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Introduction Générale

L’énergie, dont I’électricit¢ est la forme la plus domestiquée, est par
définition la capacité d’effectuer un travail. Elle est obtenue soit a partir de sources
primaires non renouvelable telles que le pétrole, le gaz, le charbon ou ’uranium, ou a
partir de sources renouvelables telles que I’hydraulique, I’éolien, le solaire. . . etc. Sa
maitrise a été [’un des facteurs clés qui ont conduit au développement et au progreés de
I’humanité. Un développement dii @ un recours accru aux ressources d’énergie
¢puisables, tres polluantes de nature.

La production de I’¢électricité a partir des sources dites conventionnelles est
assurée par la conversion de ces sources en chaleur, puis en travail. Cette double
transformation fait que le rendement du processus soit, selon le cycle de Carnot*,
limité par la température de la source chaude. L’énergie utile obtenue a partir de la
source primaire est donc faible.

A ce la s’ajoute le changement climatique irréversible et inquiétant,
caractérisé par un taux de pollution croissant et un rejet massif des gaz a effet de
serre®** résultant de la combustion des hydrocarbures [1].

La demande croissante sur 1’énergie, qui est passée de 911 MTEP *** en 1900
a 9647 MTEP en 1997 [2], accompagnée par un accroissement démographique
mondial, qui lui est passé de 1767 millions a 5847 million durant la méme période,
associ¢ a la réduction inéluctable et inévitable des réserves fossiles ne fait
qu’aggraver une situation déja fragilisée par le produit de la consommation des 40
derniéres années et qui équivaut a tous ce que a ét¢ consommé depuis le fond des

ages [3].

T T T
(*) Le rendement de Carnot est définie par: 1 =1— S T ot Vet "5 sont respectivement les

sc
températures des sources froide et chaude.

(**) Effet de serre : phénoméne de réchauffement de I’atmosphere climatique induit par des gaz
(notamment le dioxyde de carbone) qui la rendent opaque au rayonnement infrarouge émis par la terre.
(Le petit Larousse).

(***) MTEP million de tonnes pétrole équivalent.

Itep =7.5 baril de pétrole ; 1 baril = 159 litres = 1.550 KWh

1 KWh = 3.600 KJ =862 Kcal : est ’énergie que peut fournir un sportif pendant une journée.



Introduction générale

Tous ces problémes ont contraint les chercheurs a réfléchir sur une nouvelle
vision qui tient en compte surtout la protection de 1’environnement des risques qu’il
encourt d’une part, et le droit des générations futures aux réserves actuelles d’autre
part. Cette prise de conscience a incit¢ les chercheurs a opter pour d’autres
alternatives. Une nouvelle tendance dés lors s’est imposée.

Les énergies renouvelables qui, si elles ont les avantages d’étre gratuites et
renouvelables d’une part, elles renforcent et favorisent I’émergence des industries
locales d’autres parts [4]. Elles participent bien a la mise en exergue du triptyque "
Energie-Economie-Environnement ". Bien qu’elles aient ces avantages, leur
contribution ne représente que 11 % de la production mondiale.

Parmi ces ¢énergies on peut citer: le solaire, 1’éolien, la biomasse, la
géothermie, I’hydraulique, et enfin les piles a hydrogéne ou a combustibles (PAC).

Ce dernier type est d’une importance particuliére, elles peuvent étre utilisées
dans plusieurs applications : dans le transport, la production décentralisée... etc.

L’hydrogene s’impose donc comme un nouvel vecteur énergétique qui a les
vertus de 1’¢lectricité et des énergies fossiles sans en avoir leurs inconvénients. Jules
Vernes, un des plus grands visionnaires, écrivait, déja en 1874 : " Je pense que
I’hydrogene et I’oxygeéne seront les sources inépuisables qui fourniront chaleur et
lumiére pour I’humanité " [5].

Le principe de fonctionnement des PAC repose sur le processus inverse de
I’¢lectrolyse de I’eau. Elles utilisent de 1’hydrogéne pour produire de I’¢lectricité, de
I’eau et de la chaleur .La tension aux bornes de la pile étant continue, nécessite le
recours aux convertisseurs statiques afin de 1’adapter a 1’utilisation.

Le progres enregistré dans 1’¢électronique de puissance a facilit¢ énormément
I’intégration de ces sources d’énergie et a encouragé la recherche pour leur
amélioration. Un progrés dii essentiellement au développement des composants a
semi-conducteurs entierement commandables puissants, robustes et rapides. [6]

Dans ce mémoire le plan de travail repose essentiellement sur trois axes

principaux :

Le premier chapitre, répartis en trois parties, se veut une introduction
progressive dans un domaine non encore bien exploré par notre communauté
d’¢lectrotechniciens. Ainsi sa premiere partie est consacrée a la découverte du
principe de fonctionnement, aux différents types de piles et aux avantages et

inconvénients de ces piles.
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La seconde partie sera consacrée aux piles SOFC. Leurs constitutions, ainsi
que leurs technologies seront vues en détail.

Enfin les performances des SOFC et les effets des différents facteurs, tels que
la pression et la température, sur leur bon fonctionnement seront traitées dans la
dernicre partie.

Les piles a combustible étant des sources de tension continue par excellence
leur utilisation n'est possible que si elles sont associées a des convertisseurs statiques
qui permettent l'adaptation de cette tension a 1'utilisation.

L'adaptation de la tension continue des PAC a ['utilisation nécessite le recours
aux convertisseurs statiques. Le deuxiéme chapitre traitera en plus de cette question
les différents modes des alimentations sans interruption. On passera en revu les
principes des convertisseurs statiques utilisés ; leur modélisation et leur commande.

Le temps de réponse des piles SOFC est généralement trés long. Afin de voir
le comportement dynamique de I'ensemble une approche théorique qui tiendra
compte du comportement dynamique des onduleurs reliés aux réseaux électriques sera
introduite au chapitre deux.

Au dernier chapitre la modélisation et simulation de I’ensemble pile et
convertisseur pour une charge fixe et pour une autre charge variable dans

I'environnement MATLAB/SIMULINK détaillée du systéme adopté sera faite.




Chapitre |

1. Introduction aux piles a combustibles.
2. Technologie des piles SOFC.

3. Performance des piles SOFC.
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I.1. Introduction aux piles a combustibles.

I.1.1. Historique.

iéme

L’invention de la pile a combustible (PAC) remonte au XIX sicle. C’est un
juriste anglais, amateur de la physique, Sir : W. GROVE (1811-1896) qui a décrit en 1839 son
principe de fonctionnement [7]. Elle fonctionnait a I’hydrogéne et I’oxygeéne a basse
température, en milieu acide sulfurique dilué et en contact avec des électrodes en platine.
Cependant c’est C. F. SHOENBEIN, professeur a 1’'université de Bale, qui en 1838 travaillant
sur 1'électrolyse; dont le principe fit découvert en 1809 par Sir HUMPHREY DAVY qui
obtint de ’oxygene et de I’hydrogene a partir de 1’eau distillée dans des appareils en argent
[8]; observa par inadvertance le principe de la (PAC) [8].

En 1889, L.MOND (1839-1909) et C. LANGER [8] apporteérent des améliorations
notamment avec I’introduction de catalyseurs "platine" ou I’électrolyte pouvait étre contenu
dans des matrices poreuses en platres ou en amiante.

A la fin du XIX “™ siécle, en 1895 la premiére PAC fit construite par W.W.
JACQUES. (1855-1932). Ses performances étaient remarquables (100mA/cm? a 1V), elle était
déja envisageable, a cette époque, pour 1'usage domestique ou pour les véhicules électriques.

Le progrés enregistré a 1’époque dans le domaine des machines thermiques, a entravé
un développement tant souhaité.

En 1921, E. BAUER (1873-1944) mettait en évidence I’importance de la cinétique. Il
mit au point une cellule fonctionnant a 1000° C, avec une anode de carbone, de 1’oxyde de fer
comme cathode et des carbonates alcalins comme électrolyte.

Les piles a combustibles ne devinrent crédibles qu’en 1930 grace aux travaux de
I’ingénieur anglais FRANCIS T. BACON (1904-1992) [8] .En effet, se sont les premiers
travaux de Bacon sur une PAC hydrogéne/oxygene en milieu KOH aqueux, qui conduisirent a
la réalisation en 1953 d’un premier prototype d’une puissance notable (1 A/cm %4 0.8 V).

A poids égal, les PAC ont I’avantage de produire plus d’énergie que les batteries
conventionnelles. D’ailleurs, c’est cet avantage qui a permet leur utilisation dans les
programmes spatiaux depuis les années 1960. Les piles servaient de générateurs électriques
pour les véhicules spatiaux habités GEMINI en 1963 et APOLLO en 1968 [9]. Les PAC
assuraient en plus de la production de I’énergie de 1’eau pour les astronautes.

La nécessite d’étre indépendant sur le plan énergétique suite au choc pétrolier de 1973
accélérait d’une facon remarquable les recherches et développements (R&D) dans le domaine

des énergies renouvelables y compris celui des piles a combustibles. Ainsi en 1977 une
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installation de 1 Mw était mise en place, suivie par une autre de 4.5 Mw en 1983 a Manhattan
a New York.

Malgré ce progres les travaux ralentissaient de nouveau, car les piles restaient encore
colteuses, et leur durée de vie était faible. Le prix bas des ressources énergétiques
conventionnelles favorisait davantage cette tendance.

L’aggravation des problémes environnementaux liés a la pollution et a 1’effet de serre,
les progrés technologiques réalisés sur les membranes, les catalyseurs, le reformage ont
ressuscité Dl'intérét industriel et le potentiel commercial que présentent les piles a
combustible.

1.1.2. Principe de fonctionnement

Le PAC est un générateur électrique qui convertit 1'énergie d’une réaction chimique
en énergie ¢lectrique [10]. Son principe de base repose sur celui de 1'électrolyse inverse de
l'eau [8; 11]. La réaction d'oxydoréduction fait réagir I'hydrogéne et I'oxygene pour produire

de 1'électricité de la chaleur et de l'eau :

A @ v ©
«— ~—>  Sortie exces d’0; et
] 0, Produit H,O
Sorite excés «—
d’H, H'
Hp | A |
—t>
H,O
- «— Entrée oxydant
Entrée Fuel T T T
H, Anode Cathod
Electrolyte

Fig.I-1 : Principe de fonctionnement simplifi¢ des PAC.

1.1.3. Oxydation de I’hydrogene : [12]
Cette réaction se produit facilement en présence d’un catalyseur tel que le platine. Le

processus implique I’absorption du gaz sur la surface de catalyse suivi par la dissociation des

molécules d’hydrogéne comme suit :
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2Pt(s)+H, > Pt—H_, +Pt—H_, —2H" +2e¢ +2Pt(s) (I-1)
Ou

Pt(s) : Site libre.

Pt—-H

s - un atome d’hydrogene absorbé sur le site active

La réaction globale a I’anode est :

Couple(H+/H2): 2H, - 4H" + 4e” (I1-2)

I.1.4. Réduction de I’oxygene

La réduction de I’oxygeéne est une réaction trés lente dont les conséquences de sa
lenteur sont trés importantes dans le bilan des tensions. Le processus est similaire a celui de
I’oxydation :
0,+2Pt > 2Pt-0,
2Pt-0,+H" +e —>2Pt—-0,H - Pt—-OH +Pt-0

Pt—-OH+Pt—-O+H" +e — Pt—OH + Pt — OH )
Pt—OH +Pt—OH +2H" +2¢” - 2Pt+2H,0

La réaction a la cathode

Le couple (0,/H,0): O,+4H" +4¢” —>2H,0 (1-4)
La réaction globale :

2H, + O, = 2H,0 + Electricite + Chaleur {-5)

La réaction (I-5) correspond a celle de la combustion de I’hydrogene, 1'énergie est
libérée sous forme de chaleur et partiellement sous forme d’électricité.

Afin de récupérer les €lectrons les deux demi réactions sont séparées par un électrolyte
qui permet le passage des ions et empéche celui des électrons, qui eux doivent emprunter un
chemin extérieur ; celui de la charge a alimenter [13].

1.1.5. Description générale de la PAC

Généralement une pile a combustible est constituée d’un empilement de cellules
¢lémentaires appelé " Stack". Chaque cellule élémentaire, est formée de deux électrodes et un
¢lectrolyte pris en sandwich [4; 5]. Ces éléments sont reliés entre eux par des inter-

connecteurs : les plaques bipolaires [5].
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a. Les électrodes
Les é¢lectrodes sont le lieu des réactions d’oxydoréduction. C’est la zone dite active
ou zone de catalyse. C’est 1a que se produit la transformation de I’énergie chimique en énergie
¢lectrique ; une zone ou coexistent trois phases distinctes entre le gaz fourni et les particules
du catalyseur d’une part, et le conducteur ionique de I’autre part. Le catalyseur, un composé
capable d’augmenter la vitesse de réaction, est généralement du platine ; en effet, seul ce
et de I’oxydation de I’hydrogene, et peut de plus résister a la corrosion. Les ¢électrodes doivent
présenter les caractéristiques suivantes :
v’ Etre poreuses afin de permettre la diffusion des gaz pour approvisionner en réactifs
les zones actives.
v Pouvoir supporter le catalyseur, généralement du carbone platiné, finement devisé et
permettre son contact avec les gaz.
v' Permettre le déplacement des espéces protoniques depuis les cites catalytiques
d'oxydation vers le site ou l'oxygene est réduit.
v Evacuer les électrons des sites catalytiques anodiques et redistribuer ces électrons sur
les sites catalytiques cathodiques.
v’ Présenter un caractére hydrophobe pour permettre 1’évacuation de 1’eau.
Toutes ces exigences font de la fabrication des électrodes un processus complexe.
b. L’électrolyte ou membrane

L'¢lectrolyte joue un rdle primordial dans les piles a combustible. Son rdle est de
permettre la migration des ions d’une électrode vers I’autre d’une part, et d’autre part la
séparation physique des deux compartiments anodique et cathodique. Ce sont ses propriétés
de conduction qui vont conditionner la recombinaison électrochimique de 1’hydrogéne avec
I’oxygéne et donc les performances des piles. La conductivité d’'une membrane dépend
essentiellement de sa température et du taux d’hydratation.

L’hydratation doit étre rigoureusement controlée, car un exces cause un noyage de la
membrane et réduit par la suite les performances des PAC, a I’inverse 1’asséchement quant a
lui provoque la rupture de la membrane d’ou un contact direct entre les réactifs : ’oxygene et
I’hydrogéne dont résulte une réaction chimique trés exothermique.

Une température élevée peut nécessiter un refroidissement de 1’ensemble et réduit

ainsi le rendement des PAC par I'utilisation des auxiliaires a cet effet. Pour les piles a haute
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température I’effet est pratiquement intéressant dans la mesure ou un systéme de cogénération
est envisageable dans ce cas.

L’¢lectrolyte est pris en sandwich entre les deux électrodes, il permet le passage des
charges par deux effets physiques 1’¢lectro-osmose et la diffusion. Il doit posséder les
propriétés suivantes :

v’ étre de bonne conduction ionique.
v’ étre un bon isolent électrique.
v’ étre imperméable a I’oxygéne et a I’hydrogéne gazeux.
v’ avoir une bonne tenue mécanique face aux contraintes thermiques, d’hydratation et de
différence de pression entre I’hydrogéne de I’anode et I’oxygene de la cathode.
c. Plaques bipolaires
Les cellules individuelles sont électriquement connectées entre elles par des plaques
bipolaires. Ces plaques servent également a emmener les gaz, a I'évacuation de I'eau formée et
de la chaleur et enfin au maintien mécanique de I'ensemble des stacks [5].
Les matériaux des ces plaques doivent posséder un niveau de conductivité suffisant, une
imperméabilité aux gaz et une bonne inertie chimique vis a vis des fluides présents dans le
cceur de la pile.
1.1.6. Différentes technologies des piles a combustible
Les PAC sont classées le plus souvent selon le type d'électrolyte utilisé. Ainsi on trouve :
1. Piles a membrane échangeuse de protons (PEMFC),
2. Piles a électrolyte alcalin (AFC);
3. Pile a acide phosphorique (PAFC);

.| Charge électrique

A 4

H ' (DMFC)
H ' (PEMFCQC)
H " (PAFC)
ELECTROLYTE

<

H, 0))

!

mooZzZz>»

AA

OH (AFC)
CO; *(MCFC)
O,  (SOFC)

MOOoOI—->»0O

Fig. I-2 : Différents types de piles.
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4. Piles a carbonate fondu (MCFC)
5. Piles a méthanol direct (DMFC), qui est en fait une PEMFC mais ou on utilise comme
carburant le méthanol qui est directement envoy¢ a I'anode et
6. Piles a oxyde solide (SOFC).
Une autre caractéristique utilisée pour classifier les piles a combustible est la température
de fonctionnement. On distingue ainsi :
a. Les piles a basse température : AFC, PEMFC, DMFC et les PAFC.

b. Les piles a haute température fonctionnant entre 600° et 1000°C : MCFC et les
SOFC.

1.1.6.1. Principales piles a combustible
a. Lapile alcaline
Elles étaient les premieres a étre développées pour les applications de la NASA. Elles
sont peu colteuses, les catalyseurs peuvent étre des métaux peu précieux d’une part, et

1’¢lectrolyte est une solution alcaline pas difficile a trouver d’autre part [6].

A T’anode on a la réaction : 2H, +4HO™ — 2H,0 +4e” (I1-6)
A la cathode on a la réaction : O, +4e” + H,0 - 4HO" 1-7)
Alkali
Fuel Cell
Electron™* -

Hydrogen |@| oT
,,.Th.r e LI
—_— : R =] g L &
@ o
'l.-gr o :H::r':::m‘%
=]
37 I i
Anodea Cathoda

Elecirodyiz

Fig.I-3 : Principe de fonctionnement de la pile AFC [15].

Les AFC (Alkaline électrolyte Fuel Cell) utilisent un électrolyte liquide, en général
I’hydroxyde de potassium (KOH) contenu dans une matrice solide, qui a I’avantage

d’accélérer la réduction de 1I’oxygéne. Bien que ce type de piles sont de simple construction,
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n’exigeant pas de matiére spécifique pour I’¢lectrolyte et sont performantes, elles ne peuvent

cependant, fonctionner qu’en utilisant un gaz trés pur. Le dioxyde de carbone est un poison

pour I’électrolyte.
CO, +20H™ — (CO,)* +H,0 (I-8)

En effet le dioxyde de carbone présent dans ’air réagit avec les ions hydroxydes selon
la réaction (I-8) qui réduit la concentration de ces ions et par la suite le rendement de la pile
ce qui est un inconvénient majeur pour de nombreuses applications terrestres en particulier.
Afin de remédier a ce probléme, on fait circuler la solution acide. Ceci empéche la formation
du dioxyde de carbone et peut augmenter le rendement de la pile en utilisant la solution
liquide pour le refroidissement ou en cas de non utilisation de la pile pour des batteries dans
certaines applications tels que les véhicules.

b. La pile a acide phosphorique

La pile a acide phosphorique (PAFC : Phosphoric Acide Fuel Cell) est le systéme le
plus avancé dans le développement et la commercialisation. Elle est principalement utilisée
pour les applications stationnaires en tant que générateur. Des centrales électriques de types
PAFC avec une puissance entre 5 & 20 Mw ont ét¢ installées dans différents endroits dans le
monde [3; 6; 7]. Le recours a ce type est dii aux avantages qu’elles présentent : simple
construction, stabilité thermique, chimique et électrochimique. L'électrolyte est de l'acide
phosphorique sous forme liquide, non volatile & haute température et qui en plus supporte la
présence du dioxyde de carbone. Cet acide dilué est généralement stabilisé dans une matrice

a base de SiC (carbone de silicium).

Fhosphoric Acid and
PE.M.Fuel Cells
Eleciron ™ =
Fhow
T Load
o
Hydrogen |. DT @
A%He | ° =
—_— .. o g9 —_ [ ]
@|o o | ® Hydrogen @
o I lons -3
o &5 .
@ @
Anode Electrolyte Cathode

Fig. I-4 : Principe de fonctionnement des PAFC & PEMFC. [15]
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Le développement enregistré dans le domaine des technologies des matériaux a permis
d’atteindre le maximum de concentration de 1’acide ce qui augmente considérablement la
conductivité de 1’¢lectrolyte dont ’effet sur le rendement est trés claire.

Les PAFC utilisent des électrodes de carbone avec catalyseur au platine qui permettent la
diffusion des gaz.
c. Lapile a membrane électrolyte polymérique

Ces piles, dites aussi a membrane échangeuse de protons, ont l'avantage de fonctionner
a basse température permettant ainsi une utilisation simple et un démarrage rapide. Toutefois
un flux de chaleur a 80 °C nécessite des refroidisseurs de grandes tailles ou une ventilation
forcée.

L'¢lectrolyte est une membrane polymérique mince qui permet le passage des protons

H"  Elle fonctionne comme acide bien qu’elle est solide. Un catalyseur & base de platine est
utilisé aux électrodes .La basse température a aussi I'inconvénient que le catalyseur ne peut
pas transformer le monoxyde de carbone (CO) dont la présence réduit le rendement de la pile.
Il constitue un poison pour les particules de platine qui nécessite une purification de
I'hydrogene relativement colteuse.

La gestion de 1’eau cause un probléme particulier pour ces piles. En effet une hydratation
adéquate de la membrane maintient sa conductivité et évite les échauffements locaux.

L’eau est produite a la cathode, elle doit étre évacuée afin de ne pas obstruer les pores et
priver les zones de réaction d’oxygéne ce qui réduit dramatiquement les performances de la

pile.

Fig.I-5: Pile PEMFC.
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Enfin pour une modélisation détaillée des PEMFC on doit tenir compte du phénomene
de transport de I’eau a travers la membrane. Ce phénoméne est causé par la convection
résultant du gradient de pression, de diffusion de l’eau causée par la différence de
concentration et enfin au dipole électrique appliqué par les protons sur les molécules de 1’eau.
[14]

d. Les piles a méthanol direct DMFC

La pile a méthanol direct (Direct Methanol Fuel Cell) est une PEMFC utilisant du
méthanol comme carburant qui est directement en contact avec I'anode et non comme on le
croirait, une pile qui utilise du méthanol comme source d'hydrogéne par un reformage
externe. La réaction qui a lieu a I’anode est :
CH,OH +7H,0 - 6H,0" +CO, +6e” (1-9)

Cette pile utilise un électrolyte polymérique échangeur d'ions ; ces électrolytes ne sont
pas avantageux pour bloquer le passage du méthanol. Ce passage a travers la membrane
dépend de plusieurs facteurs ; les plus importants sont la perméabilité de la membrane, son
épaisseur, le taux de concentration en méthanol, la température de fonctionnement et des
performances de 1’anode.

Un autre inconvénient est la présence des effluents contenant le dioxyde de carbone
qui nécessite une épuration avant le rejet a I’atmospheére ceci réduit le rendement de ce type
de piles.

Cependant, sa faible température et son démarrage rapide ’avantagent quant aux
fluctuations des appels de charges. [15]

e. Lapile a carbonate fondu

Les MCFC (Molten Carbonate Fuel Cell) sont considérées comme celles de la
deuxieme génération, leur température de fonctionnement €levée accéleére la cinétique de la
réaction de la réduction de I’oxygene et rend ainsi le recours aux matériaux nobles pour la
catalyse peu évidente.

Les réactions qui ont lieu dans les MCFC sont :
Alanode: 2H, +2CO," —2H,0+2CO, +4e (I-10)
Alacathode: O, +2C0, +4e” — 2C0O,> (1-11)

L’¢lectrolyte est un mélange carbonates de lithium et de potasse ou lithium et sodium

contenu dans une matrice de céramique d’oxyde d’aluminium et de lithium.
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Molten Carbonate

Fuel Cell
Electron =
Flowr

Hydrogen |@| oT &5
BB a-. o €
®lo o Triowde :

= lamns

Water o —
L X I Carbon
Dioxice

= ® B

Anode Electrolyte Cathode

Fig. I-6 : Principe de fonctionnement des MCFC.[15]

f. Les SOFC

Les piles a oxyde solide sont trés prometteuses dans les applications qui demandent une
énergie constante variant peu dans le temps. Leur trés haute température ne permet pas des
démarrages rapides car la conductivité de 1’électrolyte solide n’est pas suffisante pour les
basses températures .D’un autre coté, un fonctionnement stable est préférable pour ce type des
PAC. Cet inconvénient vu d’un autre coté est tres bénéfique pour les systemes dits de

"cogénération". Ces piles seront vues en détails dans les chapitres qui suivent.

Solid Oxida
Fuel Cell
Electron -
Flowr
T Load
i
Hydrogen (@ oT | @
o «—
BSG S |
—_— : o g s @
®|c o | D Oxygen
Water o = Kre
- —
& o
— o
Anode Elecirolyts Cathode

Fig.I-7 : Principe de fonctionnement de la pile SOFC.[15]




Chapitre 1 Introduction aux piles a combustibles
Type de pile Electrolyte lon Anode  Cathode Combustible
mobile
Alcaline (AFC) Potasse liquide OH~ Ni Hydrogene
(KOH)

Membrane Membrane en H* P, Pt et ces Hydrogene
échangeuse de polymere solide Pt/Ru alliages
protons (PEMFC)

Acide Acide H* Pt Pt/Cr/Co Hydrogene, gaz
phosphorique phosphorique naturel

(PAFC) liquide (reformage)
Carbonate  fondu Sel de carbonate 0032‘ Ni, Li/NiO Hydrogene gaz
(MCFC) fondu liquide Ni/Cr naturel methanol
Oxyde solide Céramique okn Ni/ZrO2 LaSrMnO3  Hydrogene gaz
(SOFC) solide naturel méthanol
Meéthanol direct Membrane en H* Pt Pt Meéthanol
(DMFC) polymere solide

Table. I-1 : Tableau comparatif des fonctionnements des PAC

1.1.7. Applications

Les PAC ¢étant des convertisseurs électrochimiques, elles peuvent étre utilisées 1a ou

I’énergie électrique est demandée. On les trouve pratiquement dans trois grands domaines

d’application.

a. Applications stationnaires

Durant la derniére décennie, un changement structurel significatif a été observé dans le

domaine de la production et de distribution de I’énergie électrique (P&D). Cette évolution ne
semble étre que le commencement. Des modifications nouvelles et profondes sont attendues.
Ces changements de politique d’énergie sont essentiellement dus a deux facteurs : [16]
le marché de production en courant continu et ensuite les accords de Kyoto.

Les avantages qu’offre le courant continu conjugués a ceux de la production

décentralisée font des piles a combustible un candidat trés favorable.
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Une premiére application est la production de I’électricité pour les sites isolés ou la
tendance est le remplacement des groupes diesel par les piles. Méme si le rendement est
encore faible, il est acceptable car on réduit les colits de la maintenance et les indisponibilités
qui y sont liés.

Un autre avantage se manifeste dans le cas ou on a besoin de chaleur telle que pour les
hopitaux et les hotels, le recours a la cogénération est d’un apport trés important. Ce procédé
augmente le rendement de I’ensemble est justifie bien ce choix.

Avec une réglementation souple pour la production de I’énergie électrique; celle-ci a
tout intérét a opter pour la production décentralisée avec une intégration limitée dans le réseau
de production globale afin de mieux préserver la stabilit¢ des systeémes ¢€lectriques et les
intéréts des compagnies d'hydrocarbure.

b. Applications pour le transport

Dans ce domaine plusieurs prototypes sont en circulation depuis les années 1990. Avec

un rendement meilleur que celui de moteur & combustion, pas polluant avec moins de bruits,

ces atouts font que cette application soit la plus justifiée.

Prototype Honda FCX-V3 équipé d’un réservoir d’hydrogeéne sous pression.

Le choix du combustible exige le respect de plusieurs facteurs tels que la sireté, la
réglementation ou encore la logistique de distribution. Actuellement on utilise un combustible
hydrogéné (méthanol ou gaz naturel) qui alimente un reformer embarqué.

La technologie utilisée dans ce type d’application est essentiellement de type PEMFC
c. Applications portables
La téléphonie mobile et les ordinateurs portables sont les domaines d’application par

excellence. En effet la faible autonomie des batteries, méme les plus performantes comme la
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batterie lithium ion, ceci associé¢ a la commercialisation croissante des deux produits justifie

bien le choix des PAC.

Téléphone chargé par une micropac. (www.cea.fr/presse)

La solution adoptée est une pile a combustible chargeant une petite batterie qui assure mieux
I’apport d’énergie lors des pics d’émission.

Ainsi D’autonomie ne sera limitée que par la taille du réservoir d’hydrogéne.
L’utilisateur rechargera son portable comme on recharge un briquet en quelques secondes.
Chaque recharge donnera 3 a 5 fois plus d’autonomie qu’une batterie actuelle, pour le méme

encombrement.

Ordinateur alimenté par une pile Ballard.
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1.2. Technologie des piles SOFC

1.2.1. Introduction

Les SOFC de I’anglais "Solid Oxide Fuel Cell", appelés ainsi en raison de la
composition de la céramique qui forme 1’¢lectrolyte, sont des systémes électrochimiques qui
convertissent 1’énergie interne d’un combustible directement en énergie électrique. Cet
¢lectrolyte est un conducteur en ion oxyde provenant de la réduction de 1’oxygene a la
cathode [17].

La caractéristique principale des SOFC est leur haute température de fonctionnement
(800° C a 1000° C) nécessaire pour I’obtention d’une conductivité ionique suffisante de
I’¢lectrolyte céramique. Cette haute température présente un double avantage. Elle permet
d’abord I’utilisation directe d’hydrocarbures facilement reformés en se passant de catalyseurs
a base de métaux noble. Elle assure, d’autre part, la fourniture d’une chaleur élevée facilement
exploitable en cogénération. Mais elle présente également un inconvénient : la mise en
température est longue et complique toute utilisation a cycle courts et répétitifs.

Le principe de fonctionnement des SOFC est bas¢ sur le mécanisme suivant:
’oxygéne est dissocié a la cathode en O , les cations migrent a travers 1’électrolyte
conducteur ionique a haute température et vont se combiner a 1’anode avec 1’hydrogéne pour
former de I’eau et libérer les électrons.

Une pile SOFC consiste en un assemblage de multiples cellules ¢lémentaires, qui
nécessite la présence de plaques pour les interconnecter. Elle comporte :

» Un électrolyte solide

» Une ¢électrode a oxygene, la cathode

» Une électrode a combustible, I’anode.
1.2.2. L’électrolyte solide

Comme son nom I’indique, I’électrolyte d’un tel type de pile est solide. C’est
I’¢lectrolyte qui impose la température de fonctionnement de la pile. I doit jouer un rdle
d’isolent électronique au sein de la pile tout en étant conducteur par I’intermédiaire des ions
O* qui diffusent de la cathode vers 1’anode.

A T’heure actuelle, 1’¢lectrolyte le plus utilisé est le " Yetteria Stabilised Zirconium "
ou " Zircone Stabilisé a I’Yetterium ". Il est important de noter ici qu’a 1’état pur la zircone

ou I’oxyde de zirconium, dérivé de I’arabe pour sa couleur bleue, n’est pas un bon électrolyte.
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1.2.3. Structure de I’¢électrolyte

Comme mentionné plus haut ’oxyde de zirconium a I’état pur a une conductivité tres
faible. De plus, il a une mauvaise stabilit¢ dans les atmosphéres a la fois réductrice et
oxydante. A la température ambiante et jusqu'a 1170° C, la zircone possede une structure
cristalline monoclinique* (m). La structure se transforme en une forme tétragonale (t) au
dessus de 1170° C. La variét¢ monoclinique étant moins dense que celle tétragonale la
transformation s’accompagne d’une variation de volume de 3 a 5 %. Ceci cause un
effritement du matériau au cours de la transition et rend donc impossible la fabrication de
picce mécanique a base de zircone pure. La phase cubique existe au dessus du point de fusion
cad2680°C.

L’addition de certain oxyde de valence différente stabilise la structure fluorine cubique
de la zircone, de la température ambiante jusqu’au point de fusion et, en méme temps
augmente sa concentration en lacune d’oxygene. Cela augmente la conductivité ionique et
entraine vers une conduction ionique sur une large gamme de pression partielle en oxygene,

rendant ainsi la zircone stabilisée utilisable pour électrolyte SOFC.

Fig.I-8 : Structure perovskite
La stabilisation est accomplie par la substitution directe d’un ion Zr ** par un cation
divalent ou trivalent (Ca®*,Mg®",Y*"...) de la taille approprie. Ceci n’est donc ni plus ou moins
que I’insertion de défaut au sein du réseau cristallin de la zircone. Un défaut qui va créer un
déséquilibre, qui entrainera a la conduction des ions O %", par saut de proche en proche.

La notation de Kroger et Vink (K &V) donne:
Y,0, —2% 2y, +V," +30," (1-12)

(*) Monoclinique : se dit d’un systeme cristallin dont la symétrie est celle d’un prisme oblique a base d’un

losange.
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Ou encore
Y,0,(2,0,)— 2Y z +V," +30,* (I-13)
Ou:
Y’ : représente un ion Y*" occupant un site d*un ion Z,** (charge -),
Vo représente une lacune d’oxygéne (charge 2+) et
Oo™ : est un ion O sur un site d’ion O* (charge x =0).

On substitue des ions Z. ** par des ions Y** de moindre valence a 8 % molaire
[(Y203)0.08(Z:O2)0.92] qui est le pourcentage ou le maximum de conductivité est atteint. Ainsi
par I’introduction en quantité hautement précise, on peut espérer obtenir une pile dont le
rendement est optimisé.

La zircone yettrie cubique est utilisée pour sa faible conductivité thermique (2 a 3 W/
K/m) et son coefficient de dilatation élevé (10.10°K™) en tant que barriére thermique et pour
sa bonne conductivité ionique en tant qu’électrolyte pour les piles & combustible a oxyde
solide. [17]

Les recherches récentes s’orientent vers la stabilisation de la zircone par 1’oxyde de
scandium Sc;0;. La conductivité est meilleure que celle de la zircone yettrie pour des

températures plus basses.

B e T e e |

B e e T I
B T e |

R il Rttt |

Fig.I-9 : Schématique pour la création des impuretés.[19]

La réduction de la température de fonctionnement augmenterait considérablement la
durée de vie de ce type de pile. Mais ceci conduit a une diminution de la densité de puissance
de la pile a cause de la faible conduction ionique de I’¢lectrolyte. Pour passer cette limitation

il est envisagé soit de réduire I’épaisseur de 1’¢lectrolyte, soit d’utiliser de nouveaux
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¢lectrolytes et matériaux d’électrode présentant des activités catalytique et de conduction plus
adaptés a ces températures de fonctionnement.

Parmi les matériaux proposés a la place de la zircone on trouve des oxydes tels que
les gallates lanthanes dopés. Ils offrent une conduction suffisante a 700° C. Or a leur bonne
conductivité s’opposent des difficultés technologiques difficilement surmontables ; cofit élevé
du gallium et manque de stabilité chimique du gallate de lanthane.

On doit noter ici que I’abaissement de la température induit une contrainte
supplémentaire de catalyse pour la réaction lente de réduction de 1’oxygene qui est fortement
dépendante de la température au niveau de la cathode.

1.2.4. Principe de la diffusion

La diffusion dans les solides peut s’accomplir selon plusieurs mécanismes, nécessitant
tous un défaut du cristal. Elle correspond a une succession de déplacement élémentaire
d’atomes dans la structure .Elle s’apparente aux phénomenes osmotiques en biologie ou au
mouvement brownien qui permet les échanges de chaleur entre molécules.

L’atome se déplace par sauts élémentaires vers une autre position d’équilibre .Dans un
solide cristallin les directions et les longueurs des sauts sont bien définis. Chaque saut peut
étre effectué vers les sites premiers voisins a condition que le site soit libre, ¢ a d que 1’on ait
une lacune. La probabilité d’avoir ce type de défaut est égale a la concentration des lacunes
donnée par :

G

Cruome =€ 1 (I-14)

lacune
G¢. enthalpie libre de formation d’une lacune ;
k : la constante de Boltzmann ;
et T température absolue en Kelvin.
Pour que ’atome puisse changer de site il doit avoir 1’énergie nécessaire ou suffisante.

Pour cela il doit donc franchir la barriére d’énergie G, qui représente 1’enthalpie libre de

m

migration. La probabilité de franchissement de cette barri¢re est donnée par :

G
e T (I1-15)
La fréquence de saut d’un atome ou le nombre de réussite par unité de temps est donc :
9 Gw
Vum = Vo€ 7 )(e ) (I-16)
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7,: Fréquence de Debye de vibrations de I’atome autour de sa position d’équilibre.
(7,=1013s7").

La diffusion se fait au hasard sans flux de matiére; ce qui correspond a une
concentration homogéne d’atome. Si les concentrations sont inhomogenes, on est hors
équilibre thermodynamique et il existe alors un gradient de concentration qui entraine un flux
de maticre.

Ce flux est donné par la 1'°loi de Fick :

J =—Dgrad (C) (I-17)

E(I

D : coefficient de diffusion (m”/s) tel que D = DOe_"T

Ea : Energie d’activation :
Ea=Gm + Gf : pour une diffusion d’atome ;
Ea=Gm : pour une diffusion de lacune.
Grad (C) : le gradient de la concentration, le signe moins signifie que le flux va des endroits
les plus concentrés vers les moins concentrés.
La variation de la concentration d’une espece en fonction du temps et de I’espace est

donnée par la seconde loi de Fick dérivée de 1’équation de conservation de la matiere :

2
ac _dc
dt dx

(I-18)

x : la distance.
1.2.4.1. La cathode
C’est a la cathode qu’a lieu la réduction de 1’oxygéne gazeux O, (g) en anions O>

selon le bilan :
%OZ(g) +2e” > 0" (I-18)

La cathode est donc simultanément un collecteur de charges et, le siege de la
réduction de I’oxygeéne qui diffuse ensuite a 1’état d’anions.

Autrefois cette tache, en l'occurrence la réduction, était accomplie par des métaux
nobles tels que le platine (Pt), le palladium (Pd) et autre 1’argent (Ag). Mais leur coft
prohibitif ainsi que leur instabilité physique et chimique ou encore leur incompatibilité avec la

majorité des €lectrolytes a rendu leur utilisation non justifiable.
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Cette double propriété, réduction de 1’oxygene et la collecte des charges, est assurée le
plus couramment par des oxydes de structure pérovskite tel que le manganite de lanthane
dopé (LaMnQOs). On effet, a cause de la haute température de fonctionnement de 1’électrolyte,
seuls les matériaux nobles ou les oxydes conducteurs électroniques peuvent étres utilisés
comme matériaux cathodiques.

Le LaMnOs posséde une conductivité intrinséque de type « p » grace a la formation
de lacune cationiques. La conductivité électronique du matériau peut étre augmentée en
substituant un ion présentant moins d’¢électrons de valence soit sur le site A ou le site B. Dans

les cristaux A est I’atome du milieu, B ceux des coins et les O sont placés sur les arétes.

‘ A site cation

G B site Cation

‘ Oxygene

Fig. I-10 : Structure pérovskite

A T’heure actuelle, le matériau de cathode privilégié pour les SOFC est le manganite
de lanthane dopé au stantium car il présente une haute conductivité électronique en
atmosphere oxydante. [20]

Un parameétre important a prendre en considération est le coefficient d’expansion
thermique .En effet, il faut que celui des €lectrodes soit a peu prés égal a celui de 1’¢lectrolyte,
afin de ne pas entrainer des distorsions trop grandes qui causeraient la rupture de la pile au
sens physique du terme.
1.2.4.2. L’anode

C’est au niveau de I’anode que se produit la recombinaison des ions O® par

I’oxydation de I’hydrogene selon :

H,(g)+0” - H,0(g) + 2 (1-19)
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Tout comme la cathode, 1’anode se doit étre poreuse pour permettre 1’évacuation de la
vapeur d’eau formée lors de la réaction précédente. L’anode est le plus couramment
constituée d’un type de céramique trés particulier : le cermet, un matériau composé de
céramique et d’un métal par exemple le nickel qui est utilis¢ a cause de son faible cofit.

Pour maintenir une porosit¢ du nickel pendant de longues périodes a haute
température et pour assurer d’autres propriétés voulues par ’anode, le nickel est souvent
dispersé sur la surface d’un support céramique YSZ. Le support est ajouté a la formulation de
I’anode sous forme de poudre ou de fibre. Les fonctions de YSZ au niveau de ’anode sont de
supporter les particules du nickel métallique, inhiber la fonte des particules métalliques a la
température de fonctionnement de la pile et assurer un coefficient d’expansion thermique
acceptable en comparaison a ceux des autres composants de la cellule.

La conductivit¢ du cermet nickel/YSZ dépend de sa contenance en nickel ; dont
dépend aussi le coefficient d’expansion thermique.

Au dessus de 30 % le coefficient du nickel est plus grand que celui de YSZ. En méme
temps en dessous de ce pourcentage la conductivité du cermet est similaire a celle de
YSZ signe d’un mouvement de conduction ionique a travers la phase YSZ. Au dessus du
méme pourcentage le nickel est d’environs trois fois plus grand, ce qui correspond a un
changement du mécanisme en un mouvement électronique a travers le nickel.

Les composants des SOFC sont souvent réalisés par une série de procédés de frittage
de poudre qui sont colteux et lents nécessitant plusieurs phases de montées et descentes en
températures.

La tendance est vers les procédés de projection plasma qui ont un potentiel
intéressant pour diminuer les cotts de la production.
1.2.4.3. Plaques bipolaires

Deux réles principaux sont a assurer par les plaques bipolaires :

La connexion électrique entre les cellules et la séparation entre les réactifs au sein des
cellules. Le fait que ces inter connecteurs doivent étre compatibles avec tous les composants
et etre stable dans les milieux réducteurs et oxydants impose des restrictions quand au choix
des matériaux. A cela s’ajoute les colts et les procédés mis en jeu pour leurs fabrications.

Ainsi deux grandes catégories se sont distinguées pour avoir répondue aux critéres sus
mentionnés.

Pour les hautes températures de fonctionnement la céramique dopée au lanthanide et
chromite yttria s’impose. Ces pérovskites ont une excellente conductivité électrique qui

augmente avec la température. Le contrdle des taux d’impuretés introduites permet d’avoir de
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bonnes propriétés thermomécaniques ainsi qu'une excellente compatibilité avec les matériaux
de I’¢lectrolyte. Un inconvénient majeur réside dans le fait que ce type de matériaux est rigide
et fragile.

Pour surmonter cet handicap tout en avantageant la réduction de la température de

fonctionnement les tendances convergent vers des plaques bipolaires en acier inoxydables.
1.2.5. Technologies des SOFC

Le choix de la technologie dépend d’un certain nombre de critéres, dont 1’objectif est
d’avoir une pile fiable et au moindre coft.

» Performances électriques : le rendement de la pile étant fonction de la tension a ces
bornes, les pertes ohmiques doivent étre réduites en minimisant le chemin emprunté
par le courant.

» Performances électrochimiques : les gaz doivent étre uniformément distribués dans
la pile et doivent aussi atteindre les zones de réaction rapidement afin de réduire les
pertes par concentration.

» Gestion de la température : ceci induit un refroidissement uniforme et efficace.

> Intégrité de la structure mécanique : les conséquences de la fatigue mécanique
telles que les fissures et délaminage doivent étre tenues au minimum.

Basé sur ces critéres deux technologies ont été développées :
1. La technologie tubulaire et
2. La technologie plane, elle aussi subdivisée en technologie classique et

technologie monolithique.

1.2.5.1. La technologie tubulaire

Cette technologie est la plus avancée du point de vue commercialisation. Un cylindre
en céramique fermé a une extrémité sert de support et est couvert extérieurement de couches
faisant office de cathode, d’¢lectrolyte, d’anode et enfin un dépo6t souvent obtenu par
projection plasma sert d’inter connecteur. L’intérieur du tube sert a la distribution d’air tandis
que le combustible est emmené par I’extérieur. [21]

Etant donné que les tubes sont obturés & leurs fins cette technologie n’a pas besoin des
joints d’étanchéité a haute température ; ceci a pour effet de réduire les conséquences des

contraintes mécaniques issues de celles thermiques et améliore ainsi la fiabilité de la pile. [22]
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Fig. I-11 : technologie des piles

1.2.5.2. Technologie plane

La technologie plane plus récente est plus compacte que la précédente ; offre de
meilleures performances en termes de la puissance spécifique en plus de la facilité¢ des
procédés de leurs fabrications. Encore, il est possible d’utiliser les métaux pour les plaques

bipolaires si les températures de fonctionnement sont basses.

Plaque bipolaire : La, Mg, CrO;

B, Cathode : La, Sr, MnO,
Electrolyte : ZrQ,/Y,04, CeO,
Anode : Cermet Ni- ZrO,

—— Plaque bipolaire

H,/CH,

Fig. I-12 : technologie plane (Les piles SOFC : www.AFH?2.org)
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Cependant I’étanchéité est un des problémes majeurs auxquels cette technologie doit
faire face. Une autre difficulté réside dans la mise au point des plaques d’interconnexion
assurant a la fois une bonne conduction électrique, une bonne tenue mécanique et enfin une
bonne tenue a la corrosion et ce pour les hautes températures.
1.2.5.3. Technologie monolithique

Cette technologie est un arrangement de type nid d’abeilles [23]. Les anneaux des gaz
oxydants et combustibles sont formés de couches plissées de matériaux de cathode et d’anode

respectivement. Ces couches sont alternativement séparées par un ensemble multicouches

plan mettant

en jeu la séquence

d’interconnexion /cathode.

cathode/électrolyte/anode

puis anode/matériau

La technologie monolithique permettrait une plus grande compacité et des densités de courant

¢levées.
Technologie Différence de Densité de Rendement
Potentielle Puissance (%)
(V) (W/em?)
Tubulaire 0.65 0.261 50
Plane 0.8 0.318 61
Monolithique 0.84 0.335 65

Table. I-2 : Table comparatif des performances des PAC.

1.2.6. Avantages et inconvénients
Les piles SOFC offrent plusieurs avantages :

v Un rendement énergique élevé notamment en cogénération ou on peut atteindre 80%.
Leur haute température de fonctionnement améliore la cinétique de réaction, évitant ainsi le
recours aux catalyseurs a base de métaux nobles et permet aussi la possibilité d’obtenir
I’hydrogene a partir des gaz naturels par vaporéformage tout en transformant le monoxyde de
carbone produit en dioxyde de carbone qui peu étre séquestré.

v" Modularité, trés faible impact sur I’environnement surtout en cas d’utilisation de

I’hydrogéne pur.
v Peu ou pas de bruit.
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Bien que jouissant de tous ces avantages, les piles SOFC ne sont pas exemptes
d’inconvénients :
v' La mise en température est longue et complique toute utilisation a cycle court ou
répétitif.

v" Leur colt de commercialisation est encore élevé.
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1.3. Performance des piles SOFC

1.3.1. Introduction

Afin de modéliser les PAC il utile de dresser un bref rappel sur les principes de
I’¢électrochimie et des processus de conversion de 1’énergie.

L’énergie comme vue précédemment est la capacité d’effectuer un travail. Elle est
conservative. Elle se transforme d’une forme a une autre. Elle peut étre sensible : c.-a-d.
pergue, comme elle peut étre potentielle : c.-a-d. cachée.

a. L'énergie mécanique
On I’associe aux objets en mouvement eux méme ou a ceux qui ont un potentiel pour

se mouvoir ou le faire sur d’autres objets.

Ainsi I’énergie cinétique est définie par E. = Emv2 pour un corps en mouvement de

. 1 ,
translation, ou encore par E. = EJa)2 pour un autre en rotation.
L’énergie potentielle dans le champ gravitationnel est exprimée par E, =mgh ou h
1 .
est la hauteur, elle est de la forme £, = Eloc2 pour un ressort de raideur & .

b. L’énergie chimique
C’est une forme de stockage de 1’énergie. Elle est cachée dans les liaisons entre
atomes et entre molécules. Pour I’extraire on doit tout d’abord briser ces liaisons par un
apport énergiques externe : réaction endothermique tel que la photosynthese. Ensuite elle peut
étre restituée par recombinaison dans le but de créer des molécules stables: réaction
exothermique telle que la combustion.
c. L’énergie électrique
Elle est associe aux champs électrique, magnétique et électromagnétique.
d. L’énergie thermique
Du point de vue macroscopique elle est définie comme étant 1’énergie transmise d’un
systéme a autre dont les températures sont différentes. Elle est associe aux vibrations des

atomes et molécules.

1.3.2. Principes de la thermodynamique

La thermodynamique est la description quantitative des échanges de chaleur et

d’¢énergie chimique. Elle repose sur le concept de systeme et les notions suivantes :
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v" Un systéme est la partie du monde étudiée ; il est dit ouvert s’il peut échanger de
I’énergie et de la matiere avec ’environnement. Il est fermé s’il ne peut échangé que
I’énergie.

v" Un systéme est isolé ou adiabatique s’il n’échange ni matiére ni énergie.

La thermodynamique étudie I’évolution d’un systéme en considérant I’état initial et

I’état final avant et aprés I’intervention d’un phénomene. Elle ne se préoccupe ni du temps ni

de la voie suivie pour atteindre 1’équilibre. Elle repose sur les deux principes suivants :

1. Pour tout systéme il existe une forme d’énergie propre au systéme appelée énergie interne
U ; fonction extensive (dépend de la masse de 1’échantillon) du system et dont la variation
ne peut résulter que d’un transfert de travail W et d’un transfert de chaleur Q avec
I’extérieur :

AU =AW + AQ (1-20)

2. Pour tout systéme, il existe une fonction d’état extensive S appelée entropie.

L’entropie crée au sein d’un systéme fermé est toujours positive ou nulle.

Dans le cas général on trouve les deux principes de Clausius :

= L’¢énergie totale de I'univers demeure constante.

= L’entropie de I'univers tend vers un maximum. Il introduit la notion de réversibilité

de la transformation d’énergie et de la dégradation de I’énergie dans le cas des

transformations irréversibles.

1.3.3. Thermodynamique de la pile a combustible
1.3.3.1. Energie et tension des PAC

Pour tout systetme de conversion d’énergie, il est nécessaire de quantifier I’énergie
apportée et I’énergie fournie. Dans le cas des PAC, 1’énergie apportée est I’énergie chimique
des gaz entrant dans le PAC .La pile fournie 1’énergie sous forme électrique et thermique.

Si la quantification de ces deux derniéres est facile. L’énergie apportée quand a elle,
elle ne I’est pas. Le principe de l’enthalpie libre ou I’énergie libre de Gibbs est donc
applicable.

On peut définir une grandeur nommeée enthalpie notée H pour une température et une
pression données. La variation de cette grandeur caractérise la variation de 1’énergie
chimique.

La seconde loi de la thermodynamique implique que 1’on ne peut espérer recueillir du

systéme que la variation d’enthalpie libre.
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AG = AH —TAS (I-21)

La variation d’enthalpie libre AG caractérise 1’énergie chimique susceptible d’étre

transformée pour un travail interne en négligeant celui effectué par des changements en

pression et en volume (P & V), le reste de la variation énergétique est libérée sous forme de
chaleur, représentée par TAS ou AS représente la variation d’entropie du systéme. [20]

La variation de 1’énergie libre de Gibbs pour une pile a combustible est :

1
AG = GHZO - GHz _EGOZ (I-22)

Connaissant le débit molaire on peut établir une relation entre 1’énergie libre de Gibbs
et I’énergie ¢électrique. On se rappel que deux électrons sont échangés par chaque molécule
d’hydrogéne. Une mole consiste en Ny électrons (N, = 6.022 10 » :nombre d’Avogadro). La
charge échangée par mole est :

—2eN , =-2F (1-23)
Ou:
e : La charge de 1’électron (= -1.602 10 ™"? C)
F : La constante de Faraday (=96485(Cmol ")
Le courant est le produit de la charge par le débit molaire :
1 =2Fd (1-24)

Le travail est le produit du courant de la charge par la tension V a ces bornes, il est
¢gal a la variation de I’énergie libre dans le cas d’une réaction réversible :

AG =-2FV (1-25)

D’ou

y=-AG/ (1-26)

On peut également calculer la tension en utilisant le bilan des puissances.

L’entropie TAS est résultat de la réaction et traduit la perte de chaleur dans le milieu

(AS = 0 T ) ; cela nous permet d’exprimer le travail par :
Fe

W=AH-Q=AH-TAS = AG (I-27)
La puissance chimique est définie comme étant le produit de I’énergie libre de Gibbs
par le débit molaire d :

P, =AGd (1-28)
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La puissance électrique est définie comme le produit deVT ou I est exprimé en
fonction du débit molaire : [ =—-nFd et ou n est le nombre d’électrons participant dans la
réaction. Les puissances électrique et chimique sont égales pour une réaction réversible ceci
nous permet d’écrire :

P, =AGd =P, =Vl=-VnFd (1-29)
V= A% F avec n=2 (1-30)

1.3.3.2. Rendements des PAC
Le rendement d’une conversion d’énergie est donné par le rapport de 1’énergie

produite sur 1’énergie fournie ou disponible.

Conventional: {4} z
fix

AH — Q> E,. .. Electricity

Fuel cell:

> Electricity

Electrochemical
axidation

Fig. I-13 : Conversion d’énergie entre PAC et cycle conventionnel

Dans les systémes électrochimiques, la quantification de I’énergie apportée est
difficile. Pour ce la on fait appel a I’enthalpie AH , fonction d’état des produits et des réactifs.

Ainsi on définit le rendement €nergétique maximal par la comparaison de I’énergie
¢lectrique créée qui n’est autre que 1’énergie libre de Gibbs a I’énergie calorifique de la
réaction électrochimique.

_a6

- (1-31)

s

On définit aussi le rendement en tension. Ce denier est le rapport de la tension de la
pile a la tension idéale. En effet la valeur théorique de 1.23 V n’est jamais atteinte a cause des

différentes pertes dans la pile :
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n = %23 (I-32)

Le rendement en tension permet de comparer plusieurs piles a combustible.

Le rendement en maticre traduit la composition des gaz participants a la réaction. La
quantité¢ des gaz nécessaire ne peut donc étre exactement fournie. A ceci sont ajoutés les
problémes de distributions des gaz dans les zones de réactions.

_ deébit _consmmé

T débit _ fourni (I-33)
1_2 7777777777777777777777777777777 T T T T T T T T T T T T T T T
Cycle de Carnot
Pile & combustible

Rendement en %

Temperature en °C

Fig. I-14 : Comparaison entre les rendements du cycle de Carnot et PAC

Pour tenir compte des phénoménes de recombinaison des espéces ainsi que des
réactions secondaires qui peuvent avoir lieu dans les piles on définit le rendement faradique.

1
Itheo

Mr (1-34)
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Le rendement faradique est le rapport du courant débité au courant théorique. Il permet
de prendre en compte le fait que le nombre d’électron obtenu par mole n’est pas toujours égal
a la valeur théorique. Le rendement global est le produit des rendements sus cités.

Les piles a combustible sont généralement utilisées dans les systémes dits de
cogénérations. Cette exploitation particuliere des piles augmente de fagon remarquable le
rendement des piles d’ou I'intérét suscité pour les PAC. Le rendement d’un tel systéme est
donné par ’expression suivante :

_O+E

1-35
) (I-35)

Ou:
Q, E : Sont respectivement les énergies obtenues de la chaleur et électrique.
0, : L’apport énergétique des réactifs.

1.3.3.3. Tension réversible (tension a vide)

Les performances d’une pile a combustible sont régies par la seconde loi de la
thermodynamique du moment que les pertes dans ces systemes sont inévitables. Pour ces piles
les pertes irréversibles sont causées par :

L 1-La résistance ionique de I’électrolyte et celle électronique des électrodes et des
plaques d’interconnexion.
& 2-Energies d’activation.

% 3-La diffusion des gaz vers les zones de réaction.

La variation de I’enthalpie libre en fonction de celles d’enthalpie représentative de
I’énergie potentielle et d’entropie représentative de 1’état du systéme et exprimeée par :
AG = AH —TAS = AG propuirs — AG rpacrirs - (I-36)
La forme différentielle sera :
0G =0Q — oW + poV +Vop —ToS + SoT (I1-37)
Pour un procédé réversible les termes dQet 70S s’annulent mutuellement. En plus
quand le systéme fournit uniquement un travail d’expansion OW et poV s’annulent aussi

mutuellement.

La variation en fonction de la pression pour un processus isotherme :

oG =Vop = anﬁ_p (I-38)
p

Ou ‘R est la constante des gaz parfait. (8.314 J/mole K).
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Partant de 1’état 1 a 1’état 2
G2 -Gl =nRTIn(P> ) (1-39)
1

On trouve la forme générale de 1’enthalpie libre d’une espéce (i) en fonction de la

température et de la pression :

G(T,p,)=G" +RTIn(Pi po) (1-40)

Ou p,est la pression partielle de I’espéce (1) ; le rapport % est appelée fugacité des gaz.
0

D’une fagon générale on parle d’activité a,qui correspond a la fugacité des gaz parfait.

L’équation est connue sous le nom de 1’équation de Nernst.

Pour les piles SOFC le potentiel de Nernst sera donné par I’équation suivante : [24]

P C P AN2
=EO+mTIn|:( 02 )( ;{22) j| (1_41)
4F (PHZO )
Ou
E° : La tension de la pile dans les conditions standards

POZC : La pression partielle de I’oxygene a la cathode,
P,,," : La pression partielle de I’eau

P,," : La pression partielle de I’hydrogéne a ’anode.

Dans les systémes des piles a combustible on travaille le plus souvent a pressions
égales a I’anode et a la cathode ceci épargne les électrodes d’étre exposées a des différences
de pressions destructives. [25]

Les pressions seront exprimées par des coefficients dépendants des masses molaires et

des concentrations en pourcents des composés :

Vo =l RT | (aP)BP) RT .

P,=pP | E=E"+— % NOP) | po (BT 1 abB? b (1-42)
4F P 2 5

Piyro = 6P
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Ou encore :

1
Eop XL B, In(P;J (1-43)
2F o
On remarque que la tension de NERNST dépend fortement de la température dans les
conditions de pression standards (P=1bar).
Il est a noter que I’expression de la tension peut étre approximée ; et ce sans que la
déviation ne soit remarquable en fonction de la température pour certaines valeurs de cette

derni¢re grandeur par la formule suivante qui donne I’énergie libre de Gibbs par [26] :
AG;’. =188600—56(7 —1073.15) (I-44)

1.3.3.4. Le bilan de tension
L’équation de Nernst représente un état idéal. La tension réelle de la pile doit prendre
en compte les différentes pertes qui ont lieu dans la pile (annexe 1) :
. Les pertes de potentiel dues a 1’activation Nanope €t cATHODE :
e Les pertes ohmiques de 1’¢électrolyte et des connecteurs;

e Les pertes de concentration n aNope €t 1| CATHODE -

1.3.3.5. Les chutes de tension d’activation

Ces phénomenes ont lieu dans les zones d’activation ou un élément neutre sera
transformé en ion ou c’est I’inverse qui se produit.

Du point de vue énergétique, toute réaction nécessite une certaine énergie dite
d’activation, qui joue le role de I’étincelle pour la combustion. Dans le cas de
I’oxydoréduction, pour qu’une espece change son état d’oxydation, 1’¢lectron doit franchir la
barriere d’activation. Une proportion de la tension produite par la pile sera donc consommeée
pour I’activation de la réaction chimique.

La chute de tension est liée au courant par I’équation de BUTLER-VOLMER :
ank’ nF
=1, {exp(ﬁjna - exp(— (1- a)ﬁVACT ﬂ (1-45)

Iy: Le courant d’échange a 1’équilibre électrodynamique ;

o : Coefficient de proportionnalité, égal a 1/2 en supposant une énergie d’activation
symétrique pour les deux électrodes ;

Et n le nombre d’¢électrons mis en jeu pour la réaction d’oxydoréduction qui peut étre pris égal

a 1,2 ou4 selon I'¢électrode utilisé [27]
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Afin de résoudre cette €quation tout en évitant les méthodes itératives et en tenant

compte des suppositions sues citées, I’équation (I-45) deviendra :

F F
I = IO|:eXp[2SR7 VACT] —exp(— m?VACT j:| (1-46)

F
En posant : exp(ﬁ VACT) =

L’équation (I-46) peut étre écrite sous la forme suivante :

1 1

—=x-——=x—=x" -1
1, X I,
,
Ou encore x*——x-1=0
IO
[ 2
A=|—| +4 >0 =

]0

L’équation a donc deux solutions de la forme
i1 (1Y il (1Y
X, =—|—+.|—| +4 et x,=—|——.|—| +4 (1-47)
20 1, I, 20 1, I,
On prend x; comme solution de 1’équation (I-47)
F i1 (1Y
X, =expl ——V,er |==| —+.| — | +4 (1-48)
2RT 21 1, I,

qui est traduite sous la forme suivante [27] :

omr |11 (1Y
Vier = Inf —| —+.|| —| +4 (1-49)

F o201, I,
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Pertes d'Activation en fonction de la Temperature
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Fig.I-17 : Effet de la température sur les pertes d’activation.

Une autre approche peut étre adoptée pour les deux domaines suivants :
o Dans le cas des faibles densités de courant, il est possible de faire un développement

limité en série de Taylor de I’exponentielle de I’équation (I-50) sous la forme :

onkF RT
I[=1|—V Ou |V,..|= I-50
0 RT ACT | ACT| IoanF ( )
Le terme est dit résistance de transfert de charge notée R, .
I,anF
o Dans la région des grandes densités ou I>> 1 , I’équation de (I-50) est exprimée de
la forme suivante :
T 1
Vier = AT L aln(I,)—bIn(I) (1-51)
nol’ \ I,

Cette derniére équation est connue sous le nom de 1’équation de Tafel.

Enfin ces pertes sont parfois aussi exprimées par les chutes de potentielles a I’anode et

! ] +sinh™ (Lﬂ (I-52)
2]0/1 IOC

a la cathode selon la forme générale :

2RT| ., _
Vier =Viacra ¥Vacre = —|:Slnh 1(
ankF

39



Chapitre [ Introduction aux piles a combustibles

1.3.3.6. Chutes de tension Ohmique
Ces pertes sont dues aux résistances que rencontrent les flux d’ions en traversant
I’¢lectrolyte ainsi qu’a celles rencontrées par les électrons dans les électrodes et les plaques

d’interconnexion.

0.12

0.1

0.08

0.06

0.04

Chute de tension Ohmique (V)

0.02

| | | |

| | | |

| | | |

1 1 1 1
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900
Densité du courant (mMA/cm?

Fig. I-18 : Effet de la température sur les pertes ohmiques

Les pertes prédominantes sont celles qui se produisent au niveau de 1’¢lectrolyte. Ces

chutes sont exprimées par la loi d’Ohm :
nOhm :(pége +pa£a +pc£c +Rcontact)1 (1-53)
Les indices "e, a et ¢" sont respectivement relatifs a 1’électrolyte, 1’anode et la cathode.

La résistance est aussi liée a la température par la relation suivante [40] :

r=a exp{ﬂ(% - %ﬂ (I-54)

Ou a et B sont des constantes (¢gales a 0.2 et -2780 respectivement) [40].
1.3.3.7. Surtension de diffusion

La diffusion est le déplacement des especes chargées ou non lorsqu’une hétérogénéité
est produite dans un milieu, et qui par ce phénomeéne tend a retrouver son homogénéité.

Dans les piles a combustible, I’appel de courant se traduit par une diminution des

concentrations des réactifs et la diffusion des gaz se produit a travers les ¢électrodes pour
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atteindre les zones de réactions. Une conséquence immédiate est la limitation des réactions
dans la pile synonyme de chutes de tension supplémentaires.

Ce phénomeéne a travers une matiere poreuse peut étre décrit par la loi de Fick pour un
modele de diffusion simple ou aussi par la loi Stephan Maxwell lorsqu’on est en présence
d’une hétérogénéité.

La loi de Fick qui s’apparente aux lois de Fourier, traduit la proportionnalité du flux de
la matic¢re au gradient de la concentration de I’espece :

Jy, =—Dgrad(X,) (I-55)
J,, : Flux de I’espece 1 ;
X, : Concentration de I’espéce ;
D : Coefficient de diffusion de I’espéce. Il est spécifique de I’espece considérée et du milieu
dans le quel elle diffuse ; et dépend de la température. Ceci peut €tre exprimé par la relation

suivante : [24]
—m=-D—C=D—— (I-56)

Ou:
C? : est la concentration a la surface de I’électrode ;
C° : est la concentrationa [ =0 ;

0y : Longueur de la couche.

0.35 \ \ \ \ \ \ \ \
1 [— sooc | l 1 1 1
I | — goo°c | I I I I
03F -~~~ T =—9soc | T i I iy
o —ee
S gl mmeot |
c I I I I I I I I
.g | | | | | | | |
@ I I I I I I I I
£ I I I I I I I I
o 02r—-———- I————dA—-———+-—-——fF—-———F——— - I————4-—-=--t &
o I I I I I I I
5 I I I I I I I )
o I I I I I I I
Sow
c I I I I I I I
S | I I I I | |
< I I I I I | 7 I
€ oal---- R S A A IO A
5 . I ] T T i 1 T
%) I I I I I I
I I I I | I I
I I I | I I I
005} - --le oo Lo L
I | I I I I I
I I I I I I I
I I I I I I I
0 1 1 1 1 1 1 1 1
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900
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Fig. I-19 : Effet de la température sur les pertes de concentration
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La densité du courant est reliée au transfert d’ions par la formule suivante :

J = nFng (I-57)
ot
CO
Le courant de limitation s obtient quand C® — 0 ; ceci implique que J, = nFD—
N

La chute de potentiel est la différence de tension entre la surface de I’¢électrode et 1’¢lectrolyte

et est exprimée par la formule de Nernst comme suit :

RT RT RT  C*
=E°-E=|E'+—In(C®) |-| E°+—In(C°) |=—In— 1-58
M4 ( = (C”) = (c”) e (I-58)
En introduisant le courant de limitation
RT I
=—IIn(1-— 1-59
4 F ( 7 ) ( )

Ces pertes sont liés a :
* La faible diffusion des gaz a travers les électrodes poreuses ;
* La dissolution des réactifs et des produits dans 1’¢lectrolyte ;

* La diffusion des réactifs/produits du site de la réaction vers I’¢électrolyte ou I’inverse.
Le bilan global sera donné¢ donc par 1'équation
o RT | (PP
+ In —
4F (Prr0)

:l —X(pertes) (I-60)

ng — 11 hars

Tension ()
Tension ()

D 1 | 1 | 1 | 1 | D
0 100 200 300 400 500 GO0 OO BOD 500 0 100 200 300 400 500 GO0 YOO 800 900
Densité du courant (rA/cm?) Denzité du courrant (mAfcm2)

Fig.I-20 : Effet de la Pression sur la tension Fig.I-21 : Effet de la Température sur la tension

délivrée par la pile (T=1000°C) délivrée par la pile (p=1bar)
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La courbe de polarisation de la tension en fonction du courant est caractérisée par trois
régions remarquables.

1. La premicre ou les pertes d’activation sont les plus dominantes, elle correspond aux
faibles densités de courant ;

2. La deuxieéme est la partie linéaire de la courbe ou la pile peut étre assimilée a un
générateur de tension continue ayant une résistance interne égale a celle de la pile ;

3. En fin la derniére partie est celle ou les pertes de concentration sont les plus
dominantes. Elle correspond a la région des fortes densités de courant.

Il va de soi de dire qu’une augmentation de la puissance entrainerait une augmentation
de la tension aux bornes de la pile pour une méme température de fonctionnement. Par contre
I’¢lévation de la température pour une meéme pression se traduit par des pertes
supplémentaires est donc une tension réduite délivrée par la pile.

Sur la courbe de la densité de puissance on note qu’a partir de certaines valeurs du
courant, la puissance diminue ; ce qui doit étre tenu en compte lors de I’exploitation des piles

Ce phénomene est expliqué par le fait qu’au-dela de ces valeurs les pertes ohmiques et

de concentration ne peuvent plus étre tolérées.
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T S S S N 9 7 2N
e e e B
& i i i ' e m :
5 M I I i N N
T S S 7 ot > NI N
= : : . : : : : '
Ty — AR WA e D EATA A T LI N -
B 80p----- bee IO beeeeoos beeeone beeeeoes beeooee doooones beeoee .
ol ¥ /AR (— (N SN R R — -
2 N T TR |
- ]
: L : L : 1000 °C :
Cll v S i i i i — 1o [T R B
0 i i i i i I I i
0 100 200 300 400 500 600 voa 800 900
Densité du courant {mAfcm2)

Fig.I-22 : Effet de la température sur la puissance délivrée (p=1bar)
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Chapitre 11 Modélisation et commande des onduleurs reliés aux réseaux électriques

11.1. Introduction

L'introduction progressive des nouvelles et diverses sources d'énergie dans les réseaux
de transport et de distribution de 1'¢électricité a montré une fois de plus l'indispensabilité de
1'¢lectronique de puissance.

En effet, la forme de 1'onde aux bornes de ces moyens de production, dits décentralisés,
doit étre adaptée aux caractéristiques exigées par la charge. Ces nouvelles sources peuvent
étre regroupées en deux parties : [28]

% Les technologies dédiées aux sources renouvelables telles que les éoliennes, le

photovoltaique ou encore les petites turbines hydrauliques.

% Les technologies émergentes comme les piles a combustible et les micros turbines.

Les onduleurs sont la catégorie la plus sollicitée, c'est pour cette raison qu'on s'est
intéressé a leurs applications les plus connues qui sont :

1- L'alimentation sans interruption (ASI) qui conventionnellement recrée la tension a
partir d'une source constante pour pallier aux défaillances d'une source alternative. La
fréquence pour ce type d'utilisation étant fixe. [6]

2- La fréquence pour la seconde application est variable, on la rencontre essentiellement
dans le domaine des entrailnements des machines a vitesse variable.

Il va sans dire que le développement des composants a semi-conducteurs totalement
commandés, puissants et rapides ainsi que 1'utilisation de la PWM ont appuyé énormément le
recours et l'intérét de l'utilisation de ces éléments de I'électronique de puissance dans les
applications sus mentionnées et essentiellement leurs intégrations dans les réseaux de
transport et de distribution ; la ligne en courant continu sous La Manche est I'exemple le plus

frappant.
11.2. Modélisation et simulation des onduleurs

11.2.1. Représentation de la structure des onduleurs

L'élément de base dans la constitution d'un onduleur est la cellule de commutation qui
comprend une paire d'interrupteurs et dont la commande dépend de la caractéristique de la
charge [6]. Chaque cellule ne doit jamais avoir ses deux interrupteurs passant en méme temps.

(Voir représentation)

45



Chapitre 11 Modélisation et commande des onduleurs reliés aux réseaux électriques
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Fig. II-1. Représentation des différents états des interrupteurs (@ fermé ;{::J ouvert)

A chaque interrupteur est associé une diode en anti-parallele dite téte-béche ou encore

de roue libre.

o

Fig. II-2 Représentation des cellules de commutation.

Le fonctionnement de l'onduleur obéit a un séquencement de 180° de conduction des
interrupteurs d'un méme bras. Les diodes assureront la continuité du courant de la charge
généralement inductive. Le choix des interrupteurs est fonction et de la puissance devant étre
transitée et de la fréquence de commutation. On note que plus les composants sont rapides
plus la puissance commutée est faible. Ainsi on trouve :

= Transistors MOSFET (transistor a effet de champs) : composants tres rapide
mais la puissance est relativement faible ;

= Transistors bipolaires moins rapides que le premier mais plus puissant ;

= Transistors IGBT : des composants de gamme standard ;

= Les thyristors GTO commutant trés lentement les grandes puissances. Les

thyristors sont commandés a la fermeture ; 'ouverture dépend d'un circuit extérieur.
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La représentation de la puissance en fonction de la fréquence de commutation est

donnée par la figure suivante.

Puissances 4
[KW] THYERISTORS

N GTO

] IGBT

T-BIPOLAIRE
H H MOSFET
3

Fréquences[KHz]

Fig. II-3 Représentation de la puissance des interrupteurs en fonction de la fréquence

de commutation.
11.3. Topologie des alimentations sans interruption. (ASI)

Comme vu précédemment, une application importante des onduleurs est 1'alimentation sans
interruption (ASI) qui dans quelque situation telle dans le cas des installations hypersensibles
(hopitaux, aéroports ...) ou encore les centres informatiques ou de télécommunication est trés
importante. Toute interruption de la source principale peut mettre en péril la vie ou la sécurité
des individus.

Les normes CEI 62040-3 et ENV50091-3 (le V signifie qu'elle est émise pour une
durée probatoire de trois ans), définissent trois types d'ASI normalisées [29]. Les topologies
peuvent étre reparties en fonction des dispositions ci-dessous :

11.3.1. Ladisponibilité de la source principale.

Ce schéma d'exploitation est le plus classique. Il est reconnu aussi sous le nom de : "
attente passive " ou sous le terme anglais «passive stand-by". On le trouve généralement dans
la quasi-totalité des installations sensibles ou de premicre catégorie c.a.d. dont l'absence de

tension ne peut étre tolérée.
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Réseau

~ | —

Normalemen
Au Repos

Commutateurs Charge
Statiques

T

batteries

Fig.I1-4 Schéma de I’alimentation ‘’passive stand-by’’.

Dans ce mode I'alimentation de la charge est assurée par la source principale, un
redresseur/chargeur assure toujours a partir du réseau la charge des moyens de stockage. Si la
tension vient d'étre hors tolérances spécifie de I'ASI ou en cas de défaillance du réseau la
charge bascule vers l'ensemble batterie onduleur.

Le temps de basculement est de 1'ordre de 4 a 5 ms si on utilise des transistors et peut
aller jusqu'a 30 a 50 ms dans le cas des systeémes mécaniques : contacteurs et autres.

On peut toujours a partir de cette application opter pour une alimentation assurée
simultanément par les deux sources. Le systeme de transfert sera inutile dans ce cas.

Cette configuration est avantageuse pour sa simplicité, son colt réduit et aussi pour
son faible encombrement.

L'absence de régulation de tension et de fréquence ainsi que l'inexistence d'un
véritable isolement de la charge par rapport au réseau sont les principaux inconvénients de

cette configuration.
11.3.2. Du mode de commutation
Dans ce mode l'onduleur joue un double role ; d'une part lorsque le réseau est
disponible, il assure la charge des batteries. Il est commandé en redresseur.

En cas de défaillance de la source principale, il assure 1'alimentation de la charge. Il est

commandé en onduleur.
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Fig. II-5 Représentation de I’alimentation selon le mode de commutation.

Cette configuration a en plus des inconvénients de la précédente ; un rendement faible
en fonctionnement sur charge non linéaire.
11.3.3. ASI type double conversion ** double conversion ™

Dans ce mode, 'onduleur est placé entre le réseau et la charge. La puissance transite
en permanence par l'onduleur. La puissance en mode normal, transite par la chaine
convertisseur/chargeur-onduleur, d'ou cette appellation.

En mode d'autonomie la puissance nécessaire est assurée par la batterie. Un troisiéme
mode dit de By-pass est aussi possible. Ce cas peut avoir lieu si on dispose d'un réseau de

secours.
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By-pass manuel pour l'entretien

P, — '

Contacteurs Statique

Réseau de stand-by

———> Vers la charge

Redresseur
Onduleur

Réseau principal [~

T

Ratterie

Fig. I1-6 Représentation du mode double conversion.

Cette application présente de nombreux avantages :
1. Une régénération permanente de la tension fournie en sortie de 1'onduleur ;
2. Isolation de la charge des fluctuations qui peuvent naitre sur le réseau ;
3. Régulation de la tension d'alimentation de la charge ainsi que de la fréquence ;
4. Le passage en mode d'autonomie est instantané.

Malgré tous ces avantages le prix trés élevé est 1’inconvénient majeur.
I1.4. Technique de commande

La technique de modulation de largeur d'impulsion ; PWM dans le jargon anglo-saxon
est la plus utilisée. Elle consiste a introduire des commutations a des fréquences plus élevées
que celle de la fondamentale transformant ainsi la tension de sortie en une suite de créneaux
rectangulaires d'amplitude convenable. [30]

La PWM est réalisée par la comparaison d'une onde modulante de basse fréquence,
généralement une sinusoide a la fréquence industrielle & une porteuse haute fréquence.

La fréquence de la porteuse détermine la cadence de commutation des interrupteurs de
I'onduleur. Les instants de commutation sont déterminés par les points d'intersection de la

porteuse avec la modulante [31].
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Fig. II-7. Représentation de la porteuse et de la modulantef poteuse — 1.5kl

La logique de commande des interrupteurs est simple. Lorsque le signal de la
modulante est supérieur a celui de la porteuse c'est l'interrupteur du haut qui conduit.

L'interrupteur du bas conduira dans le cas contraire.

N

do )| s,

Loi de commande { ‘ > Charge

e(t)

Fig. II-8.Représentation de la commande.
On définit deux rapports importants :

Rapport de modulation d'amplitude qui permet de régler la tension de sortie.

m, =g, (IL-1)

Rapport de modulation de fréquence qui procéde d'un compromis entre une bonne

neutralisation des harmoniques et un bon rendement de I'onduleur.
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my =T (11-2)

i
Les conditions suivantes doivent étre respectées:
1. La fréquence du signal de référence est toujours plus faible que celle de la
porteuse.
2. L'Amplitude maximale du signal de référence plus petite que celle de la porteuse.

(en boucle ouverte). [50]

11.5. Commande des onduleurs dédiés aux nouvelles sources de

production

L'intégration des moyens de production décentralisée dans les réseaux de transport et
de distribution de 1'¢lectricité a conduit a adopter des techniques de commande similaires a
celles qu'on rencontre souvent dans le domaine de répartition de puissance. Il est démontré
qu'un fonctionnement stable du réseau nécessite un excellent contrdle de l'écoulement de
puissance. A la source, on controle généralement l'amplitude et la phase de la tension de
sortie. [32]

La méthodologie est simple. A partir des valeurs de référence des puissances active et
réactive, la puissance injectée au réseau peut étre déterminée par une commande vectorielle
de I'onduleur. [33 ; 34].Le commande se fait dans le repére "dq". Le passage du repére réel au

modele de Park se fait par I'introduction de la matrice de transfert dite de Clarke.

O 5 7
J;d 2y Ll ; (I1-3)
i3 2 20|77

fn 1 1 1 fc

Ou fdénote une grandeur physique qui peut étre le courant ou la tension.

Les composants du flux sont donnés par :

v, =[ vdr (I1-4)

qv

b4 :.[_tqudr (II-5)

L'amplitude sera exprimée par

¥, =[P, | =+ (11-6)
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010 U3 11002
000 U0
~
011U4Y 111 U7 100 U1
001 U3 101 U6

Fig. I1-9 : Les huit vecteurs de tension dont deux sont nuls.

L'angle du vecteur par rapport a I'axe "q" est donné par
b
o[ )
b Y
qv
La puissance active peut étre écrite sous deux formes selon qu'on l'exprime en fonction des
courants ou des flux :

30 .3 .
P =5(eqzq +e,i,) =5 OF. Y, sing, (I1-8)

De la méme maniére la puissance réactive est

3w )
0= EZ[\P;PV cos(5,) ¥ | (11-9)
Ou
Y et ¥, :Lesamplitudes des flux de I'onduleur et du réseau ;
6, =0, — 9, : Déphasage entre les deux grandeurs ¥ et ¥, ;

10} : Pulsation
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Fig. I1-10 Représentation de la commande de onduleurs reliés aux réseaux €lectriques.

Le controle de la puissance active est possible en agissant sur l'angle qui peut étre
défini comme l'angle de transport ou de puissance. La puissance réactive, est réglée en
agissant sur le flux. La sélection du vecteur est faite sur la base de la déviation des grandeurs
mesurées sur les valeurs de consignes et aussi en fonction de sa position dans le repere "dq".

Le tableau de commutation de la structure de contréle permet de sélectionner le

vecteur appropri¢ a chaque instant. Les régles de sélection des vecteurs sont données par le
tableau suivant: Secteur (localisation de'V') )

Le vecteur zéro est choisi pour diminuer 5,

| 1 Il v |V VI
¥, Croitre 2 3 4
¥, Décroitre 3 4 5

(o)}

Table. II-1 Table de sélection des vecteurs
Un correcteur a hystérésis permet de contrdler et de maintenir I'extrémité du vecteur
Y dans une fourchette bien déterminée.
La source peut étre représentée par le schéma de la figure II-11. Il est intéressant de
remarquer que la valeur moyenne de la tension du bus continu doit étre constante. En effet si

aucun échange d'énergie n'est effectué entre la source et le réseau la tension aux bornes de la

capacité va augmenter linéairement.
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Variables connues Variables inconnues
Type de jeu de
barre P, 0, Pg Qg A/ 0 Pg Qg V 0
De Référence * N * * * *
De charge * * * *
De Génération | * N * N *

Table. I1-2 Répartition des jeux de barre.

L'égalité des puissances reste toujours valable:

[ vu1-P)dr= %CVdf, (I1-10)
Vdc*ldc P P

SOURCE | Vi ——ch Pﬁ

g

_ﬂv_) Charge

Fig. II-11 Flux de puissance des deux cotes (DC/AC).

a. Cas ou la puissance active et I'amplitude de la tension sont les variables de
commande
Le schéma reste pratiquement le méme pour la puissance active. Pour la tension, un
régulateur PI est utilisé. La valeur mesurée est comparée a une référence. L'erreur est
introduite dans le régulateur. La puissance réactive est controlée ainsi en augmentant ou en
réduisant la tension. La valeur maximale du réactive que la source peut produire est obtenue
pour un angle de transport nul. Ceci nous permet d'exprimer cette valeur par:

=$(V2 V) (11-11)

max max

Q max

55



Chapitre 11 Modélisation et commande des onduleurs reliés aux réseaux électriques

VITHX
e
H >
Ey 7 Vs

Fig. [I-12. Représentation de la commande de la valeur efficace de la tension.

Ce qui donne les deux seuils de la tension :

yoo- %(E "+ JE7 140 L ) (11-12)
v :%(E +JE? 140 I ) (11-13)

b. Cas ou la fréquence et la tension sont les parametres de commande
Cette commande s'inspire de la caractéristique pulsation-puissance reproduisant le
comportement des alternateurs : un appel de puissance se traduit par une baisse de fréquence.

Sachant que la puissance transitant dans une inductance est exprimée par la relation

suivante :

P =iEV sin o (I1-14)
Lo

Ou: VetE: sontles tensions de part et d'autre de l'inductance L ;

® : La pulsation des grandeurs V et E ;
o : Le déphasage entre les deux tensions ;
aradsac
t

ol « Awr

il

wifl - A

Fan lWals
Fraf- AR Fraf Praf . AR

Fig. II-13. Caractéristique pulsation-puissance f/P.
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Il est démontré qu'il suffit d'une faible variation de l'angle pour faire transiter une
puissance donnée [35]. Pour des amplitudes identiques la puissance transitée est :

Rmnw’t = iV 25 (II-IS)
‘ Lo

11 suffit d'agir sur la fréquence donc sur &

La relation donnant la fréquence en fonction de la puissance est :

O = %(me ~P,. )+, (11-16)

La pente de la caractéristique pulsation puissance est donnée par I’équation (I11-17).

Ao 27N

27k 11-17
P (II-17)

La figure (II-14) donne le schéma bloc en boucle fermée d’un correcteur proportionnel qui

peut étre utilisé; la fréquence est liée a 1'angle par un intégrateur pur.

Pref + 1

s +1 27Z-k :

A\ 4

\ 4
I
v

9

- Pmes

Lw

Fig. II-14. Le schéma bloc en boucle fermée d’un correcteur proportionnel.

Un filtre passe-bas est ajouté pour atténuer les composantes a 2w dues a un éventuel
déséquilibre en triphasé.
La tension aux bornes de la source est controlée par l'indice de modulation ; l'angle

quand a lui est controlé par les signaux de référence de la modulante par rapport a la porteuse

Bt = 2y (11-18)
Lo

57



Chapitre 111

Modélisation &

Simulation du systeme



Chapitre 111 Modélisation & Simulation du systeme

I11.1. Introduction

Les piles SOFC sont d’un intérét particulier dans la production décentralisée. En effet
ces moyens offrent un avantage aux producteurs et aux consommateurs. En plus de
1'électricité, ces moyens produisent aussi de la chaleur. Ainsi, leur contribution croit d’environ
70 Mw/An, plus de 160 stations sont installées par an [37].

La libération du marché de production de 1’¢lectricité est un stimulus trés important
pour le développement de cette catégorie de production. Une station SOFC consiste
généralement en trois éléments principaux [10] :

v" La source de production qui convertit I’énergie primaire en électricité ;
v Le convertisseur statique ;
v" Un élément de stockage entre les deux éléments précédents.

Dans notre étude, le convertisseur statique est un onduleur dont le role est d’adapter la
forme de I’énergie produite aux exigences de 1’utilisateur.

Afin de suivre le comportement de la pile et de I’onduleur, le moyen de stockage n’est

pas pris en considération.
111.2. Modele dynamique de la pile

On s’intéresse dans ce paragraphe a la modélisation de la pile. Une série d’hypotheses
est faite afin de trouver un modele dynamique aussi complet que possible [38] :

» Les gaz sont idéaux ;

» Le volume des canaux transportant les gaz est fixe, leur longueur est petite. Ceci nous
permet de négliger les chutes de pression et de ne considérer qu’une seule valeur pour

la pression ;

» Bien que la température soit considérée constante, une approche mathématique

facultative sera décrite pour sa prise en considération pour des éventuelles études ;
» Lasortie du canal se fait via un seul orifice. Le rapport entre les pressions a I’intérieur

et I’extérieur du canal est assez grand pour pouvoir considérer I'orifice comme étouffé;

Seules les pertes ohmiques seront prises en considération ;

L’équation de Nernst est appliquée pour déterminer la tension aux bornes de la pile.
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111.3. Expression des pressions partielles
Les gaz étant idéaux, 1’équation des gaz parfaits peut étre appliquée :
pV =nRT (II-1)
Ou:
V' : Le volume du canal anodique et cathodique ;
n : Le nombre de moles de I’élément considéré dans le canal de I’anode ou de la
cathode ;
R : Constante des gaz parfaits ;
T : Température absolue en degré Kelvin ;
Si I’élément considéré est 1’hydrogene, en appliquant la dérivée a I’équation
précédente on obtient :
d RT
a3,

an

40, (I11-2)

Ou g, represente le debit molaire de I’hydrogéne [10].

On trouve trois contributions pertinentes au débit molaire de I’hydrogene : [10]

in

» Le débit injecté dans la pileg,; ;

» Le débit qui participe a la réaction chimique g, et donc transformé en courant .

» Et enfin le débit excédent qui sort de la pile qf,i" ;

Ainsi, on peut exprimer 1’équation (III-1) de la maniére suivante :

V:m d _ in Out r
(P, )=(dh, - ai' - a0 (III-3)
Le débit participant a la réaction chimique peut étre exprimé, en faisant appel aux
équations de 1’¢électrochimie, par : [39]

N,
Ay, = =2k,1

2F (I11-4)

Ou No : représente le nombre des cellules en série ;

F : Constante de Faraday ;

I :Le courant de la pile ;

k. : Constante introduite pour des raisons de modélisation.
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Chapitre 111

Le débit sortant de 1’anode qf,i" est exprimé en fonction de la pression a I’intérieur de

I’¢lectrode. En effet selon I’hypothése (4), la caractéristique suivante pour certaines valeurs de

la température est vraie.

LN7]

p

W : Débit massique (kg/s) ;
k : Constante de la valve fonction principalement de la surface de I’orifice (\/kmol/g / atm.s) ;

(111-5)

: Pression a I’intérieur du canal, on aura donc : p

QOut
qy k
oo Za g (111-6)
sz (MH2 H,
: Constante de la valve. &,
En appliquant la transformée de Laplace on trouve :
d W ow . \RT
Zp =(g" —q% —¢g" \— 11-7
P, (g5, —a7" —a5,) 2 (I11-7)
En tenant compte des équations (I11-4) et (III-5) on obtient :
d RT , .
P, = %(qﬁz —ly, p—2k,1) (IT1-8)
En introduisant 1’opérateur de Laplace :
Van in
RT Pu,S+ky, py, = ay, —2k.1 (I11-9)
En regroupant les termes équivalents :
k 1 d " _2k 1 (I11-10)
+———5|=q; — -
i, P, R TkHz 9u, r
T : V
on obtient I’équation suivante : 7,, =—=—En posant
* RTk,
(II-11)

1k A
L (g, —2k1)
l+z, s
De la méme maniére on détermine les expressions des pressions partielles pour

Pu,

I’oxygene et 1’eau :
(I1-12)

—1/ ko (qg’2 k1 )

Po, =
©o 1+, s
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1k
_ Yo (I11-13)

pH O r
20
1 + TUZOS

Le model dynamique du cceur de la pile «stak » peut étre décrite par la figure

suivante : (voir annexe 2)

¥

I :

Resistance

"

- 17K0Z []
¥ ]L )
7 s

|l
|"-

Faint

b 2 4

10H_D
. z TOZ.5+1 ® Wi
;‘ SElLE Transfer Fon
1
et » ={>-> — b+ 17KHZ
+ T.sH1 - el el U]
" Limiteur Z*Krlopt T Fen2 THZ.2+1
v 1 Transfer Fend Fen
> 1iKHZO _I"‘ ¥
THZO.=+1

Transfer Fen2 PE

Fig. ITI-1 : Systéme SOFC (Mod¢le dynamique)
I11.4. Calcul de la température
L’équation de la conservation de 1’énergie est appliquée. Il faut noter qu'on considere

une répartition uniforme de la température, c.a.d. que le gradient de la température (T°) est

nul [40] :
d
Mpcp ET — qel/e + ZQZ (III-14)
M, : Masse de la pile en Kg ;

V. :Volumeen m’ ;

C, :chaleur spécifique donnée par [41] C, =a+pT +)T7 ;

P

g, :Chaleur produite de la réaction par unité de volume ;
O, :Chaleur due aux transferts par conduction, convection et radiation.

Les pertes de chaleur seront déterminées en introduisant le rendement et la puissance
produite:

2 2 2
d "+ 4 d—T“'+/1 d

TO g2 off () ETs +O (III-15)

d
(pCp )s ETs = Ao e
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® : représente la part de la chaleur produite ou consommeée dans les processus

chimique et électrochimique ainsi que ceux échangés avec le milieu dans lequel se trouve la

pile.
On peut trouver une équation sans dimension en introduisant les transformations
suivantes :
T-T t X z
o= L LN N S (I11-16)
I, -1, At By By hoy

AT =T, -T, : Différence de température de I’air de refroidissement entre entrée et sortie de la
pile ;
At : Représente le temps de relaxation.

En introduisant le rendement de la pile exprimé par
P, =P (1-n)/n (II-17)

Théoriquement 77, est généralement supérieur a 70% [42]

A 2 A 2 A 2 —
d g AN | fre 0 @+ law 0 @+ 4 0 : o =M W (II1-18)
At (pCht | A oC A oF A oy n AATh,

La solution de 1’équation précédente dépend de deux facteurs sans dimensions

v F, =/1SAI/ (pCp)Sh;,. Connu souvent sous I’appellation de nombre de Fourrier,

fonction de la structure des cellules ;

_ (-7

ne/lsAT/hejf

) qui exprime le rapport entre deux flux de chaleur ou encore la perte

de chaleur résultant du chauffage par conduction d'une plaque dont £, et L sont

respectivement 1'épaisseur et la conduction thermique.

I1 est démontré a partir de plusieurs essais que F; et S, sont reliés par I’équation [43] :
F,=0.725,"" (III- 19)

Ainsi , on peut déterminer AT

-1.1
o AL g ey ] (111-20)
(0C,) hy n, AAT [h,,

0.909
NI, =2Fg, ( 1 j AAC | g, ] (I11-21)
« 10.72)] (oC,h2, n.  AAT [hy

Sachant que 7, , =7, +AT la variation de température peut s'exprimer par :
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0.909
AT = {1 "M gy h;ff }{0 712F } (I11-22)
776 s : 0

Ainsi, on est arrivée a une équation qui exprime la variation de la température en

fonction des caractéristiques de la pile. Le temps de relaxation est généralement compris entre

150 et 200 s.
111.5. Expression de la tension de NERNST

La tension aux bornes de la pile est exprimée en fonction des pressions partielles, et en

appliquant la loi d’Ohm par : [40]

Vdc = I/O —rl - Uact - 776‘0’1 (III_23)
Ou:
V,=N,(E° (RT PN Po. VpOZ) (I11-24)
2F Pu,0

V, : Tension réversible en circuit ouvert (V) ;

E° : Tension réversible en conditions standards (V) ;
r : Résistance ohmique (Q) ;
T : Température en Kelvin ;

N, : Nombre de cellules ;
n,, - Pertes par activation ;
n.,, - Pertes par concentration ;
I : Courant de la pile.
111.6. Considérations générales pour un fonctionnement optimal
111.6.1. Rapport entre les débits des réactants
En regardant la réaction de combustion :

H, +%02 — H,0 (111-25)

On remarque que le rapport stoichiométrique est de 2 a 1. Un exces d’oxygene est

toujours considéré afin de permettre une réaction aussi compléte que possible.
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Fig. I1I-2 : Variation des pressions partielles suite aux variations de la charge en fonction du

temps.

Ainsi il est intéressant pour des raisons de sécurit¢ de maintenir une différence de
pression qui ne dépasse pas 4 KPa en fonctionnement normal et, 8 KPa pendant les phases
transitoires. [10]

Le débit d’oxygeéne peut étre contrdlé par la commande de vitesse du compresseur
d’air. Un rapport d’équilibre doit étre maintenu entre les deux débits :

in 1 in
9o, = 4u, (I11-26)
Th-o

Ou: r,,=1.145

111.6.2. Rapport entre le débit hydrogene et le courant de la pile
Les équations de 1’électrochimie montrent que le courant débité par la pile est
proportionnel au débit d’hydrogene qui y entre :
NI, =2Fq), (I1-27)

Une autre définition importante caractérise le fonctionnement des piles. L’utilisation

du carburant qui est le rapport entre le débit participant a la réaction chimique et le débit total.

r in out
_ qy, _ 9y, —4q,

in in
qm, qn,

U,

(111-28)

L’utilisation est comprise entre deux seuils : [35]
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* U, 290 % : une sur utilisation de fuel peut entrainer un manque de carburant, dans ce cas

un dommage permanent serait inévitable ;

* U, <70 % dans ce cas la tension des cellules s’accroitra rapidement.

On doit noter dans ce cas qu'une tension faible aux bornes de la source peut entrainer
dans certain cas une perte de synchronisme avec le réseau. [51].
La valeur optimale pour 1’utilisation est de :
2k,
U

opt

U, =8% = g = (111-29)

111.6.3. Contraintes de sécurité

Afin d’éviter tout incident désagréable, une limitation secondaire est imposée sur le débit
d’hydrogeéne en limitant le courant de la pile entre deux seuils d’utilisation par 1’équation

suivante : [44]

0.8612,’2 << 0.9612,“2

sl (I11-30)
r r
_BO—T71T "7 717 T T T =
| | T T T | Imax
I I I I I I
I I I I I I I Iic
I F\/_T I I I I 1min
I | : y T T I
| el | | | | | |
I I I I I I I I I
I I I I I I I I I
I | . . . I I I
30077L77r—c_«ii777477747777\7777P777L7774»77
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I I I I I I I I I
I I I I I I I I I
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Fig. I1I-3 : Le courant de la pile compris entre les deux seuils de sécurité.

111.6.4. Topologies des convertisseurs statiques
Les "stacks" sont les pic¢ces centrales de la source de production étudiée. Pour le
systeme complet en plus des stacks on trouve :
v" Les reformeurs dont le role est d’assurer ’approvisionnement du réservoir de stockage

en hydrogene ;
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v' L’alimentation en air comprimé ;
v" Les échangeurs de chaleurs. [45; 46]

La tension délivrée par la pile étant généralement continue, [47] [48] et non réglée, doit
étre adaptée pour I’utilisation qui comme il est exigé dans la plupart des cas en une tension
alternative.

Le choix de la topologie dépend de plusieurs facteurs dont les plus importants sont la
tension et la puissance délivrée. On note ici que le choix avant tout est technico-économique,
qui ne peut étre abordé dans cette étude. Plusieurs configurations sont possibles, dont
chaqu'une est souhaitable pour une utilisation bien spécifiée.

a. Configuration Série :

Cette configuration nous rappelle celle qu'on trouve généralement dans l'association
des batteries conventionnelles. Cette premi¢re méthode nous permet d'avoir la tension que
l'utilisation requiert. Dans cette configuration l'onduleur voit une tension variable a ces
bornes. En effet d'aprés la caractéristique tension-courant de la pile on a remarqué que
I'augmentation du courant appelé par la charge entraine une diminution de la tension délivrée
par la pile.

Afin de remédier a ce probléme deux solutions sont possibles :

v' La premiére consiste a adopter pour I'onduleur une technique de commande qui nous
permet de faire face aux variations de la tension a ses bornes ;
v' La deuxiéme consiste a ajouter un hacheur DC/DC qui permet de maintenir une

tension constante aux bornes de 'onduleur.

PAC

PAC

DC/AC Charge

PAC

Fig. IlI- 4 : Configuration série.
Du point de vue économique la sollicitation a trés haute fréquence des interrupteurs
exige un onduleur trop cher, l'utilisation de 1'é¢tage DC/DC alors rend 1’installation moins

chere.
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L'ajout d’un hacheur réduit la complexité de la commande de l'onduleur d'un coté
mais rend celle du hacheur plus complexe. Un aspect important est la fiabilit¢ de
fonctionnement ; la défaillance d'une cellule a pour conséquence une élimination pure et
simple de la pile toute enticre.

b. Distribution En Continu :

Cette deuxiéme configuration vient pour améliorer la fiabilit¢ de celle vue
précédemment. Elle consiste en l'association des modules des SOFC directement a des
hacheurs DC/DC. Ces convertisseurs, généralement des survolteurs assureront 1'alimentation
d'une barre continue.

Cette configuration est intéressante dans la mesure ou elle permet de répondre aux
besoins en énergie par une utilisation rationnelle des modules d'une part et permet d'optimiser
les opérations de maintenance.

Cependant cette configuration n'est pas exempte d'inconvénients. Une attention
particuliere doit étre faite quant aux courants qui sont produits, aussi le colt de telle

installation est élevé.

+ -
PAC DC/DC
DC/AC
PAC DC/DC
i DC/AC
PAC DC/DC

Fig. III-5 : Distribution en continu.
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c. Configuration En Cascade A Multi Niveau :

Cette configuration est déduite de celle précédemment vue. Les modules dans ce cas
sont reliés en série afin de pouvoir obtenir des niveaux de tension différents. Les modules sont
reliés directement a des onduleurs, ou a des hacheurs.

La modularité, la possibilité¢ d'obtention de large gamme des niveaux de tension et la
redondance sont les principaux avantages de cette configuration.

Parmi les inconvénients on peut noter le colit de telle installation qui est élevé, et aussi

les harmoniques produites ce qui nécessite une dépollution efficace donc coliteuse.

L aa |
TEd A
T
ST
«%«}
/“%}%3

Fig. I1I-6 : Distribution en cascade a multi niveau.
111.7. Schéma de controle des onduleurs raccordés aux réseaux

Le recours aux énergies renouvelables a fait des convertisseurs statiques des éléments
incontournables dans la production décentralisée. Ces sources sont généralement répertoriées
en deux grandes familles dont la principale caractéristique est la tension produite; on trouve

donc :
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v’ les piles a combustible, les panneaux solaires, sources statiques, dont la tension est
continue. Un convertisseur DC/AC est suffisant pour convertir la tension en
alternative a la fréquence demandée.

v Les sources dynamiques telles que les éoliennes les micro-turbines qui exigent un
¢tage de redressement.

Comme pour les onduleurs, la fonction principale de telles sources est le controle du flux
des puissances actives et réactives entre la source et le réseau. Selon le cas, les paramétres de
contrdle dépendent de la nature du jeu de barre choisi. Les puissances active et réactive sont
données par les équations suivantes :

thl)
X

P :V;‘(E sino Et Q=—%, —E coso) (II1-31)

Ou
V. : Tension aux bornes de I'onduleur ;
E :Latension du réseau ;
o0 : Déphasage entre les deux tensions ;
La tension est donnée par :
V,e=mV,|5 (111-32)

Ou m est l'indice de modulation et & est I'angle de puissance [48 ; 40]

Pour un onduleur avec des interrupteurs idéaux ou on admet que les pertes sont nulles,
la puissance peut étre exprimée aussi par la relation suivante :

P=P =1V, (I11-33)

Plusieurs méthodes peuvent étre utilisées pour le contrdle dans ce type de systémes.

111.7.1. Controle PQ
Il est démontré que pour de faibles variations de l'angle ¢ ; la puissance active est
proportionnelle a J ; la premiére partie de 1’équation (II1-30) peut étre exprimée de la manicre

suivante : P =P_ O
D'apres le graphe (voir Fig. I1I-7), on voit que pour un angle compris entre 0 <o S%

la relation entre P et 6 demeure linéaire. Afin de déterminer l'angle dont dépendent les
instants d'amorcage des interrupteurs du convertisseur statique [40], un régulateur P/ est

utilisé.

70



Chapitre 111 Modélisation & Simulation du systeme

L'erreur entre la mesure de la puissance active et celle de référence est introduite au

régulateur PI.

Puissance en u.r

Temps (s)

Fig. I1I-7 : Expression de la puissance en fonction de 1’angle de puissance.
I1 est aussi intéressant ici de noter qu'une deuxieme approche peut étre adoptée pour le

calcule de I'angle 6. En effet, en supposant le convertisseur statique idéal, on peut écrire :
pac

P, =P, =V, *I= %sin5 (111-34)

En introduisant le facteur d’utilisation U le débit sera 1ié au courant de la pile par
1'équation suivante :
N,.*N,*I
0, _ (Nt * N, )(2*F*U) (111-35)

Sachant que le courant et le débit d'hydrogene sont reliés par 1'équation (I1I-26), I'angle

A . iy . : V4
peut étre exprimé pour des variations de 1'angle comprise entre 0 <6 < o par:

k %k k %
sin5:5=(2 FrU=X) QI% *Y ok
m=Vs (111-36)

L'indice de modulation m est déterminé par la relation reliant la tension continue a

N

stack

*No)

celle aux bornes du convertisseur statique par équation (II1-31).
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+ Qref
Régulateur
de tension
m _ |Qmes
PAC pe s
o
Régulateur de — | Pmes
puissance
+ Pret

Fig. I11-8: Schéma de commande global
L'utilisation des régulateurs type proportionnel peut étre interprété par le fait que le
plus loin que I'on est de la référence, le plus dure que l'on doit essayer de la regagner. Ainsi,
on se rapprochant de la consigne le moins d'effort est développé. Le régulateur type

intégrateur a une notion de temps, c'est I'accumulation de valeurs antérieures de 1'erreur entre

la consigne et la mesure.

Q>
O—-TO

T

SOFC ONDULEUR FILTRE

CHARGE
Fig. III-9 : schémas simplifie du mod¢le
Le contrdle de la puissance réactive permet de déterminer l'indice de modulation est

par la suite la tension aux bornes de la source. A cet effet un régulateur de type PI est utilisé

>
m
|
Z |+ 3 Signal(z) Pulses -—p
Fhi » Fulses
ZFpiraT[0,-1.11] + =in
Pt Discrete
: + PUhA Generator
Clock
314 4rb‘
Pt
Cnt

Fig. I1I-10: Génération des impulsions
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111.8. Implémentation et résultats de la simulation

111.8.1. Réponse a une charge fixe de 60Kw.

Dans cette partie on proceédera & un premier essai qui va nous permettre de suivre le

fonctionnement de la pile. Une charge fixe de 60 Kw est appliquée au systéme.

Courant de la pile (A).

Vic (V)

430
0

Tamne fcar)

Fig. II-11: Courant Ifc aux bornes de la pile Fig. I1I-12 : Tension Vfc aux borne de la pile

Sur la Figure .I1I-12 on remarque que la tension Vfc prend presque 5s pour atteindre

une valeur fixe de 435 V. Le courant de la pile Ifc quand a lui il prend aussi presque 5s pour

atteindre une valeur fixe de 138 A.

Le débit d'hydrogeéne est fonction d'une part du courant Ifc et de la cinétique de la

réaction chimique. Le retard est considérable il est de 'ordre de 20 s ; le recours a un

régulateur PI réduit énormément le temps de réponse du reformeur.
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Fig.III-13 : Débit Hydrogeéne sans

régulateur PI

Fig.II1-14 : Débit Hydrogene avec

régulateur PI
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La puissance de la pile Pfc est fonction de la tension et du courant, il est normal que la
réponse accuse le méme retard enregistré sur les deux premiers.

Les Figure (III-15 et I1I-16) donnent I'angle et l'indice de modulation obtenue a partir
du controle PV (puissance tension). La valeur efficace de la tension aussi demeure constante

apres avoir atteint sa valeur de référence.
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Fig.I1I-15: Indice de modulation m Fig.IlI-16 : L'angle &

Sur les figures suivantes on note la réponse de 1'onduleur a l'application de la charge.
Le convertisseur prend pratiquement un temps trés réduit, pratiquement de 0.3 s, par rapport a
celui de la pile. Ce phénoméne nous rappelle le comportement des alternateurs durant la
variation brusque des la charge. En effet c'est aux systémes ¢électrique d’excitation d'y faire
face en donnent le temps nécessaire aux vannes d'admission du fluide moteur (vapeur ou
autre) pour atteindre la nouvelle consigne. En s'inspirant de ce comportement, on s'appuis sur
les convertisseurs pour faire face aux variations rapides de la charge [49] le temps de réponse
des systémes électrique étant trés faible par rapport aux autres systémes qui doivent vaincre
une inertie quelconque, telle que les systeémes mécanique ou les piles dont la réponse est
dépendante de la cinétique des réactions chimiques, elles aussi fonction des catalyseurs qui

augmentent la cinétique réactionnelle.
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1.4

I e e s

R e

06f--—--------—-—--

Tension Efficace en u.r.

O e

02f ~ -

|

|

|

1
0 5 10 15
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Fig. I1I-17: Valeur efficace de la tension aux bornes du convertisseur statique.

Sur la figure suivante on remarque les différences des temps de réponse pour cet exemple.

Puissance en u.r.

Temps (sec).

Fig. ITI-18 : Les puissances de référence, de la pile et celle aux bornes du convertisseur

statique.

111.8.2. Réponse a une charge variable :

Dans cette deuxiéme phase, le systetme est soumis a une charge variable. A I'origine,
on applique une charge de 70 KW qui passe a 100 KW a t= 6.1 s puis redescend a 80 KW a
t = 12.3 s. Ces instants ont étés choisi afin de pouvoir visualiser les réponses des systémes

trop lents dont le plus lent est 5 s comme on a pu le remarquer sur I'exemple précedent.
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Comme premiere constations l'utilisation d'un moyen de
Y

r

€ au rcscau.

r

Fig.II-24: variation de I’angle o
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La valeur efficace de la tension prend des valeurs inquiétantes aux instants des
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variations de la charge. Ces dépassements causeront une perte de synchronisme inéluctable si

le systéme était coupl
stockage parait indispensable.
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La réponse aux bornes de la source épouse la forme de la consigne pratiquement d'une

facon parfaite.
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Conclusion génerale

L'é¢tude du comportement dynamique d'une source de production de 1'énergie
¢électrique composée de I'association d'une pile a combustible type SOFC et d'un convertisseur
statique a été réalisée dans ce travail dans l'environnement MATLAB/SIMULINK.

Apres une introduction au domaine des piles a combustible, peu exploré par notre
communit¢  d'électrotechniciens, le principe de fonctionnement de ces générateurs
¢lectrochimiques et leurs différentes technologies étaient vus en détail.

Dans une seconde étape, l'interprétation des phénoménes physiques qui y ont lieu,
l'application des lois de la thermodynamique pour la détermination des performances des piles
et l'effet des différents parametres sur le fonctionnement sont exposées.

Aprés une démonstration précise par les équations mathématiques de phénomeénes
d'activation et de diffusion une simulation sous MATLAB/SIMULINK des leurs effet sur la
tension de la piles er sur la puissance délivrée a été faite.

Une approche pour I'étude du comportement dynamique des onduleurs dédiés aux
réseaux ¢lectriques est aussi présentée. En effet le recours aux nouvelles sources de
production s'est accompagné par une nouvelle vision de 1'utilisation des onduleurs (FACTS :
UPFC, SSSC, STATCOM...)

En derniere partie un modéle dynamique de la pile qui tient compte des considérations
générales pour un fonctionnement fiable est exprimé. Aussi une approche pour calculer les
variations de la température en ne tenant compte que des caractéristiques de la pile est
introduite.

Une nouvelle vision pour la modélisation du systéme était faite. Elle repose sur le fait
que:

v’ La variation du courant appelé par la charge se traduit par une baisse de tension si le
débit du carburant demeure constant. Pour y remédier le débit était calculé en
fonction de la puissance imposée par la charge.

v Pour faire face aux variations de la tension aux a l'entrée de l'onduleur, et pour
compléter la premiere action, un régulateur est utilis¢ pour calculer l'indice de
modulation approprié.

v' Afin de déterminer les instants d'amorgages des interrupteurs du convertisseur

statique, I'angle de puissance est calculé a chaque variation de la charge.



Conclusion générale

Les résultats obtenus sont satisfaisants et ouvrent la voie vers de nouvelles

perspectives pour I'étude des ces nouvelles sources d'énergie.

Suggestions et proposition :

Afin d'améliorer le rendement des ces générateurs il est préférable des les utiliser comme
des sources de base. Leur association a des turbines a gaz ou leurs utilisations en
cogénération s'avere tres justifiable.

» L'étude de la qualité de la puissance par une filtration passive ou active.

» Une nouvelle vision doit étre faite quant a 1’utilisation des onduleurs dans le
domaine du transport de 1'énergie (FACTS : UPFC, SSSC, STATCOM...)

» L'application des techniques nouvelles pour la régulation des convertisseurs statiques
dédies aux réseaux ¢€lectriques.

» L'utilisation des systémes hybrides (Eolienne/Photovoltaique-PAC).

» L'utilisation d'un étage intermédiaire pour la régulation de la tension continue.
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Annexes

ANNEXE 1 : [26]

Paramétre Valeur unite
T 1273.15 K
Va 0.2 m’
Ve 0.2 m’
i) 2.0 mai
b 1.0 mal
NO 384 -
A 0.1 ™3
Aa .0025 m 3
Ac .0025 m 3
Cfa .75 -
Cfc .75 -
Patm 101325 Pa
MH2 x 107% 2,016 b
mal
MH20 10 016 3 10°F *_.r
mol
MN2 x 10778 014 5e
mol
Mo2 % 107931 998 ke
io 1500 A
il 10000 A
2
Td 1 S
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ANNEXE 2 : [10]

Parameétres Représentation Valeur
P rate Puissance Nominale 100 Kw
T Température Absolue 1273 K
F Constante de Faraday 96487 C/mol
R Constante universelle des gaz 8314 J/(Kmol.K)
NO Nombre de cellule dans le 384
« stack »
EO Potentiel standard idéal 1.18V
Kr Constante de calcul, kmol/ (s.A)10”* 0.996*
U max Utilisation maximale de 0.9
combustible
U min Utilisation minimale de 0.8
combustible
U opt Utilisation optimale de 0.85
combustible
KH2 Constante molaire de la valve W emal
, nam 8.34%
pour I'eau
KH20 Constante molaire de la valve I
pour oxygéne L
KO2 Constante molaire de la valve 23T e 107 kmak
pour le débit d’hydrogéne o
- Temps de réponse pour le 26.1s
débit d’hydrogene
Tuzn Temps de réponse pour le 78.3s

débit de I'eau
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Temps de réponse pour le

débit d’oxygeéne

291s

Resistance correspondante

aux pertes ohmiques

0.126 s

Constante de temps
correspondante a la réponse

électrique

0.8s

Constante de temps
correspondante au processus

de combustible

5s

Rapport steechiométrique

entre hydrogéne et oxygéne

1.15s




