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Annexe A

Modéle de la pile a combustible

Le modéle de la pile & combustible (FC — Fuel Cell) utilisé dans le quatriéme chapitre,
s’'inscrit dans la continuité des travaux réalisés au sein de I'Institut FEMTO-ST et présenté
dans [6,166]. Les éléments conformant le systéme pile & combustible (FCS — Fuel Cell Sys-
tem) de type & “membrane échangeuse de protons” (PEM - Proton Exchange Membrane)
ont été modélisés en utilisant la technique de la représentation énergétique macroscopique
(EMR - Energetic Macroscopic Representation). Ce formalisme a été développé au Labo-
ratoire d’Electrotechnique et d’Electronique de Puissance (L2EP) & I'Université de Lille, en
France, afin de faciliter ’étude des systémes électromécaniques comme des machines élec-
triques ou des véhicules hybrides électriques [167]. L’EMR est un outil graphique qui permet
une analyse systématique des interactions et les échanges énergétiques existantes entre les
différentes composants/sous-systémes d’un systéme multi-physique. Le formalisme de 'EMR
est développé autour de trois principes de base [167] : (i) le principe de cause & effet (qui
gére les relations internes des éléments); (i) le principe d’interaction (qui gére les relations
externes entre éléments) ; et le principe de répartition (qui gére les distributions énergétiques
via des éléments de couplage). L’intérét de 'EMR réside dans une extension appelée structure
maximale de commande qui permet une structuration systématique de contréle basée sur un
modeéle d’inversion. Les divers éléments du systéme et son interaction sont représentés graphi-
quement par des pictogrammes spécifiques reliés par des fléches, comme illustré dans la Figure
Al

Les trois parties principales de 'EMR du PEM-FCS représentent les réactions anode-
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Figure A.1 — Eléments constitutifs du formalisme EMR [6]

cathode, les réactions électrochimiques et la partie thermodynamique. Les équations régissant
le modeéle sont présentées dans le Tableau A.1, ot AGy est I'énergie libre de Gibbs dégagé; Acq
et Beq sont les coefficients du potentiel de Nernst ; o, 3, 7, 8, v sont des coefficients empiriques ;
A et B sont des coefficients de surtension ; I} est le courant limite en Ampéres ; I, est le courant

interne; V. est la partie dynamique de la tension de cellule en Volts.

Modéle électrochimique

La partie électrochimique représente les réactions qui se produisent dans la pile. E° étant
un potentiel purement théorique, représentatif de la puissance chimique fournie a la pile par
I’hydrogéne divisée par le courant Irc. Dans cette approche, ce potentiel est supposé constant
%‘ =1.48 V. E® est classiquement appelé “potentiel réversible de cellule” et se lie & la no-
tion d’énergie libre de Gibbs sous des conditions standards de pressions et de températures
(A.1). Cette chute de tension représente la puissance nécessairement consommée par la pile
afin d’établir une tension a ses bornes (et ce, méme a courant Ipc nul). D’un point de vue
thermodynamique, ce potentiel représente le maximum théorique atteignable. Ce potentiel est
une constante de l'ordre de 1.23 V (encore une fois avec des pressions et températures dans
les conditions standards). E? se trouve ainsi modifié¢ afin d’obtenir le potentiel de Nernst Ey

qui, de fait, se trouve proche de la tension & vide de la pile dans des conditions réelles. La

différence entre E% et Ey est ici subdivisée en deux parties, I'une représentant une correction
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de EY au niveau des pressions AEp (A.2) et I'autre, une correction de E® au niveau de la
température AEr (A.3).

Le potentiel de Nernst est affecté par plusieurs irréversibilités telles que : (i) les surtensions
d’activation qui résultent de pertes liées au déclanchement des réactions électrochimiques.
Leur activation conduit a une perte d’énergie et & une réduction du potentiel de Nernst.
Cette chute de tension est modélisée via une loi de Tafel (A.5). Ou A est un coefficient de
surtension ; (ii) les surtensions de concentration sont également appelées pertes par transport
de masse et sont causées par une variation de concentration des réactifs. Elles ménent & des
difficultés d’acheminement des gaz et ainsi, la quantité de réactifs présente au niveau des
électrodes ne permet pas de fournir la puissance requise (A.6). Ou B est un coefficient de
surtension et I; le courant limite; et (iii) les pertes ohmiques sont principalement causées par
la résistance protonique de la membrane a laquelle vient s’ajouter la résistance électronique
des plaques collectrices, bipolaires et des connexions. Elles sont modélisées par une simple
résistance électrique Ry, (A.7). Une partie électrique modélise les effets capacitifs de la PEMFC
(A.8), attribuable au phénoméne de charge double couche. La fonction de transfert d’un circuit
R;Cyq représente 'impédance de nature capacitive du stack (A.8). Au sein du stack, les cellules
sont connectées en série et donc la tension de stack Vp¢ est formée par le produit de la tension

de cellule et du nombre de cellules Negjiz(. -

Modéle thermique

Cette partie est constituée par les phénomeénes liés 4 la potentielle thermodynamique de la

pile. AS en W-K~! est le flux d’entropie due & la réaction électrochimique exothermique;

qEC
ASqH2 et ASqO2 correspond au flux d’énergie qui circule entre le gaz et la pile. L’élément
d’accumulation fixe est la température Tpe (A.13) est constitué une entrée. La variable de
réaction est le flux d’entropie ASqo. La notion de flux d’entropie est introduite dans le but de
respecter les régles de PEMR qui imposent d’avoir la variable d’action et de réaction conforme
a une puissance en Watts. Le couplage mono physique (thermique) assurant la sommation
des flux d’entropie en vue de leur traitement postérieur. Le flux d’entropie est défini comme le

produit d’une variation d’entropie par un débit molaire. Par conséquence, le flux d’entropie est

le produit de la variation d’entropie au moment de la création d’une mole d’eau ASy (pression
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atmosphérique et température Trc) par un flux molaire d’eau qi,0 (A.8).

Modéle fluidique

La partie fluidique, modélisée par une analogie électrique, est composée de deux lignes
(une pour 'alimentation en hydrogéne et la seconde pour 'alimentation en air). Les pressions
partielles sont imposées par les circuits d’alimentation, sur I’entrée de 'air, la pression est
imposée par I’atmosphére, 4 la sortie, elle est imposée par la pile. L’Equation (A.15) implique
que les échanges d’énergie thermique entre le gaz et la pile sont négligés. C,;, en Ws- K~2 est
la capacité thermique de la pile.

La Figure A.2 présente 'EMR du stack complet. Les trois parties principales du modéle
présentées précédemment peuvent étre facilement interconnectés grace au principe de causalité
physique dans les blocs d’accumulation, qui fixe les entrées et les sorties de chaque élément du
systéme. L’environnement du systéme est représenté par les éléments de source de 'EMR. Sur
la partie fluidique, le débit des gaz sont imposés au systéme. La partie de refroidissement gére
la température de la PEMFC. Le courant de la pile est déterminé par la charge électrique. Les
entrées de commande sont les endroits oil la partie de commande peut agir sur le systéme.

Dans ce cas, le systéme est contrélable par les auxiliaires.

VC
VFC lpac
> b
+ —
Trc Vaus

Figure A.2 - EMR systéme pile & combustible [6]
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Tableau A.1 — Equations régissant le modéle de la PEMFC

Modéle électrochimique

_ —AGy

00 —1923V Al
oy = 123 (A.1)
Pscn. Psco.
AEp = Agy In ;gz + By ln ;fg)z (A.2)
AET = a+ 8Tpc + ’)/T%C + 5T%C + vTre InTre (A.3)
Ex = ETP = E® — AEp — AE (A.4)
I Iy
AVaer = ATrc ln( FCI“L ) (A.5)
0
AV ¢one = BTrc In (1 - I%) (A.6)
l
A\fohm = RmIFC (A7)
dV(t Ve(t
Ve = Neellpe (Vi + Vi) avee Tpc(t) = Cq <(©) + <(t) (A.8)
dt Ry
Modéle thermique
Ah
5% 8 (A.9)
N(E® — Vi)IFc
ASqpe = (A.10)
qeC TFC
ASq,, =0et ASq,, =0 (A.11)
S ASq = ASqpe + ASq,, + ASq,, (A.12)
1
Tre = C—th f (ZASC& - ASQCW) (A.13)
Modéle fluidique
Py = Pgex + Rdxqu (A'14)
(PSCX - PSX)
wout = ——— 2 A.15
Qxout Run, ( )
dPscx 1
— = (q,\' — Qex — Cxout) (AIG)

dt Ch
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This paper studies the prediction of the output voltage reduction caused by degradation
during nominal operating condition of a PEM fuel cell stack. It proposes a methodology
based on Adaptive Neuro-Fuzzy Inference Systems (ANFIS) which use as input the mea-
sures of the fuel cell output voltage during operation. The paper presents the architecture
of the ANFIS and studies the selection of its parameters. As the output voltage cannot be
represented as a periodical signal, the paper proposes to predict its temporal variation
which is then used to construct the prediction of the output voltage. The paper also pro-
poses to split this signal in two components: normal operation and external perturbations.
The second component cannot be predicted and then it is not used to train the ANFIS. The
performance of the prediction is evaluated on the output voltage of two fuel cells during a
long term operation (1000 h). Validation results suggest that the proposed technique is well
adapted to predict degradation in fuel cell systems.
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Introduction

Fuel Cell Systems (FCS) and in particular Proton Exchange
Membrane Fuel Cells (PEMFC) appears to be an alternative to
reduce the dependence on fossil energy, one of the economic

and environmental challenges of modern society. The advan-
tages of this technology include high efficiency, low emissions,
fast system start-up ability, and high power density. However,
they have several drawbacks such as complex water and heat
management, intolerance to impurities in incoming gases and
slow kinetics of oxygenreduction reaction. FCS are not yet ready
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Abstract

Hybridization of proton exchange membrane fuel cells
(PEMFC) and ultra capacitors (UC) are considered as an
alternative way to implement high autonomy, high dynamic,
and reversible energy sources. PEMFC allow high efficiency
and high autonomy, however their dynamic response is lim-
ited and this source does not allow recovering energy. UC
appears to be a complementary source to fuel cell systems
(FCS) due to their high power density, fast dynamics, and
reversibility. A direct hybridization of these sources could
allow reducing the number of power converters and then the
total cost of the hybridized system. Simulations show the
behavior of the hybrid source when the fuel cell and ultra

1 Introduction

Fuel cell systems (FCS), and in particular, proton exchange
membrane fuel cells (PEMFC) are interesting energy sources
because of their high efficiency, low emissions, and high
energy density. However, the dynamic response of the FCS is
limited by the gas supply and then the FCS are very con-
strained to supply high dynamic power loads, moreover FCS
are not able to recover energy (regenerative braking in vehicu-
lar application for instance) [1-5]. Ultra capacitors (UC)
appear as an interesting complementary source to FCS due to
their high power density, fast charge/discharge abilities, and
reversibility [2, 5-7]. However, UC cannot be used as unique
source because of their limited energy storage capability. Fuel

A Paper presented at the “Fundamentals & Developments of Fuel
Cells Conference 2013 (FDFC2013)", April 1618, 2013,
Karlsruhe, Germany.

capacitors are interconnected and the natural energy man-
agement when a charge is connected. The results show that
the magnitude of the transient current supplied by the fuel
cell to charge the UC can be much higher than its nominal
value. An experimental setup is implemented to study the
effects of these high currents in a PEMFC. This is done by
imposing a controlled short-circuit between the electrodes.
The PEMFC degradation is quantified by using electrochemi-
cal impedance spectroscopy.

Keywords: Degradation, Passive Hybridization, Proton
Exchange Membrane Fuel Cells, Short-Circuit, Start-up, Ultra
capacitors

cells in combination with ultra capacitors can be used for satis-
fying energy efficiency and dynamic response of applications
such as vehicle traction where UC would enable recovering
braking energy, and mitigates the stress on the fuel cell [8-10].

Fuel cell and ultra capacitors can be hybridized using either
active or passive architectures. Active hybrid architectures
require at least one DC/DC converter to perform energy man-
agement [5, 11-13]. The presence of the power converters gen-
erally increases the energy losses, the volume, the weight and
the cost of the hybrid source [6, 12]. In passive hybrid architec-
tures, the fuel cell and the ultra capacitors are directly con-
nected to the DC bus without using a power converter
[5,11,13]. In this architecture, the ultra capacitors absorb the
excess power from the stack, not only allowing regenerative
braking but also providing a fraction of transient power for
vehicle acceleration [6, 10].
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