresseur d’alimentation.

Sachant qu’une fonction linéaire statique (éq : 4.21) relie le débit d’air a la vitesse
angulaire du compresseur, le probléme de commande du débit d’air devient similaire

a celui de la commande en vitesse d'un MSAP [Marc93].

4.7.2 Dboucle interne

La boucle interne consiste a forcer la vitesse angulaire du compresseur a sa
référence, en agissant sur le courant quadratique I, du moteur. La variable de réglage

de la boucle interne est définie par :
€, = T3 — Z3ref (452)

Une étude présentait par [Talj09b| focus sur la stabilité basée sur les caractéristiques
de monotonicité du systéme a montré que ce systéme est facilement localement sta-
bilisable, autour de n’importe quel point de fonctionnement, par un simple Propor-
tionnel (P) ou Proportionnel-Intégral (PI) a condition de bien choisir la variable de
retour. Ainsi, le vrai probléme de commande devient une question de performance

et de robustesse, plus qu’une question de stabilité.

4.7.3 Montage expérimental

Dans cette section on présente le banc d’essai utilisé pour la validation expé-

rimentale. Les expériences ont été menées sur un banc d’essai Hardware-in-Loop
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(HIL), celui-ci se compose d’'un compresseur a double vis et d'un émulateur de sys-
téme a pile a combustible en temps réel. La pile émulée est de puissance de 33
kW composée de 90 cellules en série. Le compresseur a double vis est entrainé par
un moteur synchrone & aimant permanent. Le banc d’essai est équipé avec un pro-
cesseur temps réel National Instruments CompactRIO. Celui-ci est utilisé pour la
commande et 'acquisition de données du systéme. La structure de simulation HIL

est représentée sur la figure 4.9.

e -
Hardware

Onduleur

Débitmétre

Capteurde |
We, pression |

Emulateur systeme PaC }

CompactRIO

FIGURE 4.9 — La structure de simulation Hardware-in-Loop

Les premiers essais effectués sur le compresseur ont été des essais nécessaires de
caractérisation. Ils ont été réalisés en mode ouvert d’oll la vitesse est variée avec le
courant de moteur. La réalisation de ces essais statiques va nous permettre d’étu-
dier le comportement et les performances du compresseur & double vis sur des plages
de fonctionnement a pression variable. Le débit massique d’air du compresseur, en
fonction de sa vitesse d’entrainement, est représenté en figure 4.10 Le débit que I'on
a pu atteindre a été plus que 0.025 kg/s pour une pression d’air plus que 1,02 bars.
Cette valeur du débit correspond, a un courant quadratique de moteur environ de 2

A . La figure présente aussi la puissance électrique consommeée par le groupe moto-
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compresseur, en fonction de sa vitesse de rotation. Nous pouvons noter que, pour
ces valeurs élevées de débit et de pression fournies par le compresseur, la puissance

consommeée s’éléve a plus de 800 W.
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FIGURE 4.10 — Caractéristiques, débit, pression, puissance et courant quadratique

de groupe moto-compresseur

Une campagne d’essais pour différents niveaux de pressions de sortie du compresseur
a été effectuée, en variant la fermeture et Pouverture de la vanne de 20 (%) jusqu’a
70 (%). L’essai effectué a vitesse fixe de valeurs 1000 tr/min un bas régime de fonc-
tionnement et une fermeture de la vanne de 20(%) jusqu’a 70(%). Nous pouvons
remarquer que sur la figure 4.11, 'influence sur la température du sortie de ’air et
la pression de sotie de compresseur. La température augmente et ceci est dii en par-
ticulier a I'augmentation du taux de compression, car la pression de sotie atteindre

environ 1.03 bar. Comme nous pouvons le constater en figure 4.12, les essais effectués

119



a vitesse et vanne variables ont montrés une variation considérable de la pression

de sortie ainsi que la température. Afin d’étudier le régime statique du groupe
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FIGURE 4.11 — Essai statique en bas régime pour différent niveaux de vanne

moto-compresseur, plusieurs essais dynamiques avec des applications d’échelons de
consignes de vitesse, ont été effectués. L'un de ces essais, pour lequel on a appliqué
tout d’abord un échelon de consigne de (500, 1000, 2000, 2500 et 1500 tr/min) est
exposé en figure 4.13. La PaC émulée fournit 'alimentation du compresseur v, la
commande en cascade est implémentée dans le processeur temps réel, pour générer
successivement, la vitesse et le courant quadratique de référence. Ce courant qua-
dratique est converti en 3 phases et il est appliqué sur le moteur du compresseur a
travers 'onduleur. La PaC alimente une charge variable qui consomme un courant
varie entre 40 et 200 A et assure une tension électrique varie entre 240 et 320 V,
comme le montre la figure 4.14 . Le débit d’air fourni par le compresseur a le méme

comportement que la vitesse et il est représenté sur la figure 4.15 dont 0.0205 kg/s
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FIGURE 4.13 — Variation du courant et du tension de la Pile & combustible
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FIGURE 4.14 — Variation de la vitesse angulaire du compresseur

une valeur correspond a une vitesse de rotation 2500 tr/min. La commande du sys-
téme (courant quadratique du moteur) varie entre 0 et 5 A, comme indiqué dans la

figure 4.16.

————— Simulation
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FIGURE 4.15 — Variation du débit d’air du compresseur

En premier temps, des essais pratiques ont été exécutés avec un simple controleur

proportionnel (P), Perreur est multipliée par un gain K, pour atteindre la stabilité
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FIGURE 4.16 — Variation du courant quadratique du moteur

de systéme et minimisé ’erreur statique. [’asservissement de vitesse du moteur est
réalisé grace a un controleur linéaire classique de type Proportionnel - Intégral (P.I).
Pour ce réglage, le temps de réponse du systéme et bien amélioré. Mais nous avons
bien remarqué que le réglage pour les mémes propriétés de controleur, les résultats
ne sont pas en parfaite adéquation avec ceux obtenus expérimentalement sauf avec
une petite rectification.

D’aprés la courbe de vitesse nous pouvons constater que la vitesse du compresseur
suit sa référence et qu’elle converge rapidement. Mais un simple régulateur PI pose
une difficulté a assurer des bonne performances en transitoire. Ces mémes diffi-
cultés sont importées sur le débit; d’ou la réduction des performances transitoires
remarquées. Cela accentue le compromis entre rapidité et stabilité. Pour éviter les
oscillations dans la réponse du débit d’air, on doit augmenter le temps de réponse
et par suite perdre en rapidité.

Sachant que le compresseur est utilisé pour alimenter la cathode de la pile & com-
bustible avec de I’air, alors un débit d’air oscillant va entrainer des oscillations au
niveau du coefficient stoechiométrique, et peut dégrader les performances globales
de la pile, précisément la puissance nette délivrée a la charge qui dépend fortement
du coefficient steechiométrique. D’autre part, ces fluctuations peuvent générer des

contraintes physiques sur la membrane entre 'anode et la cathode, sachant que la
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différence de pression autour de la membrane doit étre maintenue trés faible (infé-
rieure & 500 mbars). Il est montré dans la figure 4.17 que le bon choix de gain et le
taux d’intégrale (K, = 30 et K; = 20)peut améliorer les performances en transitoire
essentiellement le dépassement, et en général, le courant de la pile & combustible
(reflétant la demande de la charge) ne change pas en échelons, Il était préférable
de changer I’échelon de la vitesse progressivement doux ou bien en pente. D’aprés
la figure 4.18, nous pouvons constater que malgré les performances relativement

bonnes obtenues avec ces valeurs. Cependant, comme nous I'avons déja évoqué,
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FIGURE 4.17 — Vitesse et débit améliorés
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FIGURE 4.18 — Courant quadratique du moteur amélioré

la réponse dynamique d’'une PaC alimenté en air par un groupe moto-compresseur
est limitée par la dynamique de ce dernier. cette valeur de temps de réponse, et
plus encore de temps de montée du circuit d’air, obtenue avec un régulateur (P.I),
reste insuffisante. Ainsi, afin de ne pas limiter ces performances, il pourrait étre in-
téressant de développer une autre stratégie de controle/commande, pour ce groupe

moto-compresseur.

4.7.4 Commande fondée sur la logique floue

Comme toute commande classique, les contréleurs fondés sur la logique floue
consistent a réguler le comportement des systémes afin d’assurer les performances
désirées. Par contre, ils se fondent sur des techniques heuristiques et des théories de
la logique floue (Zadeh, 1965), et non pas sur des équations différentielles (Nguyen
en 2002). Ainsi, la dynamique des controleurs flous peut étre, dans un certain sens,
vue comime une imitation du comportement humain. Les opérations floues se réa-
lisent en se fondant sur des regles logiques et 1’état actuel du systéme. Cette nature
des controleurs flous les rend trés utiles a4 la commande des systémes complexes et
difficile & modéliser, non linéaires ou inconnus. il existe plusieurs facons de définir

un controleur flou [Kebal3|. En effet, il est possible de modifier le régulateur flou en
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agissant sur le choix de la forme, du nombre et de la position des fonctions d’appar-
tenance en entrée et en sortie. Il est également possible d’agir sur le jeu de régles et
sur le processus de défuzzification. Parmi ces multiples choix de systémes flous pos-
sibles, nous avons retenu pour notre étude un controleur flou de type "Mamdani".
Nous avons observé que lorsqu’on essayait de rendre le régulateur plus rapide, on
aboutissait & des dépassement plus important expérimentalement qu’en simulation.
Alors nous nous somme intéresser au remplacement du régulateur classique de vi-
tesse par un régulateur flou. La réalisation d’un régulateur flou pose un probléme
lié aux nombreuses maniéres de réaliser les opérateurs et I'implication. Bien qu’il
existe une liste des méthodes, on se retrouve déja avec un grand nombre de va-
riantes. Nous allons présenter que les principales propriétés du régulateur développé
en Matlab/Simulink. Nous utilisons la structure du régulateur flou, montrée sur la
figure 4.19 et la matrice d’inférence utilisée est décrite par le tableau 4.1. Nous avons
utilisé une répartition uniforme des fonctions d’appartenance sur 'univers de dis-
cours des entrées ainsi pour celles de la sortie, donné par la figure 4.20.

Le régulateur flou & deux entrées est représenté par sa surface caractéristique (voir

TABLE 4.1 — Matrice d’inférence du régulateur flou a cinq fonctions d’appartenance

par variable

de

BN | N ZE | P BP
e
BN BN |BN|N |N |ZE
N BN | N N |ZE
YAD N N AD
P N 7ZF BP
BP ZE | P P |BP|BP

figure 4.21).
Cette derniére exprime les variations de la valeur réelle de la sortie du régulateur en
fonction des entrées quand ces derniéres parcourent 'univers de discours. Comme

on peut le voir en figure 4.22, ce réglage a engendré une nouvelle réponse de la vi-
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FIGURE 4.20 — Forme des fonctions d’appartenance

tesse présentant un dépassement nul. Cette simulation effectuée sur la régulation de

vitesse (de débit) nous a permis de constater que l'utilisation d’un contréleur flou

peut étre intéressante.
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FIGURE 4.21 — Surface caractéristique du régulateur flou
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FIGURE 4.22 — Vitesse angulaire du compresseur obtenue par controleur PI et flou
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4.8 Conclusion

Dans ce chapitre, une modélisation compléte de notre systéme (PaC et groupe
moto-compresseur) a été réalisée, et une décomposée en une structure de boucle
interne et boucle externe. Une structure de controle en cascade a été aussi proposée.
Pour la boucle interne, deux contréleurs mentionnés pour montrer les performances
de cette méthode, la logique floue et un régulateur (PI) ont été appliqués; ou la plu-
part des méthodes de réglage de controleurs sont basées sur des considérations pra-
tiques. Plus particuliérement, pour les PaC. Les résultats pratiques obtenus ouvrent
ainsi I’horizon pour la conception de nouvelles lois de commande appliquées au sys-

téme d’alimentation en air des PAC de type PEMFC.
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Conclusion générale

Bilan et contributions

Les travaux de recherche présentés dans cette thése apportent une contribution
au développement des systémes PAC. Dans la premiére partie, nous avons modélisés
les différentes parties de systéme; pile a combustible de type PEMFC, un groupe
moto-compresseur constitué d’un compresseur soit centrifuge ou a double vis, en-
trainé par un moteur synchrone a aimants permanents.

Une présentation comparative des principaux modéles statiques et dynamiques a
été proposée, cela permet de définir la tension de la pile. Le modéle statique donne
des résultats stables et importants & travers le régime permanent. Le modéle d’Am-
phlett peut étre considéré comme le modéle le plus complexe, mais préférable car
plus précis. la tension en circuit ouvert obtenue par ce modéle est identique aux ré-
sultats expérimentaux. Le modéle de Chamberlin-Kim est le plus simple, le modéle
de Larminie-Dicks statique donne des résultats acceptables.

Les modéles dynamiques notamment des circuits électriques sont congus habituel-
lement pour définir un systéme. Dans cette thése trois modéles dynamiques des
PEMFC sont étudiés. Le modéle de Larminie-Dicks est le modéle le plus simple, en
ce qui concerne le modéle d’'impédance et le modéle par circuit électrique équivalent
(Becherif), ce dernier offre une précision quatre fois supérieure au modéle Larminie-
Dicks et trois fois supérieure au modéle d’impédance, car il est moins sensible aux
fluctuations de puissances et aux variations relatives aux conditions de charge.
Parmi les modéles dynamiques, nous avons choisi le modeéle de circuit électrique équi-
valent pour simplifier le modéle de 4 variable d’états, et prendre en compte au méme

temps la dynamique de la pile et le compresseur. Notre premier but est de protéger
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le cceur de la pile et le compresseur,en utilisant ’application de deux méthodologies
de commandes, il s’agit des commande par régulateur (PI) et logique floue. L’étude
théorique a été validée expérimentalement et exécutée sur un banc d’essai au FCLab

(moteur synchrone & aimant permanent entrainant un compresseur double-vis).

Perspectives de recherche

Les problémes évoqués dans cette thése ouvert a la recherche sont nombreux,
nous évoquons ici les plus importantes :
Les résultats théoriques et expérimentaux n’excluent pas des approfondissements.
Les compléments qui peuvent étre apportées a notre travail sont de plusieurs types.
Le modéle dynamique de PaC utilisé dans ce travail est basé sur plusieurs hypothéses
comme la régulation de la température, de I’humidité et de la gestion de l'eau. Il
serait intéressant de travailler encore sur ce type de modéle, et de tenir en compte
la dynamique de tous ces paramétres, pour que le systéme deviendrait plus proche
de la réalité.
Compléter le travail de commande et proposer de nouvelles stratégies robustes et
performantes comme la rapidité, oscillations, et chattering...). Il serait intéressant
de valider expérimentalement les performances du systéme bouclé en envisageant
toutes les combinaisons possibles pour les deux boucles, interne et externe. D’une
facon générale, un retour au systéme initial d’ordre 4 et au systéme complet d’ordre

9 est intéressant.
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Annexe A

Constantes des systémes
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Coefficients de regressions de la cartographie du compresseur

ap = 0.21195 % 10(-3), a; = —0.63685 % 105
ay = —5.36235 x 1004, ag = 2.70399 * 104 |
as = —3.69906 * 105 by = 0.44419 ,

by = —1.34837 , by = 1.76567,

co = 0.43331 , ¢ = —0.68344 |

co = 0.80121 , c3 = —0.42937 ,

¢y = 0.10581 , 5 = —9.78755 % 10(-3) |
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Annexe B

Index des notations et valeur nominale des paramétres du systéme.

Symbole Paramétre Valeur
A Surface active des cellules (m?)
Ay, Surface active de la pile & combustible 100(cm?)
Ay Surface de sortie de la cathode 0.002(m?)
Cp Coeflicient calorifique spécifique de I'air 1004(J/Kg.K)
C. couple électromagnétique (N.m)
C Capacité (F)
Cy capacité de fluide (F)
Eu, la force électromotrice théorique d’une cellule (V)
F Constante de Faraday 96485.3415(A.s/mol)
f frottement visqueux du moteur (Nm/rad.s — 1)
AG° Variation d’enthalpie libre
Densité de courant (A/m?)

op Inertie du moteur et du compresseur 5% 10(-5)

st courant de la PaC (A)
I, courant quadratique de moteur (A)
I courant de pile (A)
Eca,in constante de débit de orifice des tuyaux d’air 3629 x 10(_5)Kg/(s.Pa)
Mo, masses molaires de I'oxygéne 32 % 1003 K g /mol
My, masses molaires de I’azote 32 % 10073 K g /mol
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Nombre de cellules de I'empilement
nombre d’électrons échangés
nombre de paire de poles

Pression de la anode

Pression atmosphérique

Pression de la cathode

Pression d’hydrogéne

volume des tuyaux de retour cathodique
Pression de saturation

Puissance électrique brute du stack
Rendement du compresseur
Rendement mécanique du moteur du compresseur
Résistance du moteur

Constant universelle des gas
Résistance de cellule (Modéle Kim)
Résistance anodique

Résistance cathodique

Densité de 'air

grandeurs logiques

Température atmosphérique
Température de stack

épaisseur de la membrane
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Tension par cellule

tension simple d’onduleur
Tension de stack

volume de la cathode

volume de ce tuyau

tension d’entrée d’onduleur
débit

débit d’oxygene réagi

débit a I'entrée de cathode

débit sortant du tuyau

fraction de masse d’oxygéne
Impédance de Warberg

couple du moteur

couple de charge du compresseur
couple de frottement

humidité relative aux conditions ambiantes

Rapport calorifique spécifique de 1’air
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Annexe C

Description du banc d’essai

Un banc d’essai a été réalisé figure 4.23, il se compose des éléments suivants

conformément aux figures au-dessous :

— le groupe moto-compresseur composé d’un compresseur,
— un onduleur avec son systéme de commande manuelle de vitesse,
— une vanne de régulation de débit,
— un systéme d’acquisition avec logiciels de visualisation des grandeurs enregis-
trées,
— des alimentations 400 Vdc, 24 Vdc, 12 Vdc et 230 Vac,
— des tuyaux flexibles en PTFE ,
— un systéme de lubrification,
— des capteurs de mesure mentionnés ci-dessous.
Liste des appareils utilisés pour les tests :

— capteurs de courant DC,

capteurs de pression,

thermocouples de type K,

— un tachymeétre.
Le groupe moto-compresseur, provenant de la société Opcon Autorotor, est com-
posé d’un compresseur & double vis (type OA 1050/1,44) couplé mécaniquement a
un moteur "brushless" de marque Fisher Technology (type M3/3AF). Le compres-
seur, utilisé dans ce systéme, est un compresseur double vis. Il comporte deux vis
qui permettent de comprimer ’air. Comme pour le compresseur & piston, on joue ici

sur la diminution du volume pour augmenter la pression. D’un coté, le compresseur
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FIGURE 4.23 — Banc de test moto-compresseur

aspire de I'air ambiant, de 'autre, il refoule de I'air comprimé. La compression est
effectuée par 'engrenage de deux rotors hélicoidaux enfermés dans un carter prévu
a cet effet (figure 4.24).

En général, on utilise de I’huile dans ces compresseurs pour lubrifier la chambre de
compression afin d’étanchéifier les vis. Cette huile doit étre refroidie, car le fait de
compresser 'air cré un échauffement auquel s’ajoute I’échauffement mécanique di
aux frottements, et si I'huile est trop chaude, elle n’est plus assez visqueuse pour
garantir I’étanchéité [Gran08|.

La température de circulation de I’huile ne doit pas dépasser 100 “C dans le circuit
d’huile. Les raccords d’entrée huile co6té compresseur et turbine sont de diamétre 6
alors que les raccords de sortie huile sont de diamétre 9,7. Les flexibles utilisés pour
la lubrification du circuit en huile sont en PTFE et résiste a une température de 200
°C.

Le moteur est muni de deux sondes de température thermocouple type K situé dans
les bobinages du stator. En effet, nous ne devons pas dépasser la température de
180 "C' a l'intérieur de celui-ci. Un tachymeétre a été monté sur ’arbre du moteur
afin d’en déterminer la vitesse de rotation.

Un convertisseur DC'/AC, fourni par la société Opcon Autorotor, est utilisé pour

cette application. C’est un onduleur de tension de marque Advanced Motion Controls
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FIGURE 4.24 — Photo moto-compresseur

(type AMC B100A40P) (Figure 4.25). Cet onduleur pilote le moteur grace a une
régulation de courant par MLI (Modulation de Largeur d’Impulsions) avec une
porteuse fixée & 15 kHz. 1l est également doté d’une limitation en courant de 40 A
afin de ne pas endommager le moteur. Il contient aussi une régulation de vitesse de
type Proportionnel-Intégrale piloté manuellement grace & un panneau de controle.
L’onduleur est doté d’un radiateur et d’un ventilateur fixé sur celui-ci pour son re-

froidissement.

Condensateur

Onduleur

Prise panneau de controle

Prise mesures moteur

Alimentation moteur et onduleur

Capteur de courant

FIGURE 4.25 — Photo onduleur (vue de face)
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L’onduleur a besoin d’une source de tension continue de 400 Vdc pouvant fournir un
courant DC jusqu’a 50 A. L’alimentation utilisée requiert une source électrique tri-
phasée 3x400V ac—63A. Un capteur de courant de marque LEM (type DK-100-B10),
pouvant mesurer des courants DC jusqu’a 50 A, a été intégré entre I'alimentation
et 'onduleur. Il permettra de mesurer le courant consommé par ’onduleur.

Un condensateur de marque EVORIFA (typePEH200 — 450V/2200uF') (valeurs
conseillées par la société Opcon Autorator) a été également connecté en paralléle
avec l'entrée d’alimentation onduleur de fagon & stabiliser la tension d’entrée de
I'onduleur (Figure 4.26). Cela permet de réduire les parasites et les perturbations
lors de nos mesures. Ces parasites sont dus aux phénoménes électromagnétiques liés
aux forts courants qui circulent dans les cables [Gran08§].

Une vanne de régulation de débit de marque Baumann (type MV 1020) a été ins-

Radiateur

Venfilateur

FIGURE 4.26 — Photo onduleur (vue arriere)

tallée. Elle permet de réguler la pression et le débit en sortie de compresseur, grace
a un pilotage électrique. Une tension de référence 0-10 Vdc permet 'ouverture ou
la fermeture de 0 & 100 % de la vanne. Ainsi, il sera possible d’'imposer la pression
d’air souhaitée et de simuler les pertes de charge dues au transit de ’air comprimé
a travers le compartiment cathodique de la PAC (Figure 4.27). Cette vanne requiert
une alimentation en 230 Vac. Un signal de sortie 4-20 mA est également cablé pour
nous indiquer ’état actuel de la vanne (position d’ouverture/fermeture) sur I’écran
de l'ordinateur.

Un boitier d’acquisition, de marque National Instruments CompactDAQ), a été uti-
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FIGURE 4.27 — Photo vanne de régulation

lisé pour faire l'interface entre tous les capteurs de mesure et ’écran de controle sur
I'ordinateur (Figure 4.28). En effet, ce systéme récupére toutes les mesures avec un
signal en 0-10 Vdc, 0-5 Vdc ou encore 4-20 mA provenant des capteurs. Pour chaque
signal, il existe une mise a 1’échelle qui sert a retranscrire la vraie grandeur mesurée
(en bars, en “C), etc.). Toutes ces mesures mises a I’échelle sont envoyées directement
a un ordinateur via un cable USB. Toutes les mesures effectuées (essais statiques
et dynamiques) ont été traités grace au logiciel Labview (version année 2012 figure
4.29). Un boitier d’interface permet le raccordement de tous les appareils de mesure
ou de contrdle utilisés sur le banc de test (capteurs de pression, capteurs de tempé-
rature, débitmétre, vanne, etc.) et ’alimentation en 24 Vdc de tous ces appareils et
pour finir le raccordement de tous les signaux d’entrée/sortie en 0-10 Vde, 0-5 Vdc

ou 4-20 mA qui sont cablés sur le boitier d’acquisition CompactDAQ.

Caractéristiques du compresseur :

— débit maximal : 100g/s,

— débit minimal : 5g/s,

— gamme de pression : 200k Pa(abs),
— vitesse : 12500¢r /min(100g/s),

— déplacement : 0, 5litre/tr,

— rapport de pression :1,44,

— température maximale : 130°C'(a ne pas dépasser pour raison de sécurité),
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FIGURE 4.29 — : Ecran de visualisation

caractéristiques de moteur MSAP :

— puissance : 13,5 kW,

— vitesse nominale : 12000 tr/min,

— fréquence : 1000 Hz (Fondamental),

— nombre de phases : 3,

— température ambiante maximale : 40 “C|

— température maximale collecteur : 180 °C' (Thermocouple type K),

— rendement : 93 %,
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courant/ phase : 40 A (RMS),

constante de couple : 0,31 Nm/A (RMS),

constante de tension : 25 Vdc, kRPM (RMS, 25 °C),
résistance par phase : 0,074 Ohms,

inductance par phase : 92 uH,

tension : 340-400 Vdc,

nombre de poles : 10.
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