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1. Contexte général

L'accord de Paris sur le climat est le premier accord universel approuvé le
12 décembre 2015 et entré en vigueur le 4 novembre 2016 par l'ensemble des pays de la
planéte [1]. L'accord de Paris a envoyé un signal trés clair que I'humanité est confrontée a un
probléme mondial et que nous devons déployer toutes les solutions possibles pour le résoudre
[2]. Suite a cet accord, les gouvernements se penchent a nouveau sur la maniere de respecter
leurs engagements en maticre de changement climatique ce qui a donné un nouvel élan aux
solutions technologiques propres tels que I'hydrogéne et les piles & combustible. Dans ce
contexte, plusieurs pays ont élabor¢ une feuille de route sur la maniere d'exploiter le potentiel
de l'hydrogéne et des piles a combustible qui pourraient devenir des armes importantes dans
l'arsenal contre les changements climatiques et la pollution de l'air. La Chine semble
maintenant beaucoup plus sérieuse au sujet des piles a combustible. Un important programme
gouvernemental pour les véhicules écologiques vient d'étre lancé, avec un fort soutien pour
les autobus a pile a combustible en particulier [2]. L'Allemagne, toujours forte dans son
soutien, a annoncé une nouvelle initiative de financement majeure pour les systemes piles a
combustible [2]. Ainsi, les Etats-Unis, la Californie en particulier, continuent a préparer les
installations automobiles et stationnaires, et le ministere de I'énergie semble vouloir financer
des activités de développement de marché en plus de la recherche et développement [3]. La
Corée du sud semble avoir d'ambitieux projets de conversion des bus au gaz naturel en bus a
piles & hydrogene, et le financement japonais reste I'un des plus élevés au monde [4]. Dans
d'autres pays, I'Inde a €labor€ une feuille de route sur I'nydrogéne, tout comme le Royaume-
Uni et la France, en examinant la possibilité d'agir a court terme [2]. On finira avec le Canada

qui encourage la recherche et développement dans le domaine de I'hydrogene et des piles &
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combustible [5]. L'Association canadienne de [I'hydrogéne et des piles a
combustible représente la majorité des intervenants du secteur canadien de I'hydrogene et des
piles a combustible [5]. Le champ d'activit¢é de ses membres couvre la plupart des
technologies, des composants, des activités d'approvisionnement et d'intégration de systémes,
des systemes de distribution, des dispositifs de stockage du combustible ainsi que des études
techniques et des services financiers au sein de l'industrie [5]. Concernant les entreprises de
pile a combustible, Ballard et Hydrogenics ont réalis€ un bon chiffre d'affaire en 2016 et ils
ont annoncé publiquement leur partenariat avec Nissan [2]. SymbioFCell a attiré des
investissements du géant frangais de I'énergie Engie, et Bloom Energy a annoncé des plans
pour une introduction en bourse [2]. L.a Chine a obtenu sa premiere société d'€nergie
d'hydrogéne introduit en bourse: Beijing SinoHytec. Doosan est de retour dans le jeu avec
beaucoup plus d'expéditions que I'année précédente [2]. Les sociétés de piles a combustible
continuent de lutter pour la rentabilité, méme si la croissance globale des expéditions continue
de signaler une croissance positive du march€ [3]. Pour les piles a combustible et I'hydrogéne,
2016 a ¢€té une année positive sur de nombreux fronts [3]. Les piles a combustible et
I'hydrogene ont continué a se développer sur les marchés existants et ont pénétré dans de
nouveaux domaines. En 2016, environ 62 000 systemes de piles a combustible ont été
expédiés dans le monde, en I€gere hausse par rapport a 2015 (60 000) et 2014 (50 000) [3, 6].
Par contre, la puissance délivrée a fortement augmenté pour atteindre 500 MW en 2016 contre

300 MW en 2015 et 180 MW en 2014 [3, 6] (Figure 1.1).
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Figure 1.1 (i) piles a combustible expédiées dans le monde entier par application;
(i1) Mégawatts expédiées dans le monde entier par application; (iii) Mégawatts
expédiées dans le monde entier par région de fabrication [3]

L'intérét des différents entreprises et gouvernements a la technologie des piles a
hydrogéne s'explique en partie par ces différents avantages et son large champ d'application.
Les piles a combustible peuvent varier de minuscules appareils produisant seulement quelques
watt d'électricité, jusqu'a de grandes centrales produisant des mégawatts. Toutes les piles a
combustible sont basées sur une conception centrale utilisant deux €lectrodes séparées par un
¢lectrolyte solide ou liquide qui transporte des particules chargées électriquement entre elles
[7]. Il existe plusieurs types de piles & combustible que nous allons présenter par la suite, ainsi
que leurs domaines d'application et leurs défis techniques. Avant de s'attaquer aux piles a
combustible, il est important de se familiariser avec I'hydrogene et de connaitre ses différentes

applications.
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1.1 L'hydrogéne :

L'hydrogene est I'élément le plus abondant dans I'univers. 1l est principalement utilisé pour
le raffinage du pétrole, le traitement chimique, la fabrication de matériel €lectronique,

l'affinage des métaux et la transformation des aliments [5].

Comme on doit produire I'hydrogene, il ne s'agit pas d'une source d'énergie au mé€me titre
que le soleil, le vent, I'eau ou le charbon [5]. L'hydrogene est essentiellement produit par
reformage du méthane a la vapeur, généralement dans l'industrie .pétroli‘ere [5]. Ce procédé
utilise des hydrocarbures et génere des émissions. Il est aussi possible de produire de
I'hydrogene en utilisant des sources d'électricité sans €missions, par exemple l'énergie
hydraulique, éolienne, solaire ou nucléaire, généralement par €lectrolyse, procédé ou
I'¢lectricité décompose l'eau pour obtenir ses €léments constitutifs [5]. Une quantité
d'hydrogéne relativement importante est aussi générée en tant que sous-produit de procédés
industriels, par exemple la fabrication de chlore [5]. Que I'on ait recours a I'électrolyse ou a la
valorisation des résidus, la production d'hydrogéne n'émet pas de dioxyde de carbone, de

particules, ni de soufre [5].

L'utilisation de I'hydrogene comme vecteur énergétique comporte plusieurs avantages [5]:

L'hydrogene peut remplacer les combustibles fossiles.

o Les modes de production et d'utilisation de I'hydrogéne peuvent aider a améliorer la
qualité de l'air et a réduire les émissions de gaz a effet de serre.

o L'hydrogene permet de créer de nouveaux débouch€s. Dans de nombreux pays, il peut

accroitre 1a fiabilité et I'autonomie énergétiques.

» Le stockage de grandes quantités d'énergie sur de longues périodes est faisable
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L'hydrogéne peut étre stocké sous forme de gaz comprimé ou de liquide ou encore dans un
compos€ chimique [5]. 1l est alors transporté par pipeline ou par la route dans des bouteilles,

sur des remorques porte-tubes ou dans des camions-citernes réfrigérés [5].

1.2 Les piles a combustible :

11 existe plusieurs types de piles a combustible, mais elles sont toutes basées sur un design
central [7]. Une unité de pile a combustible est composée d'un certain nombre de cellules.
Chaque cellule comporte deux électrodes, 1'une positive appelée cathode et l'autre négative
appelée anode [8]. La pile 4 combustible produit de l'électricité grace a la réaction
d'oxydation sur une électrode d'un combustible réducteur (par exemple I'hydrogeéne) couplée
a la réaction de réduction sur l'autre électrode d'un oxydant, tel que I'oxygéne de 'air (Figure
1.2) [8]. Chaque pile a combustible possede aussi un électrolyte solide ou liquide, qui
transporte les ions d'une électrode a I'autre, et un catalyseur qui accélere les réactions au niveau
des électrodes (Figure 1.2) [7]. L'électrolyte joue un rdle clé, car il ne doit laisser passer que
les ions appropriés entre les électrodes [7]. Si des électrons libres ou d'autres substances
circulent a travers I'¢lectrolyte, ils perturbent la réaction chimique et diminuent 'efficacité de

la cellule [7].
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Figure 1.2 Architecture d'une pile a combustible [9]

Contrairement aux batteries, une pile a combustible génére de 1'électricité en continu tant
qu'elle est alimentée par une source d'hydrogene et une source d'oxygene [6]. La source
d'hydrogene est généralement désignée sous le nom de combustible, ce qui donne son nom a
la pile & combustible, bien qu'il n'y ait pas de combustion [3]. L'oxydation de I'hydrogene se
fait plutot é€lectro-chimiquement de maniere efficace. Pendant I'oxydation, les atomes
d'’hydrogene réagissent avec les atomes d'oxygene pour former de I'eau et générer de la chaleur
[6]. Dans ce processus, les électrons sont libérés et circulent dans un circuit externe sous forme

de courant €lectrique.

1.2.1 Les différents types de piles & combustible

De nombreux types de piles a combustible sont actuellement utilisés dans une large
gamme d'applications, classées principalement selon le type d'€lectrolyte utilisé (a I'exception
des piles a méthanol directes qui sont nommées pour leur capacité a utiliser le méthanol
comme carburant). Celles-ci comprennent les piles a combustible a oxyde solide (SOFC), les

piles a combustible'@a.acide phosphorique (PAFC), les piles 2 combustible au méthanol direct
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(DMFC) et les piles & combustible & membrane électrolyte polymere (PEMFC) a basse et

haute température [3] . Chaque type de pile a combustible a €galement ses propres

caractéristiques opérationnelles, offrant des avantages pour des applications particulieres

(Tableau 1.1). Cela fait des piles & combustible une technologie trés polyvalente.

Tableau 1.1 Les types de piles a combustible [4, 7]

(Li,K,Na)CO; /
COs*

Yttria—Stabilized
Zirconia
(Zr.92Y.0802)  /
o~

Génération distribuée

Type Température Applications Caractéristiques
Electrolyte
/Transporteur de
charge

PEMFC <100 °C Transport, -Electrodes & base de métaux
Perfluorosulfonic | Charge portable, précieux
acid / H+ Génération distribuée, | -Fonctionne avec de

Alimentation de I'hydrogéne pur
secours,
Véhicules spécialisés

DMFC 60 °C < T <100 | Applications avec -Densité énergétique
°C consommation relativement €levée
Perfluorosulfonic | €lectrique modeste -Le méthanol n'est pas
acid / H+ (appareils colteux

électroniques mobiles,
chargeur, etc)

AFC/AMEC | <100 °C Militaire, - Des réactions chimiques
aqueous KOH, | Espace, rapides
alkaline polymer/ | Alimentation de - Des rendements
OH secours, relativement élevés,

Transport atteignant 60%

PAFC 150-200 °C Génération distribuée, | - Si la chaleur est réutilisée,
H3POs4, I'efficacité énergétique des
Polymer/H3POs4, PAFCs peut atteindre 80%
H+

MCFC 600-700 °C Utilité électrique, - Les hautes températures

améliorent la cinétique de la
réaction ce qui €limine le
besoin d'un catalyseur a base
de métal noble

- Une température plus
¢levée rend la cellule moins
sensible a I'empoisonnement
par le monoxyde de carbone
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Tableau 1.1 (Suite)

Type Température Applications Caractéristiques
Electrolyte
/Transporteur de
charge
- Haute température, la plus
SOFC 800 °C —1 000 °C | Utilité électrique, élevée de tous les piles
Génération distribuée, | - Des rendements de plus de
APU 60% (peuvent atteindre 80%

si la chaleur est réutilisée)

- Les hautes températures
améliorent la cinétique de la
réaction ce qui élimine le
besoin d'un catalyseur a base
de métal noble

- Elles doivent étre
construites avec des
matériaux robustes et
résistants a la chaleur et
doivent étre blindées pour
gviter la perte de chaleur

Parmi les différents types de pile a combustible, on s'intéresse aux PEMFCs qui
fonctionnent a des températures relativement basses et peuvent adapter la puissance électrique
pour répondre aux exigences d'alimentation dynamique [7]. En raison de l'utilisation
d'¢lectrodes a base de métaux précieux, ces cellules doivent fonctionner avec de I'hydrogene
pur. Les PEMFCs sont adaptées pour les applications qui nécessitent des temps de démarrage
rapide et des démarrages et arréts fréquents. Grace a ces propriétés, les PEMFCs sont
actuellement la technologie de pointe pour les véhicules légers et les véhicules de
manutention, et dans une moindre mesure pour les applications stationnaires [7]. La PEMFC
est la technologie la plus utilisée pendant les 6 dernieres années. L'énergie fournie par les

PEMEFCs pour les différentes applications est d'environ 311.2 MW en 2016 face a 0.2 MW
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pour la DMFC, 46.6 MW pour la PAFC, 53.7 MW pour la SOFC, 66.9 MW pour la MCFC

et 0 MW pour la AFC (annexe C).

Les différentes géométries de PEMFCs :

Il existe deux géométries différentes de PEMFC : cathode ouverte et cathode fermée. Dans
la conception de cathode ouverte, appelée aussi PEMFC atmosphérique, la cathode est équipée
de ventilateurs pour fournir de 'air a la PEMFC. L'air permet aussi de refroidir la PEMFC en
cas de surchauffe et d'humidifier la membrane. Pour la conception de cathode fermée,
l'oxygéne est fourni a la cathode a travers des canaux d'air comprimé. La conception des
PEMFCs a cathode fermée est plus compliquée a mettre en place puisqu'elle nécessite une
installation d'air comprimé ou un réservoir d'oxygene. De méme, ce type de conception
nécessite un circuit de refroidissement extérieur afin de refroidir la PEMFC en cas de
surchauffe. Les PEMFCs a cathode fermée exigent aussi un systéme d'humidification afin

d'assurer I'hydratation de la membrane au cours du fonctionnement de la pile.

i 1: Ventilateurs /2 : Entrée d'H,/ 3 : Sortie de purge / 4 : Entrée d'air comprimé e

/" PEMFC \
a cathode \ §
"-Q\guvert\e y

a cathode

"/
AN

fermée

5 : Circuit de refroidissement/ 6 : Réservoir d’hydrogéne

Figure 1.3 PEMFC a cathode ouverte et a cathode fermée
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1l existe aussi une variante de la PEMFC qui fonctionne a des températures élevées. Elle
est appelée PEMFC Haute Température (PEMFC HT). Plus de détails sur les PEMFC HT sont

présentés en annexe C.

1.2.2 Avantages des piles a2 combustible :

Les piles a combustible présentent divers avantages par rapport aux sources d'énergie
classiques, telles que les moteurs a combustion interne ou les batteries. Bien que certaines
caractéristiques des piles a combustible ne soient valables que pour certaines applications, la

plupart des avantages présentés ci-dessous sont plus généraux [4, 7, 8, 10].

= Les piles a combustible peuvent réduire considérablement les €émissions de gaz a effet

de serre causée par la combustion des combustibles fossiles.

= Sil'hydrogene est obtenu par I'électrolyse ou par la valorisation des résidus, il entraine
une réduction de 100% des émissions de gaz a effet de serre du puits a la roue par

rapport au moteur a essence a combustion interne.

* Les piles a combustible n'ont pas besoin de combustibles conventionnels tels que le
pétrole ou le gaz et peuvent donc réduire la dépendance économique vis-a-vis des
pays exportateurs de pétrole, créant ainsi une plus grande sécurité €nergétique pour

les pays importateurs.

* La maintenance des piles a combustible est simple, car il y a peu de pi€éces mobiles

dans le systéme.

» Les piles a combustible ont un rendement plus élevé que les moteurs diesel ou a gaz

(jusqu'a 60%).
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= La plupart des piles a combustible fonctionnent silencieusement par rapport aux
moteurs & combustion interne. Elles sont donc bien adaptées a une utilisation dans des

batiments tels que les hdpitaux.

= Les piles a combustible a basse température (PEMFC, DMFC) ont une faible

transmission de chaleur ce qui les rend idéales pour les applications militaires.

* Les piles a combustible a température €élevée produisent une chaleur de haute qualité
de sorte qu'elles sont bien adaptées aux applications de cogénération (telles que la

chaleur et I'énergie combinées pour une utilisation résidentielle).

» L'utilisation de piles a combustible stationnaires pour générer de la puissance au point
d'utilisation permet d'obtenir un réseau €lectrique décentralisé potentiellement plus

stable.

* Le temps de fonctionnement est beaucoup plus long qu'avec les batteries, car une pile
a combustible peut fonctionner indéfiniment, a condition qu'elle soit alimentée par

une source d'hydrogéne et une source d'oxygene.

1.3 Domaine d'application

En raison de leur large applicabilité et de leurs divers avantages, les piles a combustible
peuvent relever des défis critiques dans trois marchés : la puissance stationnaire, le transport

et I'alimentation portable, définis comme suit.
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Tableau 1.2 Les différents domaines d'application des piles a combustible [2, 3, 6]

= Produits

= Applications

militaires (puissance
portative portée par
un soldat,
génératrices montées
sur chassis)

portables
(torches, chargeurs
de batterie), petits
appareils
électroniques
personnels  (lecteur
mp3, caméras)

(cogénération)
*  Microcogénération
stationnaire

= Alimentations sans
interruption (UPS)

Type Portable Stationnaire Transport
d'application
Définition | Les piles a combustible | Les piles a combustible | Unités qui
qui ne sont pas installées | sont utilisées a un | fournissent une
de fagon permanente ou | emplacement fixe pour | puissance de
les piles a combustible | I'alimentation principale, | propulsion ou une
dans un appareil portatif. | l'alimentation de secours | extension ~a  un
ou la production | véhicule
combinée de chaleur et
d'électricité
Plage de 1 W-20kW 0.5 kW - 400 kW 1 kW - 100 kW
puissance
Technologie | PEMFC PEMFC , MCFC | PEMFC
utilisée | pvipC AFC  , SOFC | DMEC
PAFC
Exemples |= Unités d'alimentation = La production |® Véhicules
auxiliaire pour les stationnaire €lectriques a pile
camping-cars, les combinée de chaleur a combustible
bateaux ...) et d'électricité (FCEV)

= Véhicules de
manutention

= Camions, bus et
véhicules
spécialisés

= Les groupes
auxiliaires de
puissance  pour
véhicules hors
route

Parmi ces domaines d'application, on s'intéresse au domaine de transport qui présente

environ 300 MW de I'énergie délivrés par les systemes piles & combustible en 2016 face a 220
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MW pour les applications stationnaires et 0.3 MW pour les applications portables (Figure 1.4)

[3].

(i) (i)
70,000 600
60,000 == = 500
:
50,000 - = 400
40,000 B Portable £ M Portable
. = 300 .

30,000 Tran{sportahon ‘% Tran_sportatlon
20,000 W Stationary 2)" 200 W Stationary

0 0

2014 2015 2016 2014 2015 2016

Figure 1.4 (i) Nombre de piles & combustible expédiées dans le monde entier par
application (ii) Mégawatts expédiées dans le monde entier par application [3]

La plus forte augmentation - presque trois fois - en MW est survenue dans le secteur des
transports. Cette croissance peut étre attribuée a l'introduction et a I'expansion des véhicules
légers a pile a combustible du Japon et de la Corée de sud vers de nouvelles régions du monde.
Il y avait aussi I'inclusion du véhicule a pile a combustible de Honda sur le marché. D'autres
applications de transport telles que les bus et la manutention ont également contribu¢ a
l'augmentation du MW expédié [6]. En 2016, la Chine est devenue l'un des principaux clients
des autobus a pile a combustible, avec plus de 30 unités déployées ou commandées tout au
long de l'année, avec un grand potentiel pour augmenter ce chiffre [3]. Dans la suite, on va
s'intéresser au véhicule a pile a combustible, ainsi que leurs défis techniques ce qui va nous

ramener a la problématique de recherche de la thése.

1.4 Les véhicules a pile a combustible

Le transport est un systeme complexe composé de véhicules 1égers, moyens et lourds, de

véhicules de manutention et de véhicule de transport ferroviaire, maritime et aérien utilisés



Introduction 32

pour le transport personnel, le transport des marchandises, la construction, I'agriculture et
I'exploitation miniére ainsi que les infrastructures associées [8]. Le transport fournit des
services essentiels a I'économie, mais produit €galement des impacts négatifs importants,
notamment les colts économiques, la dépendance au pétrole et les impacts environnementaux
sur la qualité de I'air [6, 8]. Un large éventail de technologies a divers stades de développement
scientifique et technologique offre la possibilit¢ d'atténuer ces impacts. Parmi ces
technologies, on s'intéresse aux véhicules électriques a pile a combustible (FCEV) qui utilisent
les piles a combustible de types PEMFC pour fournir de 1'électricité a un moteur €lectrique.

La Figure 1.5 présente l'architecture d'un FCEV.

Véhicule a pile a hydrogéne

Moteur de traction  pjle 5 combustible Batterie

électrique
Remplisseuse de

i _{carburant
A\

Convertisseur DC / DC

Systéme de <s Réservoir de
refroidissement carburant
{hydrogéne)

Transmission
Controleur électronique de puissance

Batterie (auxiliaire)
Figure 1.5 Architecture d'un FCEV
Les FCEVs peuvent €tre ravitaillés en quelques minutes, peuvent €tre utilisés pour un

large éventail de véhicules de différentes tailles et de différentes exigences de performance,

et peuvent atteindre une autonomie de plus de 500 km [8]. En outre, les FCEVs diminuent la
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dépendance au pétrole et offrent d'importantes réductions potentielles de gaz a effet de serre,
surtout lorsqu'ils sont alimentés avec de I'hydrogene obtenu par I'électrolyse ou par la
valorisation des résidus [11]. Les FCEVs ont suscité I'enthousiasme des constructeurs
automobiles qui ont livré des FCEVs a des clients dans des endroits choisis dans le monde et
ont dévoilé de nouveaux modeles FCEV et des stratégies d'introduction sur le marché. Un
développement majeur a été l'introduction du troisieme FCEV commercial, le Honda Clarity
Fuel Cell doté, selon le constructeur, d’une autonomie de 700 km [3]. Le Honda Clarity se
joint aux deux autres FCEVs commerciaux, la Toyota Mirai et la Hyundai ix35, qui ont vendu

ou loué cumulativement 4 000 voitures jusqu'a la fin de 2016 (Figure 1.6) [3].

Hyundai ix35 FCEV (2013) Honda Clarity FCEV (2017) Toyota Mirai (2016)

i i ii
Figure 1.6 Les FCEVs commerciaux

Hyundai aura son nouveau FCEV en 2018, et Ia filiale Kia travaille sur un autre modele
[2]. Audi a montré sa H-tron Quattro au salon de Détroit, Ford pourrait avoir un FCEV en
2018 et BMW a réitéré ses plans pour ne lancer un FCEV que dans la prochaine décennie [2].
GM, qui a construit la toute premiere camionnette a pile a combustible en 1966, reste timide
quant & son calendrier. GM a cependant été active dans le domaine militaire [4]. A titre
d'exemple, Chevrolet, une division de la compagnie GM, produit un FCEV militaire appelé
Colorado ZH2 [4]. Le prix de la FCEV la plus inattendue est allée & Nissan, qui a annoncé un
systeme SOFC bioéthanol Ceres Power dans un véhicule e-Bio pour le tester au Brésil [2].

Toyota et Hyundai ont également discuté de leurs modeles FCEV de prochaine génération,
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dont I'introduction est prévue pour 2018 (Hyundai) et 2020 (Toyota) [3]. Les acteurs non
traditionnels vont de l'avant aussi: Symbio FCell devrait augmenter ses livraisons de
fourgonnettes RENAUT Kangoo ZE-H2 tandis que Riversimple a l'intention de construire et
de tester une série de ses voitures Rasa [2]. Bien que la production de FCEV léger soit
actuellement limitée, elle devrait augmenter au cours des prochaines années avec la croissance
de l'infrastructure de production d'hydrogéne. Concernant les infrastructures d'hydrogéne,
elles ont poursuivi leur croissance en 2016, avec 92 nouvelles stations de ravitaillement en

hydrogéne ouvertes dans le monde [3].

1.4.1 Défis techniques

La technologie des véhicules a pile a combustible a évolué pour atteindre la phase de
commercialisation. Néanmoins, des progrés supplémentaires sont nécessaires pour fournir un
moyen de transport rentable, omniprésent et fiable. Une pénétration significative du marché
prend du temps, d'énormes quantités d'argent et surtout beaucoup de recherche et

développement pour répondre aux questions suivantes :

=  Coilt : Selon les estimations de 2015, le colt d'un systtme PEMFC de 80 kW
fonctionnant a I'hydrogeéne direct est de 53 $ / kW (Tableau 1.3) [4]. Le cout des
systémes pile a combustible doit étre réduit avant de pouvoir €tre compétitif avec les
technologies de véhicules classiques (moteurs a combustion interne a essence) [§].
L'objectif de coiit selon le Département de I'Energie Américain (DOE) pour 2020 est
de 40 $ / kW, ce qui est considéré comme le point a partir duquel les véhicules a pile
a combustible seraient compétitifs sur la base du colit avec les technologies

concurrentes-existantes et futures ( Tableaw 1:3) [4]- La compétitivité a long terme
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nécessite une réduction des colts supplémentaires jusqu'a 30 § / kW, ce qui représente
l'objectif’ ultime (Tableau 1.3) [4]. Pour surmonter la barriere des cots, il faut
diminuer les coiits des composants tels que les catalyseurs, la membrane, ainsi que le

processus de fabrication [8].

*  Performance : Une performance plus élevée permet la production de puissance a une
plus grande efficacité a partir d'un systéme de piles a combustible plus petit, entralnant
directement des réductions de coflits et une économie de carburant [4]. Pour y arriver,

il faut surmonter les obstacles suivants [3, 4, 8]:

e Utilisation sous-optimale des catalyseurs actuels a base de platine

e Faible performance des catalyseurs et des électrodes actuels, qui nécessitent un

fonctionnement sous pression pour atteindre une puissance de sortie suffisante

e Faible performance des membranes dans les conditions froides, chaudes et séches

e Lerendement du systeme de pile 2 combustible devrait augmenter pour atteindre

65% en 2020 (la cible ultime est de 70%) (Tableau 1.3).

* Durabilité : Selon les estimations de 2015, la durabilit¢ d'un systeme PEMFC de 80
kW fonctionnant a I'hydrogéne direct est de 3 900 heures avant une dégradation de
10% (Tableau 1.3) [4]. Le DOE vise une durabilit¢ de 5 000 heures en 2020 avec
moins de 10% de perte de performance (Tableau 1.3). La compétitivité a long terme
nécessite une durabilité de 8 000 heures, ce qui représente l'objectif ultime (Tableau
1.3) [4]. Les principales causes de dégradation des piles a combustible comprennent

la perte de la surface catalytique et la détérioration des membranes [12].
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= Stockage de I'hydrogéne : Le stockage d'hydrogéne a bord doit offrir une autonomie
de plus de 500 Km au colt de 8 § / kWh ou moins, sans réduire les performances ou

J'espace intérieur [8].

= La gestion de l'air, de la chaleur et de I'eau sont également des obstacles a la
commercialisation des piles @ combustible dans les applications de transport. La
gestion de l'air pour les systémes de piles a combustible est un défi parce que les
technologies de compresseurs d'aujourd’hul ne sont pas optimisées pour les
applications de pile & combustible automobile. En outre, la gestion thermique et la
gestion de l'eau pour le systéme de pile a combustible nécessitent des améliorations.
La gestion de l'air, de la chaleur et de I'eau nécessitent parfois de grands échangeurs
de chaleur, des compresseurs et des humidificateurs qui augmentent le colt et la
complexité du systéme et utilisent une partie de la puissance produite, réduisant ainsi

l'efficacité globale du systéme [4].

* Démarrage a froid : Les systemes de pile a combustible automobile doivent démarrer
rapidement a partir de n'importe quelle condition ambiante avec une consommation de
carburant minimale. Pour les applications automobiles, les piles & combustible doivent
étre congues pour résister aux perturbations thermiques. Des stratégies pour optimiser
le temps de démarrage et I'énergie consommeée sont nécessaires. Les exigences de
démarrage a froid des véhicules a pile a combustible ont été fixées par plusieurs pays
et organismes. Par exemple, aux Etats-Unis, le dernier objectif a été fixé par le DOE
en 2016, qui réclame d'ici 2020, un démarrage rapide d'un véhicule a PEMFC en moins
de 30 s avec moins de 5 MJ d'énergie pour une température ambiante de -20 °C [4].

Le DOE exige également un démarrage réussi sans source de chauffage externe a
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-20 °C [4]. En outre, I'Union européenne cherche a atteindre un démarrage a froid a
-25 °C et de maintenir une bonne conductivité protonique a basse température (plus
de 10 mS.cm™ 4 -20 °C) [13]. General Motors a également pour objectif de réaliser un
démarrage sans assistance externe a -30 °C [13]. Toyota a commercialisé un des
premiers véhicules a PEMFC (la Toyota MIRAI) en 2015, et l'une des grandes
questions techniques abordées par Toyota sur plusieurs années est le démarrage a froid
a-30°C.

Les véhicules électriques et hybrides fonctionnant avec une PEMFC prennent de plus en
plus d'ampleur dans le secteur d'automobile. L'intérét pour ce type de véhicules est croissant
en raison de ces nombreux atouts (¢cologique, rendement et autonomie élevée et temps de
recharge rapide). Cependant, la pénétration du marché et la viabilité¢ économique de cette
technologie dépendent des avancées réalisées afin de combler certaines lacunes telles que la
durée de vie réduite, le colt élevé et le probleme de démarrage dans les pays avec des
conditions climatiques froides. Parmi ces lacunes, nous nous intéressons au probleme de
démarrage a froid des FCEVs. Les PEMFCs sont sensibles a la température, se traduisant a
basse température par le probléme de démarrage et une diminution de ces performances. Le
probléme de démarrage a froid des véhicules a pile & combustible nous ramene a la

problématique de recherche de la these présentée dans la suite.
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Tableau 1.3 Exigences techniques du DOE: Systéme pile a combustible de 80 kW
(net) dédié pour le transport fonctionnant a I'hydrogene direct [4]

Les exigences techniques ont été élaborées avec l'aide du Partenariat américain DRIVE, qui
regroupe des entreprises du secteur de I'automobile et de 1'énergie

Caractéristique Unité Statut Objectif | Objectif
2015 2020 ultime
Rendement énergétique maximal % 60 65 70
Densité de puissance W.L! 640 650 850
Puissance spécifique W.Kg'! 659 650 650
Cout $ . kWoe! 53 40 30
Temps de démarrage a froid (jusqu'a
50% de la puissance nominale) seconds ) 30 30
A partir de -20 °C seconds <10 5 5
A partir de + 20 °C
Energie de démarrage et d'arrét
A partir de -20 °C MJ 7.5 5 5
A partir de + 20 °C MJ - 1 1
Durabilité dans un cycle de conduite heures 3900 5000 8000
automobile
Durabilité en fonction des cycles de cycles - 5 000 5000
Démarrage / arrét
Démarrage a froid assisté °C - -40 -40
Démarrage a froid non assisté °C -30 -30 -30

1.5 Problématique de recherche

La PEMFC est un dispositif électrochimique qui délivre de I'électricité en dégageant de la
chaleur et de I'eau. Si la température de la pile est inférieure a 0 °C, l'eau produite au niveau
de la couche catalytique géle, ce qui peut bloquer le passage de 1'oxygéne c6té cathode au
démarrage de la PEMFC. L'eau absorbée par la membrane gele aussi ralentissant ainsi les

réactions ¢lectrochimiques de la PEMFC au démarrage. Ces phénomenes causent une chute
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de la tension de la PEMFC ce qui échoue le démarrage a froid et accélére la dégradation de la
PEMEFC [14-16]. Plusieurs chercheurs ont constaté que le phénomeéne de gel dans la PEMFC
cause des dommages au niveau de la membrane ce qui provoque une diminution de la réaction
d'oxydation cathodique et la puissance maximale de la pile [14-16]. Le probléme de démarrage
a froid sera présenté avec plus de détails dans le prochain chapitre, ainsi que les solutions et

les stratégies proposées dans la littérature.

1.6 Objectif de recherche

L'objectif défini pour la these est le développement d'une stratégie de démarrage a froid
des PEMFCs. La stratégie de démarrage a froid proposée doit viser la réduction des dépenses
énergétiques et I’optimisation du temps de démarrage en réduisant la dégradation de la

PEMFC.
L’objectif sera atteint a travers les sous-objectifs suivants :
= (Compréhension du probléme de démarrage a froid des PEMFCs
= Exploration des stratégies existantes de démarrage a froid des PEMFCs

= Identification des parametres de la PEMFC qui influencent les performances de

démarrage a froid

= Conception d'une stratégie de démarrage a froid des PEMFCs focalisée sur la réduction
des dépenses énergétiques et I’optimisation du temps de démarrage en réduisant la

dégradation de la PEMFC
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1.7 Méthodologie de recherche

Les travaux de recherche menés au cours de la thése visent a résoudre le probléme de
démarrage des PEMFCs a basse température. Ce probléme de démarrage a froid a déja eu
I'attention de plusieurs chercheurs de sorte que plusieurs articles scientifiques et brevets ont v
¢té publiés. Par conséquent, une étude bibliographique sur les problémes de démarrage a froid
des PEMFCs est nécessaire. Cette étape permettra de mieux définir la problématique de

recherche et d'avoir une meilleure compréhension du sujet.

En deuxiéme lieu, une étude bibliographique approfondie sur les solutions et les stratégies
de démarrage a froid sera effectuée. Cette étude bibliographique permettra de distinguer deux
types de stratégies de démarrage a froid des PEMFCs : (i) "Garder au chaud" et (ii) "Chauffer
au démarrage". Les deux stratégies exigent une source de chauffage pour chauffer la PEMFC
a basse température. Les solutions de chauffage proposées sont généralement divisées en deux
catégories : (i) chauffage externe et (ii) chauffage interne. Le chauffage externe utilise des
sources de chauffage externe a la PEMFC telles que les ventilateurs d'air chaud et les éléments
chauffants. Le chauffage interne se base sur la chaleur générée par la réaction exothermique
de la PEMFC au cours de son fonctionnement. Le DOE encourage ces dernieéres années
I'utilisation des solutions de chauffage interne pour diminuer le coit du démarrage a froid des

PEMFCs (Tableau 1.3).

Apres avoir classifié les stratégies et les solutions de démarrage a froid, une étude
comparative entre les stratégies "Garder au chaud"” et "Chauffer au démarrage” sera réalisée
en simulation. Une fois la stratégie la plus adaptée au probléme de démarrage a froid des
PEMFCs est sélectionnée, on présentera une deuxieme étude comparative entre les solutions

de chauffage les plus avantageuses en termes d'exigences énergétiques et temps de chauffage.
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Cette deuxieme étude comparative sera bas€e sur une étude expérimentale permettant
d'explorer la capacité des solutions de chauffage a faire démarrer la PEMFC a basse
température. Le banc d'essai qui sera congu pour cette étude sera aussi utilisé pour effectuer
une étude paramétrique permettant d'identifier les parameétres de la PEMFC qui influent les

performances de démarrage a froid.

L'é¢tude bibliographique ainsi que les études comparatives et paramétriques nous
permettront d'explorer les différentes solutions de démarrage a froid ainsi que leurs capacités
a démarrer la PEMFC a basse température. En outre, ces études permettront de se positionner
par rapport aux solutions existantes afin de proposer une stratégie de démarrage a froid
focalisée sur la réduction des dépenses énergétiques et I’optimisation du temps de démarrage
tout en réduisant la dégradation de la PEMFC. La stratégie proposée sera validée
expérimentalement sur un banc d'essai développé a I’Institut de Recherche sur I’Hydrogéne
(IRH). Les échéanciers des différentes étapes sont présentés dans I‘annexe A. La

méthodologie de recherche est résumée par la figure suivante.
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La compréhension détaillée des mécanismes de démarrage a froid et les solutions
opérationnelles connexes sont le principal intérét de nombreuses études. Dans ce contexte, on
distingue deux types de travaux. Des travaux de modélisation de la PEMFC permettant de
mieux comprendre le comportement de la PEMFC a basse température et des travaux qui

proposent des solutions opérationnelles de démarrage a froid.

Les travaux de modélisation de la PEMFC s'intéressent a modéliser les phénomenes
physiques complexes tels que le transport d'eau dans la PEMFC, la formation de la glace dans
la couche catalytique cathodique, les réactions électrochimiques, les échanges thermiques de
la PEMFC et plusieurs autres phénomenes [13, 17-27]. L'interaction entre ces différents
domaines physiques pousse les chercheurs a se baser sur différentes hypothéses dépendantes
de l'utilisation du modele. Ces modéles permettent de simuler le comportement non linéaire
de la PEMFC et I'évolution dynamique de ces parametres tout au long du démarrage. Ces
modeles sont généralement congus pour comprendre les mécanismes de démarrage a froid et
pour identifier les paramétres qui influent le démarrage a froid de la PEMFC. Les modéles de
PEMFC a basse température présentent le comportement €lectrothermique de la PEMFC avec
différents niveaux de précision puisqu'ils se basent sur plusieurs hypotheses et ne prennent
pas en considération la dégradation de la PEMFC qui est un facteur difficile 4 modéliser et

qui influe considérablement les performances de la PEMFC [13, 17-27].

Le deuxieme type de travaux s'intéresse aux problémes et aux solutions opérationnelles
de démarrage a froid des PEMFCs. Dans un effort pour améliorer le démarrage a froid des
systemes PEMFCs pour les applications automobiles, des progres significatifs ont été réalisés
dans le développement des solutions d'évacuation d'eau (solutions de purge) et 'amélioration

des systemes de production et gestion de la chaleur dans les PEMFCs. En outre, diverses
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stratégies de démarrage a froid ont été développées et présentées par un nombre considérable
d'articles et de brevets. Suite aux objectifs définis pour ce doctorat, nous avons concentré notre
recherche bibliographique sur les problemes et les solutions opérationnelles de démarrage a

froid des PEMFCs.

La littérature récente contient quelques articles de revue bibliographique regroupant les
différents travaux de démarrage a froid des PEMFCs. Wan et al. [28] ont publié un article de
revue bibliographique sur le démarrage a froid des PEMFCs, mais il a focalisé sa recherche
sur les changements d'état et de phase de I'eau dans la PEMFC, les impacts de la congélation
de I'eau sur la PEMFC et les travaux de modélisation de la PEMFC a basse température. Meng
et al. [29] a également présenté une revue de la littérature sur les travaux expérimentaux et
numériques de démarrage a froid des PEMFCs. Les revues de la littérature présentée
précédemment se sont plus intéressées au comportement électrochimique de la PEMFC face
a des températures inférieures a zéro et aux différents travaux de modélisation de la PEMFC
a basse température. Cependant, il n'existe pas une revue de littérature permettant de classer
et comparer les différentes solutions opérationnelles de démarrage a froid. Par conséquent,
nous avons publié un article de revue bibliographique qui regroupe et compare les différentes
solutions de chauffage (internes et externes), les différentes solutions de purge a 'arrét de la
pile et les principales stratégies de démarrage a froid en se basant sur une enquéte exhaustive

d'articles et de brevets (annexe B) [10].
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2.1 Probléme de démarrage a froid des PEMFCs

Lorsque la température de la PEMFC est inférieure a zéro pendant une longue période,
l'eau produite dans la cathode géle, bloquant ainsi le passage de I'oxygene c6té cathode et le

passage des ions d'hydrogéne a travers la membrane (Figure 2.1) [14-16].

Courant électrique

Réaction d’oxydation Réaction de réduction
———
H2 —— 2H’+2e O, +4H*+4e — _, 2H,0
<:' BHO0 =D
Combustible L |8 Eau et
en excés .-j::HD iy ﬂ chaleur
L évacuées
H, H' e
= :+:> - “ l:>
I
!- ‘b‘~‘> e
Combustible 2 Air
i l S
Couche catalytique Electrolyte Couche catalytique
anodique (Membrane) cathodique

Figure 2.1 Phénomene de congélation dans une PEMFC

Ces phénomenes ralentissent les réactions électrochimiques de la pile (réaction
d'oxydation et de réduction), ce qui cause une chute de la tension de la pile, échoue le

démarrage a froid et accélere la dégradation de la pile (Figure 2.2) [14-16].
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Figure 2.2 Exemple d'un démarrage échoué (chute de la tension et du courant)

Les cycles répétés de congélation / décongélation causent aussi des dommages physiques
au niveau des cellules et diminuent les performances de la PEMFC [16, 30]. Une étude
expérimentale a montré qu'une perte d'environ 2,4% de la puissance maximale est observée
apres 3 000 cycles [31]. Afin de mieux comprendre le probleme de démarrage a froid de la
PEMFC, on va explorer le mécanisme de gel dans les différents composants de la PEMEC,

ainsi que leur influence sur les performances de la pile.

Plusieurs chercheurs ont montré que l'eau résiduelle gele principalement dans la
membrane, les plaques bipolaires et les couches catalytiques, ce qui affecte considérablement
les performances et la durabilité de la PEMFC [15, 32]. La membrane électrolytique est 1'un
des éléments les plus importants dans les PEMFCs parce qu'elle affecte directement les

performances de la pile a combustible. Lorsque la PEMFC est soumise a de basse température,
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le volume d'eau a I'intérieur de la cellule augmente de 9% en raison de la différence entre les
densités d'eau et de glace (0.9998 et 0.9168 g-m~, respectivement) [33]. Ce phénomeéne
délamine la couche catalytique de la membrane et de la plaque bipolaire [33, 34]. En outre, il
cause des fissures dans la membrane, ce qui conduit a une réaction non contrdlée entre
I'oxygene et I'hydrogéne et réduit la durée de vie de la cellule [34]. La recherche rapportée
dans les références [35, 36] a associé la formation de la glace sur la surface de la membrane a
sa teneur initiale en eau et a son épaisseur. Les auteurs ont conclu que plus la teneur initiale
en eau est élevée et plus la membrane est épaisse, plus la couche de glace sera épaisse. Dans
ce contexte, Schmittinger et al. [16] et Park et al. [37] ont réalisé de nombreux tests montrant
que plus I'hydratation de la membrane est basse apres I'arrét, moins les fissures seront graves.
Dans le méme contexte, Mukundan et al. [38] ont montré que plus la teneur en eau est basse,
plus la conductivité de la membrane est €levée pour des températures inférieures a 0 °C. Tajiri
et al. [39] ont conclu que la membrane est le composant le plus important pour améliorer les
performances de la cellule lors du démarrage a froid. Par conséquent, il faut bien contréler la

teneur en eau de la membrane & basse température.

Afin de mieux comprendre l'influence des basses températures sur la PEMFC, de
nombreux chercheurs [40-44] ont étudié les effets de la congélation d'eau sur les plaques
bipolaires et les couches catalytiques. Dans ce contexte, Fuller et al. [40] ont montré que la
majeure partie de la glace se condense dans les couches catalytiques et les plaques bipolaires.
Oszcipok et al. [44] et Hou et al. [43] ont conclu que la glace s'accumule principalement c6té
cathode ce qui peut empécher le passage de I'oxygene et par conséquent diminuer la réaction

d'oxydation cathodique. Ces phénomeénes provoquent une importante chute de tension, une



Etat de I'art 49

augmentation de la résistance €lectrique de la cellule et évidemment 1'échec du démarrage de

la pile [28, 35, 36].

Pour conclure, le démarrage a froid d'une PEMFC présente une interaction entre le
transport d'eau produit par la réaction €lectrochimique et la chaleur nécessaire pour chauffer
la pile. Si l'eau produite ne peut pas €tre suffisamment €liminée et si la chaleur générée est
insuffisante pour augmenter la température de la cellule au-dessus de la température de
congélation, la formation de glace se produit dans le catalyseur cathodique et la membrane,
provoquant ainsi I'échec du démarrage a froid et la dégradation des composants de la PEMFC

[45].

En se basant sur les recherches présentées dans [17, 19, 46], les parametres critiques

affectant le démarrage a froid des PEMFCs sont résumés dans le Tableau 2.1.

Tableau 2.1 Les parametres critiques affectant le démarrage a froid des PEMFCs [17, 19, 46]

Paramétres Importance Commentaires
Température de I'hydrogeéne Modéré Le chauffage de I'hydrogene
réduit le temps de démarrage
Température d'entrée du Critique Une température d'entrée du
liquide de refroidissement liquide de refroidissement
" . o
(PEMFC 2 cathode fermée) supérieure a0 °C st
fortement recommandée.
Quantité¢ de glace initiale Critique L'eau résiduelle se
(eau résiduelle) transforme en glace a basse
température, ce qui
augmente le temps de
démarrage ainsi que
I'énergie consommeée.
Densité de courant délivrée Critique Une plage optimale de
par la PEMFC densités de courant de
fonctionnement existe pour
le démarrage a froid
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Tableau 2.1 (Suite)

Paramétres Importance Commentaires
Membrane
Epaisseur Modéré Plus la membrane est

épaisse, plus la couche de
_glace sera épaisse

Hydratation Critique Plus T'hydratation de la
membrane est basse apres
l'arr€t, moins de glace sera

formée

Conductivité Critique Une conductivité élevée de
la membrane favorise la
réaction d'oxydation
cathodique et par
conséquent les

performances de la PEMFC
s'améliorent

Plaque bipolaire
Masse thermique Critique Une masse thermique plus
faible pour la plaque
bipolaire  est fortement
recommandée.
Conductivité thermique Faible Matériau avec une

conductivité¢ thermique >
10Wm 'K est recommandé

Couche catalytique

Conductivité Modéré Une conductivité élevée de
la. couche  catalytique
accélere les réactions

d'oxydation et de réduction

2.2 Les solutions proposées au démarrage et a I'arrét de la PEMFC

Afin d'améliorer le démarrage a froid des PEMFCs, de nombreuses études ont proposé
des solutions permettant de réduire la formation de la glace a I'arrét de la PEMFC. D'autres

études ont porté sur la recherche de solutions de chauffage au démarrage pour €lever la
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température de la pile au-dessus du point de congélation de I'eau. D'une part, les différentes
études visent a obtenir un démarrage a froid réussi et a réduire la dégradation de la PEMFC.
D'autre part, ils tentent de satisfaire les objectifs spécifiques du démarrage a froid en termes

de temps de démarrage et énergie consommée (t =30 s, E=5 MJ, Tamp=-20 °C).

2.2.1 Les solutions proposées a I'arrét de la PEMFC

Les systemes et les solutions proposés a I'arrét de la PEMFC visent 4 éviter le gel de l'eau
résiduel pendant l'arrét et, en particulier, a améliorer la capacité d'une pile a combustible a
démarrer aprés une exposition a des conditions de gel. Tout d'abord, les différentes solutions
de purge seront présentées. Deuxieémement, des solutions matérielles, utilisant des matériaux

moins sensibles aux dommages causés par le gel, seront présentées.

2.2.1.1 Les solutions de purge

En se basant sur la littérature, 1l est clair que purger I'eau résiduelle dans la PEMFC a
l'arrét est une clé importante d'un démarrage a froid réussi. La purge est effectuée pour
diminuer la formation de la glace qui peut causer des dommages aux composants de la PEMFC
et pour améliorer la capacité de démarrage a froid [24, 47]. Toutes les solutions de purge sont
efficaces pour réduire la majeure partie de I'eau liquide, mais elles n'ont pas la méme efficacité
pour éliminer I'eau résiduelle absorbée par la membrane. De nombreux travaux ont suggéré
différentes solutions de purge qui peuvent étre divisées en trois catégories : "Purge par air

comprimé ou souffleur d'air", " Purge par gaz humidifié/sec " et " Séchage sous vide ".

Les recherches présentées dans [48-50] ont proposé de purger les canaux de transfert de
gaz du coté anode et/ou cathode de la PEMFC avec de I'air comprimé ou un souffleur d'air.

Cette solution de purge n'est pas toujours efficace, car la différence de concentration d'eau
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entre la couche catalytique et le canal de purge est trop petite pour transporter I'eau vers le

canal en un temps limité [31].

En utilisant la méthode proposée dans [48, 51-57], I'eau est purgée de la PEMFC par
J'écoulement d'un réactif sec ou humidifié€ a travers la pile avant son arrét. Le réactif sec peut
étre un liquide ou un gaz tel que l'azote ou I'hydrogene utilis€ pour alimenter la PEMFC. La
réaction de réduction d'un réactif sec génére une grande quantité de chaleur, ce qui augmente
considérablement la quantité d'évaporation de I'eau résiduelle dans la membrane, la GDL et
la CL [31]. Dans d'autres modes de réalisation, le séchage peut Etre réalisé par le
fonctionnement de la PEMFC de telle fagon a créer une condition de séchage [58, 59]. Tajiri
et al. [56] ont présenté une étude expérimentale qui permet d'atteindre une excellente
performance de purge par gaz sec en utilisant la résistance a haute fréquence (HFR) de la
cellule comme un indicateur de la teneur en eau de la membrane. Tajiri et al. [56] a comparé
le débit de purge et I'humidité relative de deux gaz de purge, I'hélium (He) et de I'azote (N2)
et il a constaté que la purge par le gaz d'hélium présente de meilleures performances en raison
de sa diffusivité d'eau plus élevée. Dans une autre étude, Tajiri et al. [57] ont développé une
solution de purge dans laquelle la PEMFC est purgée avec du gaz partiellement humidifié€
pendant une longue période de temps (environ 3 h) pour €liminer toute I'eau liquide dans la
PEMFC. Bien que la purge par gaz humidifié soit utile pour évacuer la majeure partie d'eau,
une purge pour un véhicule 8 PEMFC nécessite une durée de purge beaucoup plus courte, de
préférence inférieure a 120 s [56]. Tajiri et al. [57] ont effectué une comparaison entre la
purge par gaz humidifi€ et la purge par gaz sec. Ils ont conclu que la purge par gaz sec est plus

efficace pour un démarrage a froid a -20 et -30 °C [57].
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Tous les travaux présentés dans [50, 60, 61] recommandent |'évaporation de I'eau hors de
la PEMFC en utilisant une réduction brutale de la pression, appelée séchage sous vide. Le
séchage sous vide est I'évaporation d'un liquide a partir d'un composant a une pression d'air
réduite, de sorte qu'il seéche quand la température diminue [50]. Afin d'avoir des bonnes
performances de purge, le séchage sous vide se produit juste apres la désactivation de la
PEMEC alors qu'elle est encore chaude [61]. Le Tableau 2.2 présente une comparaison entre

les différentes solutions de purge présentées ci-dessus.

Tableau 2.2 Comparaison des différentes solutions de purge

Purge par air Le séchage sous vide
comprimé ou souffleur
d'air
Purge La purge par gaz Le séchage sous vide est plus
par gaz humidifié/sec permet efficace que la purge par gaz
humidifié/sec | d'€liminer plus d'eau que la | humidifié/sec en terme de temps
purge par air | de purge et quantité d'eau €éliminé
comprimé/souffleur d'air [50]
Purge En utilisant la méthode de
par air séchage sous vide, la majeure
comprimé ou quantit'é d’eau sur la couche
souffleur catalytique et la membrane a été
' . ¢vacuée en comparaison avec la
d'air méthode de purge par air comprimé
ou souffleur d'air [50]

Pour les applications automobiles, la durée de la purge est trés importante, car une énergie
supplémentaire est consommeée pendant le processus de purge, et elle doit étre contrdlée pour
¢éviter la déshydratation totale de la membrane [48, 54, 62]. De plus, le débit de gaz de purge,
le temps de démarrage de la purge et la température de la PEMFC au moment de la purge sont

des facteurs importants pour une purge réussie et efficace. Par conséquent, une stratégie de
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purge efficace est nécessaire. Deux stratégies de purge ont été étudi€es par St.-Pierre et al.
[51]. La premiére stratégie consiste a déclencher la procédure de purge par gaz sec
immédiatement apres I'arrét de la pile. Au démarrage, les performances des cellules de la pile
diminuent continuellement a des densités de courant élevées. Avec la deuxieme stratégie qui
consiste a purger la pile par gaz sec apres le refroidissement de la pile, aucune diminution
significative des performances des cellules de la pile n'a été observée. Plusieurs chercheurs
[51, 52] ont trouvé que purger seulement la cathode donne des résultats satisfaisants et
contribue a 'efficacité énergétique de la PEMFC. Certains chercheurs [51, 63-65] ont observé
la formation de glace sur I'empilement des cellules de la PEMFC pendant le temps de purge
par gaz sec. Il a été montré que I'eau s'évaporait d'abord dans les canaux de transport d'O2/Ho,
suivie par la plaque bipolaire et finalement la membrane. En conséquence, la résistance de la
membrane augmente légeérement en raison de I'évaporation de I'eau dans les canaux et les
plaques bipolaires et plus rapidement lorsque I'eau est évacuée de la membrane. La résistance
de la membrane augmente de fagon critique si la purge est trop longue, ce qui limite le courant
délivré par la pile lors du démarrage a froid et donc la quantité de chaleur générée. Dans les
mémes études, les résultats expérimentaux ont montré que la durée de purge idéale est de
I'ordre de 90-120 s, ce qui réduira la teneur en eau au niveau requis avant un démarrage a froid
[63, 65]. Dans une autre étude, il indique que la durée de purge est généralement limitée a
120 s dans les véhicules a pile a combustible [66, 67]. Roberts et al. [52] ont montré que la
température de la pile au moment de la purge doit étre supérieure a la température de
congélation de I'eau et de préférence d'au moins 20 °C en dessous de la température normale
de fonctionnement de la pile, plus préférentiellement dans la plage d'environ 5 °C a 20 °C.

Sinha et Wang [68] ont'congu un modele quiconsidere le transport'de l'eau dans la plaque
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bipolaire et la membrane et prédit les besoins €nergétiques de la purge ainsi que le temps de
séchage de la plaque bipolaire. Le modele indique qu'une élimination efficace de I'eau est
favorisée par un gaz a faible humidité relative, un débit de gaz élevé et une température de la

pile assez basse.

2.2.1.2 Les solutions matérielles

L'industrie des PEMFCs a essayé d'améliorer le démarrage a froid des PEMFCs en
publiant plusieurs brevets sur des solutions permettant d'éviter le gel de la PEMFC a l'arrét du
véhicule en utilisant des matériaux mieux adaptés au froid. Certains chercheurs ont proposé
un systeéme de refroidissement a base d'un fluide antigel, caloporteur, non conducteur
d'électricité pour remplacer l'eau pure comme réfrigérant [69]. Un mélange de glycol pur et
d'eau déminéralisée peut €tre utilis¢ comme liquide de refroidissement pour obtenir une
protection antigel appropriée [70, 71]. Habituellement, le mélange contient un inhibiteur de
corrosion organique et un suppresseur d'ions polymeres pour éviter le processus de corrosion
sur les plaques bipolaires [70]. 1l existe d'autres compositions de liquide de refroidissement

telles que des mélanges de 1,3 Propanediol avec des alcénes glycols ou ces dérivés [72].

Pour améliorer les performances de la PEMFC a basse température, il est recommandé de
séparer le noyau de la PEMFC du radiateur puisqu'ils sont couplés thermiquement avec un
¢changeur de chaleur [69, 73]. Pour éviter le probleme de congélation, Converse et Mueller
[74] ont utilis€ un échangeur de chaleur dispos¢ dans la PEMFC, en communication fluidique
avec ses composants. L'échangeur de chaleur a une vitesse de refroidissement supérieure a la
vitesse de refroidissement des composants de la pile. Avec cette solution, la vapeur d'eau va
se condenser et geler dans I'échangeur de chaleur plutot que dans les composants, évitant ainsi

un dysfonctionnement des composants de la pile pendant les températures de congélation [74].
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Ko et al. [21, 75] ont propos¢ une couche microporeuse a double fonction (MPL) pour fournir
un volume supplémentaire au niveau de la couche catalytique pour le stockage de la glace
pendant le démarrage a froid. Cette solution évite que le catalyseur cathodique soit
compléetement rempli de glace ce qui donne plus de temps pour chauffer la pile et augmenter

sa température au-dessus du point de congélation.

2.2.2 Les solutions proposées au démarrage de la PEMFC

La plupart des études liées au démarrage a froid des PEMFCs concluent que pour
maximiser la durée de vie de la PEMFC et réduire la probabilité d'échec du démarrage, il est
fortement suggéré de chauffer la PEMFC afin d'apporter sa température au-dessus du point de

congélation [76].

2.2.2.1 Les solutions de chauffage

Dans cette section, on présente les différentes solutions de chauffage proposées dans la
littérature. Un chauffage rapide peut élever la température de la pile au-dessus de son point de
congélation et empécher l'accumulation de la glace et le blocage des canaux de distribution
d'oxygeéne et dhydrogéne. De nombreux travaux ont suggéré différentes solutions de
chauffage qui peuvent étre divisées en deux catégories : "Le chauffage externe” qui utilise la
chaleur produite & partir d'une source de chaleur externe pour chauffer la pile a travers un

¢échangeur de chaleur et "Le chauffage interne” qui utilise la chaleur générée par la réaction

chimique dans la PEMFC.
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2.2.2.1.1 Chauffage externe :

Les solutions de chauffage externes sont regroupées en trois catégories en fonction de la
source de chaleur utilisée. Le premier groupe utilise un dispositif de chauffage pour chauffer
la pile, le deuxi¢éme groupe utilise I'énergie de la batterie, et la troisiéme catégorie utilise un

briileur catalytique pour augmenter la température de la pile.

Dans la premiere catégorie, plusieurs chercheurs [77-81] ont utilisé un élément chauffant
pour chauffer le liquide de refroidissement lors du démarrage a froid. Le liquide chauffé passe
a travers les canaux du liquide de refroidissement et par conséquent, augmente la température
de la pile. Cette solution est adaptée au PEMFC & cathode fermée. Wheat et al. [82] ont
¢galement utilisé un dispositif de chauffage couplé a un ventilateur qui fournit l'air chaud a la
pile. Les dispositifs de chauffage peuvent étre alimentés par la PEMFC elle-méme ou les
batteries. Dans d'autres ¢tudes, 'air chaud pourrait étre obtenu par compression adiabatique,
et I'air chaud est fourni aux différents compartiments de la PEMFC a travers un ventilateur ou

des vannes [83].

Dans la seconde catégorie, certains brevets proposent d'utiliser un courant supplémentaire
fourni par les batteries qui sont connectées a la PEMFC afin d'appliquer une tension négative
aux cellules de la PEMFC. La chaleur est ainsi produite comme une conséquence de la
polarisation dans la cellule [84, 85]. Dans une autre étude [86], le chauffage de la PEMFC est
réalisé en appliquant une tension d'environ 2,4 V entre les électrodes pour déclencher la
réaction d'électrolyse de I'eau. Le dépassement potentiel excluant la partie utilisée pour

I'électrolyse, qui est d'environ 1,2 V, est converti en chaleur afin de chauffer la PEMFC [86].

Une autre méthode de chauffage externe se base sur 'utilisation d'un brilleur catalytique

permettant de générer rapidement une grande quantité de chaleur de haute qualité. La chaleur
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produite par la réaction d'oxydation catalytique dans le brlleur catalytique est échangée avec
les composants de la PEMFC afin d'augmenter sa température [87-90]. Il existe différentes
solutions de chauffage externe pour réchauffer la pile au démarrage, mais chaque méthode a

des avantages et des inconvénients. Le Tableau 2.3 présente les avantages et les inconvénients

des différentes solutions de chauffage externes.

Tableau 2.3 Comparaison des différentes solutions de chauffage externes

température dans la
pile
- Beaucoup de temps

pour chauffer le cceur
de la pile

-Coliteuse en termes
d'énergic consommée
lors du démarrage de la
pile

-Ajoute du poids, de
volume et de coit

supplémentaire au
systtme PEMFC [62]

basse température
accélere sa dégradation

-Beaucoup de temps
pour chauffer le cceur
de la pile

-Diminuer [I'efficacité
énergétique du systéme

Elément Batterie Briileur
chauffant/ventilateur catalytique
d'air chaud
Avantages -Efficace en termes de | -La Pile est toujours | -Génération  d'une
quantit¢ de chaleur | couplée a une batterie | grande quantité de
fournic  rapidement | dans les  véhicules | chaleur de haute
pour chauffer la pile | électriques et hybrides | qualité
[62] -La chaleur
-La chaleur résiduelle résiduelle peut étre
peut €tre utilisée pour utilisée pour chauffer
chauffer I'habitacle I'habitacle
Inconvénients | -Non-Uniformité de la | -Utiliser la batteriec a | -Cofliteuse en termes

d'énergie
consommeée lors du
démarrage de la pile

-Ajoute du poids, de
volume et de coft
supplémentaire  au
systtme PEMFC [62]

Khandelwal et al. {17] ont montré que 'ajout d'une source de chaleur externe est plus

efficace si on chauffe directement les plaques bipolaires. Cependant, chauffer les plaques
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bipolaires est plus complexe a mettre en ceuvre que de chauffer directement les plaques
d'extrémité latérale. Le chauffage des plaques d'extrémité latérale, plus particulierement du
c6té de l'anode, est plus efficace pour obtenir un profil de chauffage uniforme. Le
préchauffage de l'hydrogéne avant de l'introduire dans la pile réduit aussi le temps de
démarrage de 20 a 30% et améliore ainsi la capacité de démarrage a froid de la pile [17]. Le
préchauffage du liquide de refroidissement pour les PEMFCs a cathode fermée peut
effectivement permettre un démarrage rapide a basse température, méme a une faible densité
de courant [17]. Khandelwal et al. [17] indiquent que la source de chaleur appropriée est
déterminée par rapport au temps de démarrage désiré et a la masse thermique de la pile.
L'efficacité de ces différents mécanismes de chauffage au moment du démarrage est résumée

dans le Tableau 2.4.

Tableau 2.4 Effet des différents mécanismes de chautfage sur les performances de
démarrage a froid de la PEMFC (Les conditions de fonctionnement :
densité de courant = 1 A.cm™, Tamb=-20 °C) [17]

Le composant Puissance Puissance @ Tempsde % réduction % réduction
chauffé thermique thermique chauffage dutemps par watt (x
[cellule  totale (W) (s) de 10?)
(W) (de-20°Ca  chauffage
0°C)
Sans source de 0 0 69.2 - -
chauffage externe
Plaques bipolaires 5 100 61.9 10.55 10.55
Plaques bipolaires 10 200 56.3 18.64 9:32
Plaques bipolaires 20 400 47.9 30.78 7.70
Plaques 25 50 66.0 4.62 9.25
d'extrémité
Plaques 50 100 63.2 8.67 8.67
d'extrémité
Plaques 100 200 58.7 15.17 7.59

d'extrémité
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Tableau 2.4 (Suite)

Le composant Puissance Puissance @ Tempsde @ % réduction % réduction
chauffé thermique thermique chauffage dutemps parwatt (x
/cellule  totale (W) (s) de 10?)
(W) (de-20°Ca  chauffage
0°C)
Plaques 200 400 52.2 24.57 6.14
d'extrémité
Plaques 50 50 63.2 8.67 17.34
d'extrémité cotée
anode
Plaques 100 100 58.7 15.17 15.17
d'extrémité cotée
anode
Plaques 200 200 52.0 24.86 12.43
d'extrémité cotée
anode
Membrane 5 100 61.9 10.55 10.55
Membrane 10 200 56.2 18.79 9.39
Membrane 20 400 47.9 30.78 7.70

2.2.2.1.2 Chauffage interne :

Les solutions de chauffage externe peuvent étre efficaces en termes de quantité de chaleur
fournie rapidement pour chauffer la pile. Cependant, l'addition d'autres dispositifs de
chauffage augmente le volume, le poids et le colt du systétme PEMFC et réduit également
I'efficacité €énergétique du systéme, ce qui rend ces solutions moins intéressantes [25, 91]. Par
conséquent, plusieurs chercheurs ont développé des solutions d'auto-démarrage des PEMFCs

en utilisant que la chaleur générée par la pile.

Les solutions de chauffage interne sont regroupées en trois groupes. Le premier groupe
controle le courant (galvanostatique) ou la tension (potentiostatique) de la pile afin de produire
assez de puissance thermique permettant de chauffer la pile au cours du démarrage. Le

deuxieme groupe, bas¢ sur la privation de réactif, agit sur la steechiométrie et la densité de
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courant de la pile pour générer de la chaleur. Le troisieme groupe se base sur l'utilisation d'un

mélange d'O»/Haz, méthanol ou 1'éthanol pour augmenter la température de la pile.

Dans la premiere catégorie, plusieurs chercheurs ont démontré qu'il est possible de
démarrer la PEMFC & basse température sans aucune assistance externe. Plusieurs chercheurs
[45, 46, 92, 93] ont propos€ une méthode de démarrage potentiostatique, qui se résume a fixer
la tension de la pile et par conséquent une augmentation de la densité de courant de la cellule,
ce qui favorise la production rapide de la chaleur dans les cellules. Ils ont conclu que pour une
température initiale donnée, il existe une tension critique au-dessus de laquelle la pile ne peut
pas étre auto-démarrée [92]. La tension idéale de démarrage potentiostatique dépend
fortement de 1'état de la PEMFC (température, humidité¢ de la membrane, dégradation). La
littérature présente d'autres solutions d'auto-démarrage basées sur le démarrage
potentiostatique. Dans ce contexte, on distingue la solution proposée par Ahluwalia et al. [94]
qui propose un démarrage potentiostatique avec une faible tension de cellule (0.1 V/cellule).
Ce mode de démarrage est semblable a court-circuiter la pile afin d'optimiser la consommation
d'hydrogene et d'augmenter la production de la chaleur résiduelle. Bien que cette méthode est
efficace pour chauffer la PEMFC, court-circuitant la pile & basse température peut causer de
graves dommages aux composants de la pile. Les effets du court-circuit sur la durée de vie de
la PEMFC ne sont pas connus et devraient étre étudi€s. D'autres chercheurs [23, 46, 95-97]
ont proposé une méthode de démarrage galvanostatique, qui se résume a fixer le courant de la
pile et par conséquent une variation de la tension de la cellule selon sa courbe de polarisation,
ce qui favorise la production de la chaleur dans la PEMFC. Ils ont conclu que pour une
température initiale donnée, il existe un courant critique au-dessous duquel la pile ne peut pas

étre auto-démarrée [95]. Une faible densité de courant ralentit le processus de démarrage et
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une forte densité de courant provoque une profonde chute de la tension de la pile, ce qui

dégrade la membrane et échoue le démarrage a froid [23].

La deuxieme méthode de chauffage interne a €té proposée par Roberts et al. [91] et
Colbow et al. [98]. La méthode consiste a pousser la pile a générer plus de chaleur en
diminuant la steechiométrie a courant constant [98] ou en augmentant la densité de courant a
steechiométrie constante [91, 98]. Le manque de réactif au niveau d'une électrode entraine une
augmentation de la surtension a cette région, ce qui augmente la chaleur interne générée [91].
Une autre méthode de démarrage, décrite dans un brevet japonais [99], consiste a augmenter
la pression dans la pile afin d'augmenter la résistance de contact entre les différents
composants de la pile, ce qui favorise I'augmentation de la chaleur interne générée dans la

pile.

Une autre méthode intéressante proposée par Fuller et al. [40] et Wheeler et al. [100]
consiste a introduire un mélange dilu¢ d'oxygene (O2) avec une petite quantité de combustible
tel que I'hydrogene distribué a travers les canaux d'écoulement du c6té cathode. Le mélange
réagit dans le catalyseur et produit de la chaleur dans la PEMFC [100]. Dans d'autres études,
l'oxygene a été introduit dans les canaux d'écoulement d'hydrogene du coté anode et
I'hydrogene dans les canaux d'écoulement d'oxygene du cdté cathode afin de chauffer la pile
par la réaction catalytique dans l'anode et la cathode [23, 101, 102]. Dans le méme contexte,
Hishinuma et al. [96] ont proposé¢ d'utiliser I'nydrogéne comme combustible et un mélange de
79% N2 - 21% O2 comme oxydant. D'autres chercheurs [40, 103, 104] ont utilisé le méthanol
ou ['éthanol en tant que réactif en l'introduisant dans les passages de gaz a l'arrét. Au
démarrage, une certaine quantité¢ d'air est introduite du c6té cathodique. Une réaction

d'oxydation du méthanol ou d'éthanol se déclenche et augmente ainsi la température de la
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PEMFC au-dessus du point de congélation [104]. Il existe différentes solutions de chauffage
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interne pour réchauffer la pile au démarrage, mais chaque méthode a ses avantages et ses

inconvénients. Le Tableau 2.5 présente les avantages et les inconvénients des différentes

solutions de chauffage interne.

Tableau 2.5 Comparaison des différentes solutions de chauffage interne

Potentiostatique/
Galvanostatique

Inanition de
réactif

Mélange
d'O2/Hz2, méthanol
ou éthanol

dégradation de la pile
en cas d'¢chec du
démarrage [16]

-Nécessite des
modifications du
systtme  uniquement

pour le démarrage a
froid

-La réaction
électrochimique
produit de I'eau qui
peut geler et rempli la
couche catalytique par
la glace

la température de la
PEMFC

-Accélére la
dégradation de la pile
-La réaction

électrochimique
produit de l'eau qui
peut geler et rempli la
couche  catalytique
par la glace

- Nécessite un
systeme de régulation
pour contrdler la
steechiométrie, ce qui
ajoute  des  colts
supplémentaires

Avantages -Efficace en termes | -Efficace en termes | -Efficace en termes de
d'exigences d'exigences flux de chaleur fourni
énergétiques énergétiques rapidement pour
-Ne  diminue  pas | -Pas de source de ;k}ga;{fl:fecr le coeur de la
I'efficacité énergétique | chauffage externe
du systeme (démarrage - Fournit rapidement
Pas de source de autonome) une grande quantité
chauffage extemme | -Ne  diminue pas de F?,a 1661?; de haute
(démarrage autonome) | l'efficacité qualité [62]

¢énergétique du
systeme
Inconvénients | -Peuvent accélérer la | -Non-Uniformité de | -Coliteuse en termes

d'exigences
énergétiques

-Diminue I'efficacité
énergétique du
systeme

-Exige un systeme

supplémentaire pour
introduire le mélange

d'Oz/Hz ou
méthanol/éthanol
dans la PEMFC

-La réaction

électrochimique
produit de l'eau qui
peut geler dans la pile
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2.3 Meécanisme de controle et de détection

A basse température, il est important de détecter lé phénomene de gel dans la PEMFC afin
de chauffer la pile et d'éviter I'échec du démarrage a froid. Fujita et al. [95, 105] ont utilis€ un
contrdleur qui détecte I'absence ou la présence de la glace dans le catalyseur cathodique et la
couche bipolaire cathodique. Lorsque la pression cathodique augmente et la température de la
pile est inférieure a une valeur donnée, le contrdleur interdit le démarrage de la pile. La
détection de congélation peut également étre effectuée en utilisant un phénomene spécifique
au moment ou l'eau commence a geler [103]. Takahashi et al. [106] ont également utilisé une
solution de détection de congélation de la pile comprenant un capteur qui détecte 'humidité
de la pile. Dépendamment de la variation de I'numidité coté cathode, le controleur décide s'il
s'agit d'un phénomene de gel ou non. Basé sur plusieurs parametres tels que la localisation
géographique, la température ambiante, le profil d'utilisation de la PEMFC, la date et les
rapports météorologiques, Burch et al [49] ont présenfé une méthode pour déterminer le

potentiel de gel apres l'arrét du systéme.

Le contrdle thermique et énergétique de la PEMFC est trés important lors du démarrage a
froid. Certains chercheurs ont mis au point une méthode pour mesurer la température de la
pile en plagant des capteurs sur plusieurs parties de la pile afin de bien controler la température
de la PEMFC lors du chauffage et éviter de surpasser la température de fonctionnement de la
PEMFC. Lorsque la température de la pile s'approche d'une température donnée, le systéme
de refroidissement est activé [52, 80, 107]. Dans une autre étude, une méthode de prévention
de l'inondation de la cathode lors d'un démarrage a basse température a été réalisée [108].

Nelsson et al. [109] ont proposé également un systeme de contrdle global basé sur une
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architecture de supervision pour minimiser la consommation d'énergie lors du démarrage a

froid de la PEMFC.

2.4 Les stratégies de démarrage a froid

Aprés avoir présenté et catégorisé les différentes solutions de purge a l'arrét et de
chauffage au démarrage, il est important de se concentrer sur les stratégies de démarrage a
froid. Les stratégies de démarrage a froid s'intéressent a la gestion énergétique et thermique
du systeme PEMFC et visent & satisfaire les objectifs spécifiques de démarrage a froid fixés
par les différents organismes. Les stratégies de démarrage a froid doivent viser la réduction
des dépenses €nergétiques pour atteindre 5 MJ et ’optimisation du temps de démarrage pour

atteindre 30 s en réduisant la dégradation de la PEMFC.

Les stratégies de démarrage a froid peuvent étre classées en deux catégories. La premiere
catégorie appelée "Garder au chaud” [49, 62, 82, 87] consiste @ maintenir la PEMFC chaude
pendant son arrét. Quand la température ambiante se trouve en dessous de la température
minimale de fonctionnement de la pile, un systeme de gestion thermique doit commencer a
fonctionner de fagon anticipée pour pouvoir maintenir la température de la pile aux alentours
de sa température minimale d'opération. Cette méthode nécessite une alimentation
intermittente ou continue d'une source d'énergie thermique de faible puissance (Elément
chauffant, batterie ou brileur catalytique). Cette stratégie empéche potentiellement les
dommages qui peuvent étre causes lorsque la pile a combustible reste une longue période en
arrét dans des températures ambiantes inférieures a zéro. De méme, elle empéche les
dommages dus au cycle de congélation et de décongélation [62]. Clingerman et al. [49] ont

montré que maintenir la pile au chaud nécessite un systeme de controle et de détection afin de
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gérer la consommation d'énergie pendant le stationnement et décider s'il y a assez de carburant
ou d'énergie dans la batterie. Cette stratégie ne nécessite pas une purge a I'arrét, mais elle exige
une source de chauffage tel que l'activation de la pile a combustible dans un mode de faible
puissance (chaleur résiduelle) [82] ou utiliser un €lément chauffant alimenté par 1'énergie de
la pile a combustible ou ['énergie de la batterie [62, 82], ou en utilisant un briileur catalytique
qui ne nécessite pas un grand flux de carburant [87, 110]. Afin d'améliorer les performances
de la stratégie "Garder au chaud", Khandelwal et al. [17] et Sasmito et al. [111] ont proposé
d'isoler thermiquement la pile afin de diminuer la convection naturelle avec l'environnement
et maintenir sa température au-dessus du point de congélation de l'eau le plus long possible.
Lorsqu'une condition de gel est détectée, ils recommandent d'utiliser les solutions de
chauffage internes ou externes pour réchautfer la pile et garder sa température aux alentours
de sa température minimale de fonctionnement. L'isolation thermique de la PEMFC peut étre
réalisée par différentes techniques, y compris I'utilisation des matériaux isolants tels que les
mousses [112] ou 'utilisation d'un systéme d'isolation a base de silice pyrogénée [113] ou en
utilisant l'isolation a vide [114-116]. Un inconvénient de l'isolation thermique est qu'elle
augmente le poids, le volume et le colt du systeme pile & combustible [62]. De plus, si la
température ambiante augmente, 1'isolation thermique diminue la convection naturelle avec

I'extérieur ce qui prolonge le temps de montée de la température de la pile [117].

La deuxieme catégorie, appelée "Chauffer au démarrage” [17, 18, 23, 45, 46, 92-97, 109,
116, 118], ne consomme pas d'énergie pendant le stationnement du véhicule, mais elle
nécessite un flux de chaleur important pour chauffer la pile au démarrage et élever sa
température jusqu’a sa température minimale de fonctionnement. Le démarrage a froid avec

cette stratégie dépend fortement de la quantité d'eau dans la pile a l'arrét. Dans ce contexte,
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plusieurs chercheurs [50, 56, 68] ont montré que pour améliorer la gestion thermique au
démarrage et diminuer les dommages causés par 'expansion de la glace pendant le gel, il est
important de purger la pile & l'arrét. Pour un démarrage a froid rapide et réussi, purger la pile
a l'arrét et la chauffer au démarrage est sans doute la combinaison la plus viable pour la
stratégie "Chauffer au démarrage". Dans ce contexte, de nombreuses études [17, 18, 93, 109,
116] ont proposé une stratégie de démarrage assisté, qui peut étre illustrée par les deux
processus suivants : (1) un processus de purge pour diminuer la congélation de I'eau et (2) un
processus de chauffage externe pour augmenter la température de la PEMFC. Les stratégies
de démarrage assisté sont efficaces en termes de temps de démarrage. Cependant, I'addition
des dispositifs de chauffage externe augmente les exigences €nergétiques du démarrage et le
colit du systeme PEMFC [10]. Par conséquent, plus des travaux s'intéressent aux stratégies de
démarrage autonome en se basant sur les solutions de chauffage interne. Lin et al. [95] et
Hishinuma et al. [96] ont proposé une stratégie de démarrage autonome, qui se résume a
purger la PEMFC & l'arrét par les différentes solutions de purge et a utiliser le mode
galvanostatique au démarrage afin de chauffer la pile. Cette stratégie est avérée efficace a un
démarrage de -5 °C, mais inefficace pour des températures plus froides. Guo et al. [23] a
proposé d'augmenter le flux de chaleur fourni par le mode galvanostatique en introduisant un
mélange de O2/H, du c6té anode afin de fournir une stratégie de démarrage autonome a
-20 °C. Cette stratégie nécessite une modification du systeme PEMFC et ses performances
dépendent fortement de I'état de la PEMFC (température, humidit¢ de la membrane,
dégradation). Une autre stratégie de démarrage autonome propos€ par quelques chercheurs
[45, 92, 94], se résume a purger la PEMFC & l'arrét par les différentes solutions de purge et a

utiliser le mode potentiostatique au démarrage afin d'augmenter la température de la pile. Cette
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stratégie est avérée efficace pour démarrer la PEMFC a -20 °C, mais ces performances
dépendent fortement de 1'état de la PEMFC. Dans la suite, nous présenterons un diagramme

qui regroupe les différentes solutions et stratégies de démarrage a froid.

[ Stratégies de démarrage 3

froid
! }
l Stratégie 1 Stratégie 2
Garder a;u-ehaud Chauffer aur démarrage
| Les solutions a l'arrét de la Les solutions au démarrage de
PAC ~_laPAC
[ = e o e
Les solutions de purge Chauffage externe i
| Al |
 Purge par air comprimé ou " Elément chauffant/ventilateur |
souffleur d'air ~ d'airchaud '
—  Purge par gaz humidifié/sec Batterie —
| rs - -
— Le séchage sous vide Bruleur catalytique [—
Les solutions matérielles . Chauffage interne _l
Matériels alternatifs moi ! TR
i el inl il Potentiostatique N
sensibleaugel e e |
> Isolation thermique Galvanostatique |‘—
R = et i
> Echangeur de chaleur Msiangni ,?/H' méathamobou |
N o i I'éthanol
— MPL Inanition de réactif -—

Figure 2.3 Les différentes solutions et stratégies de démarrage a froid
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2.5 Analyse et synthése de la revue bibliographique

Les différents travaux scientifiques sur le démarrage & froid des PEMFCs se sont
concentrés sur le développement des diagnostics expérimentaux et de modeles théoriques pour
acquérir une compréhension fondamentale des phénomenes de gel dans la pile et pour
optimiser les structures matérielles et les solutions opérationnelles. Suite aux objectifs définis
pour ce doctorat, nous avons concentré notre recherche bibliographique sur les problémes et
les solutions opérationnelles de démarrage a froid des PEMFCs. Dans un effort pour améliorer
le démarrage a froid des systemes PEMFCs pour des applications automobiles, des progres
significatifs ont été réalisés dans le développement des solutions de purge a l'arrét et de
chauffage au démarrage. En outre, diverses stratégies de démarrage a froid ont été développées
et présentées par un nombre considérable d'articles et de brevets. Tel que présenté
précédemment, il existe deux types de stratégies : "Garder au chaud" et "Chauffer au
démarrage". Certes, chacune des deux stratégies a des avantages et des inconvénients, mais la
stratégie la mieux adaptée aux applications automobiles reste a identifier. Une étude
comparative entre les deux stratégies "Garder au chaud" et "Chauffer au démarrage” est
nécessaire. Pour chacune des deux stratégies, des solutions opérationnelles (purge, chauffage,
isolation thermique ...) ont été proposées afin d'optimiser le démarrage & froid de la pile. A
titre d'exemple, la stratégie "Garder au chaud" nécessite habituellement des solutions
d'isolation thermique et de chauffage a I'arrét du véhicule afin de maintenir la température de
la pile aux alentours de sa température minimale de fonctionnement. Concernant la stratégie
"Chauffer au démarrage"”, une solution de purge a l'arrét couplé a une solution de chauffage
au démarrage est nécessaire pour favoriser le démarrage de la pile a basse température. Les

solutions de purge ou d'isolation thermique sont généralement efficaces pour améliorer les
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performances des stratégies de démarrage a froid, mais l'efficacité des différentes solutions de
chauffage reste a explorer. Dans ce contexte, on distingue dans la littérature deux types de
solutions de chauffage : Chauffage externe ou interne. Les solutions de chauffage externes
peuvent étre efficaces en termes de quantité de chaleur fournie rapidement pour chauffer la
pile. Cependant, I'addition d'autres dispositifs de chauffage augmente le volume, le poids et le
colt du systtme PEMFC et réduit également l'efficacité énergétique du systéme, ce qui rend
ces solutions moins intéressantes. Par conséquent, les solutions de chauffage interne telles que
les solutions potentiostatique, galvanostatique, inanition de réactif et mélange d' O2/Hz ont
regu plus d'intérét grace a leurs avantages par rapport aux solutions de chauffage externe.
Nous avons conclu apres l'exploration des différentes solutions de chauffage interne que les
solutions potentiostatique et galvanostatique sont les plus efficaces en termes d'exigences
énergétiques. Par contre, ces performances en termes de temps chauffage restent a explorer.
Par conséquent, une étude comparative entre les solutions potentiostatique et galvanostatique
sera utile pour identifier la meilleure solution de chauffage en terme d'exigences énergétiques
et temps de chauffage. Pour conclure, les stratégies relatives au démarrage a froid doivent
mettre en exergue un défi principal : la capacité¢ d'un démarrage économique et rapide en
réduisant les détériorations irréversibles de la pile a combustible. Afin d'atteindre cet objectif,
plus d'efforts sont encore requis pour identifier les faiblesses des stratégies existantes et pour

les améliorer afin d'optimiser le démarrage a froid des PEMFCs.



Chapitre 3 - Etude électrothermique de la PEMFC au
cours du démarrage a froid
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La littérature présente deux principales stratégies de démarrage a froid des PEMFCs. Ces
deux stratégies, souvent nommeées "Garder au chaud " et "Chauffer au démarrage”, seront
comparées dans la suite afin d'identifier la stratégie la plus adaptée a un démarrage a froid des
FCVHs. Aprés avoir identifié la meilleure stratégie en termes de temps de chauffage et
exigences énergétiques, une étude expérimentale sera effectuée en se basant sur la stratégie
choisie. L'étude expérimentale va nous permettre de mieux comprendre le comportement
¢lectrothermique de la PEMFC a basse température et d'identifier les paramétres de la pile qui
influent le démarrage a froid. Enfin, le méme banc d'essai sera utilis€ pour comparer les

solutions de chauffage les plus intéressantes.
Cette étude nous permettra de :

e Identifier la meilleure stratégie de démarrage a froid
o [dentifier les parametres de la pile qui influent le démarrage a froid
o Identifier la meilleure solution de chauffage pour un démarrage a froid.

e Explorer les limites des solutions de chauffage proposées dans la littérature

3.1 La stratégie '"Garder au chaud'' ou '""Chauffer au démarrage"

L'objectif de cette premiere étude est de comparer les besoins énergétiques et le temps de

chauffage des deux stratégies :

* "Garder au chaud" : Une fois que la pile a combustible est en arrét et si la
température ambiante se trouve en dessous de sa température minimale de
fonctionnement (Trmin), le systtme de gestion thermique doit commencer a
fonctionner de fagon anticipée (sans attendre le redémarrage de la pile) pour maintenir

la température de la pile aux alentours de sa Ttemin pendant son arrét.



Etude électrothermique de la PEMFC au cours du démarrage 4 froid 73

*  "Chauffer au démarrage' : Une fois que la PEMFC est en arrét, sa température
diminue jusqu'a atteindre la température ambiante. Au démarrage, un systeme d'apport

de chaleur est requis pour élever la température de la pile a combustible (Figure 3.1).

Chaque PEMFC a sa plage de température de fonctionnement : 7remin < T <7 femax, QUi
est fournie par le fabricant. Tz et Trmax représentent respectivement la température de la

PEMFC et la température maximale de fonctionnement de la PEMFC.

3.1.1 Description du systéme :

Dans le but de comparer les deux stratégies "Garder au chaud " et "Chauffer au démarrage”,
on a considéré un systeme basé€ sur un apport externe de chaleur (Résistance chauffante
couplée a un circuit fluidique). Le systeme est compos€ principalement d'une pile a
combustible de type PEM, d'une batterie et d'un systeme de chauffage. Le systeme de
chauffage est composé d'une résistance chauffante plongée dans un circuit fluidique a base de
liquide antigel. Les transferts de chaleur sont assurés par le fluide antigel chauffé et pompé a

travers un circuit fluidique pour chauffer la pile & travers un échangeur de chaleur (Figure

3.1).
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Connexion électrique
--~- Circuit fluidique
—— Flux de chaleur

'Résistance
chauffante

i
i
|
I
I
I

Transfert da chaleur
par convection T
naturelle

amb

Figure 3.1 Schéma général de l'architecture du systéme de gestion thermique de la
pile & combustible

Pour comparer les deux stratégies "Garder au chaud " et "Chauffer au démarrage", on a
modélisé le systéme présenté précédemment. Une fois que le modéle est fonctionnel, on peut

comparer les performances des deux stratégies en simulation.

3.1.2 Modélisation du systéme :

Le modele est divisé en deux parties : un modele €lectrique décrivant I'alimentation
électrique du systéme de chauffage et un modele thermique décrivant le transfert de chaleur
entre 1'élément chauffant, le fluide caloporteur, la pile et l'environnement. La PEMFC est
habituellement connectée a la batterie avec une topologie en série afin de la charger et
d'alimenter le moteur électrique. Néanmoins, le systéme de propulsion du véhicule n'est pas

considéré dans cefte étude.

La représentation énergétique macroscopique (REM) a été choisie pour représenter le
modele analytique afin de mettre en évidence les propriétés énergétiques du systéme

(accumulation, conversion et distribution d’énergie). Cet outil permet I’ajout d’une couche
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graphique entre 1’aspect mathématique du modele et le systeme réel afin de donner une vue
synthétique et une vision fonctionnelle, facilitant la lecture du modele [119]. De plus, la
commande par Inversion du modele peut étre systématiquement déduite de la REM en utilisant
certaines regles d’inversion. Plus de détails sur cet outil de représentation graphique sont

présents en annexes D.

Partie électrique :

Dans cette étude, on considere une batterie Lithium permettant 1’alimentation électrique
du systeme de chauffage. L.e modéle thermique de la batterie n'est pas considéré dans cette

étude. Le modele €lectrique de la batterie Lithium est présenté par 1'équation suivante :
V=Voc—ri (3.1)

Avecr, Voc et i sont respectivement la résistance interne de la batterie, la tension en circuit

ouvert et le courant délivré par la pile.

La REM est utilisée pour représenter les €quations analytiques du systeme. Chaque
équation est présentée par un bloc dépendant des propriétés énergétiques de 'équation (Source
d'énergie, accumulation, conversion ou distribution d’énergie). .a REM permet de présenter
les équations par différents blocs de différentes couleurs et formes afin de différencier chaque
propriété énergétique. Plus d'informations sont présentes en annexe D sur la fagon de présenter
un modele analytique par les blocs REM. Au formalisme REM, une batterie se représente par
un élément source. La batterie est représentée par une source de tension et le convertisseur
statique permettant de contréler le courant fourni a la résistance chauffante est représenté par

un élément de conversion mono-physique €lectrique-€lectrique (équation (3.2)) (Figure 3.2).

{V = Ven avec 0<ox<1 (3.2)

i(,‘h =i
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Avec «, Ve et ich sont respectivement le rapport cyclique du convertisseur, la tension en

sortie du convertisseur et le courant en sortie du convertisseur.

La puissance électrique en sortie du convertisseur est convertie en puissance thermique

par I'élément chauffant (équation (3.3)).

Phe = R icy’ (3.3)

Avec Py et R sont respectivement, la puissance thermique de I'élément chauffant et la

résistance de I'élément chauffant.

Un bloc REM impose l'utilisation d'une variable d'action et d'une variable de réaction. La
multiplication des deux variables doit présenter une puissance. Pour le cas de 'équation (3.3),
la multiplication des deux variables R et i ne présente pas une puissance. Par conséquent, on
s'est basé sur le flux d'entropie pour résoudre ce probléme [120]. Le flux d'entropie AS est
cohérent avec la REM puisque le résultat de multiplication de cette variable et de la
température est égal a une puissance (€quation (3.4)) [120, 121]. Pour plus d'information sur
le flux d'entropie, consultez I'annexe D. Le flux d'entropie permet de présenter 1'équation (3.3)

sous cette forme :

Ricp?
ASpe = —2 (3.4)
Tw

Ou T, et ASke présentent respectivement la température moyenne du fluide caloporteur et

I'entropie de la puissance thermique délivrée par I'élément chauffant.

L’équation (3.4) présente la relation entre la puissance délivrée par 1’élément chauffant et

la température du fluide caloporteur. Cette €quation sera présentée par un élément de
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conversion multiphysique (cercle orange) puisqu’elle présente une conversion d'énergie entre

le domaine électrique et le domaine thermique (Figure 3.2).

Batterie Convertisseur DC/DC  Echangeurde chaleur
(3.1) (3.2) (3.4)

*+ - — e P G ——mmmm — e e mm e — .y M ——m— —m— —m— —m = — i — —

//—\‘

Figure 3.2 REM de la partie électrique

Partie thermique :

La partie électrique de la PEMFC ne sera pas considérée pour cette étude. La PEMFC ne
sera présentée que par sa partie thermique, ce qui satisfait les exigences de I'é¢tude. Les
propriétés thermiques de la PEMFC, les parametres de transfert de chaleur, les propriétés de

la batterie et de 1'élément chauffant sont énumérés dans le Tableau 3.1.

Tableau 3.1 Propriétés thermiques de la PEMFC et les paramétres de
transfert de chaleur du systeéme

Paramétres . Valeurs
N _ 36 cellules
PEMFC - Pme | 500W
My 12 [kg]
Ce | 700[Jkg'K'l |
_— Tte.min I 5°C __I
_ | Temax 60 °C
Elément chauffant  Premax | SKW
- R 500
Batterie . ¥ | 1.8 mQ
V ' 26V
. Capacité | 30Ah |
Convection naturelle entrela /4, | S5[W-K!'-m?]

PEMFC et I'environnement Swz 0.24 [m?]
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Tableau 3.1 (Suite)

~ Paramédtres : B | Valeurs

‘ Convection forcée entre le fluide | C., ‘ 4200 [T'kg!- K"
caloporteur et la PEMFC  omw | 712[kg]l |

how | 1934 [W-K'-m?] |

 Sew | 05962[m?] |

L e 0.055 [kg's']

Coté thermique, le systétme est modélisé par des €quations différentielles décrivant le
transfert de chaleur entre la résistance chauffante, le fluide caloporteur, la PEMFC et
I'environnement [109]. Le modele analytique thermique a été adapté a la REM en utilisant le

flux d'entropie (annexe D).

1
T, = Tywo + — f(AShe —-AS,)T, dt
: (3.5)
Tre = Tpeo + C f(ASWZ — ASamp) Tyc dt
mfc fc

Avec mp, Cr, Tr, ASw, mw, Cw, Tw, ASke et ASams sont respectivement la masse de la pile,
la chaleur spécifique moyenne de la pile, la température moyenne de la pile, I'entropie du taux
de transfert de chaleur entre la pile et le fluide caloporteur, la masse du fluide caloporteur, la
chaleur spécifique du fluide caloporteur, la température moyenne du fluide caloporteur,
I'entropie de la puissance électrique délivrée par I'élément chauffant et I'entropie du taux de
transfert de chaleur entre la pile & combustible et I'environnement.

L'entropie du taux de transfert de chaleur entre la pile a combustible et le fluide caloporteur

est présentée par les équations (3.6) et (3.7).

Kw
ASy = 7= (Tw — Tre)
Ko (3.6)
ASy, = 7'_fc (Tw — ch)
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K,, = 1i,C, [1 — exp (M)] (3.7)

Avec hew, Sew, Mw sont respectivement le coefficient d'échange thermique par convection

forcée, la surface de transfert de chaleur et le débit massique du fluide caloporteur.

L’€quation (3.8) décrit 'entropie du taux de transfert de chaleur entre la pile a combustible

et I'environnement.

hoe S
ASqmp = ’;f e (ch _Tamb) (3.8)
c

Avec hyue, Sen, Tamp sont respectivement le coefficient d'échange thermique par convection,
la surface d'échange ou surface extérieure de la pile a combustible et la température ambiante.

Les différentes équations de la partie thermique sont représentées par la REM (Figure 3.3).

Echangeurde PEMEC PEMFC
chaleur; ! / .
Fluide Fluide Environnement Environnement
(3.5) (3.6) (3.5) (3.8)
———— e _.,__.___.,_,_’ ‘ ___________________
ASp. T, AS,» o ch s
———— i — —
T, AS, Ty ASamp e
iy [———— :

[ m,

Figure 3.3 REM de la partie thermique

REM du systéme complet

L'interconnexion des éléments précédemment présentés conduit a une REM globale du
systeme de gestion thermique de la pile & combustible (Figure 3.4). Le mode¢le montre que
nous ne possédons pas de moyen d'action direct sur la température de la pile & combustible.

Les seules entrées de réglage dans le systeme sont le courant délivré par la batterie et le débit
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massique du fluide caloporteur. Ainsi, nous disposons de deux variables de réglage et nous
pouvons done contrdler deux grandeurs physiques. Par contre, le débit du fluide caloporteur
est considéré constant . Par conséquent, la température de la pile sera contrdlée en agissant
sur le courant délivré par les batteries ce qui revient a controler la puissance thermique de
I’élément chauffant. Au final, chaque bloc du modele REM sera inversé afin de développer la
structure maximale de commande. Les blocs des convertisseurs sont inversés directement, par
contre on a eu recours aux correcteurs pour inverser les éléments d’accumulation d’énergie

(Figure 3.4). Pour plus d'information sur la commande par inversion, consultez l'annexe D.

. . Echangeur de EME
) Convertisseur {changeur chalear PEIYIFC P IIVI C
Batterie DC/DC de chaleur Fluide Fluide Environnement Environnement
L8066 ey 68, L 68, L85, ., 68 _,
" A% Th AS\'.'Z Tl'c "
Batterie | ' Env

i S,y - Tee AS

| 1 My |

] | | ]
l I
'Tw ASW,

-

|
AShe ref u ref /\SWZ ref T((,rvf

lch,rc(

Figure 3.4 REM globale du systeme de gestion thermique de la pile a combustible

Pour le systeme précédemment présenté, on s'est basé sur les hypothéses suivantes :

* La température initiale de la pile & combustible (7zy), la température initiale du fluide

(Two) et la température de I’environnement extérieur (7am»s) sont connues ;
= Le débit du fluide caloporteur est considéré constant ;

» ['échange thermique entre I'élément chauffant et le fluide caloporteur est parfait
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3.1.3 Reésultats de simulation et discussions

Dans cette section, le modele représenté par la REM est utilisé pour comparer les
performances des deux stratégies de démarrage a froid. Les deux stratégies seront comparées
en termes de besoins énergétiques et temps de chauffage. Pour ce faire, deux scénarios

différents sont considérés :

= Pour la stratégie "Garder au chaud", Tz, Twoet Tams sont fixées a I'avance et le modele
proposé est utilisé pour déterminer la puissance et I'énergie nécessaires pour maintenir
Tt autour de Tremin pendant I'arrét de la PEMFC. Par exemple, pour Tum., égale a
-20 °C, le systeme de gestion thermique choisie une puissance de chauffage de 383 W
pour maintenir 7z autour 7zmin. Le systéme de gestion thermique choisie la puissance

de chauffage dépendamment de Tums, Tr0, Two.

=  Pour la stratégie "Chauffer au démarrage", Tums est fixée a I'avance. Nous supposons
que la PEMFC démarre a une température donnée et que le modele détermine les
besoins énergétiques et le temps de chauffage pour atteindre Tyemin. Pour la stratégie
"Chauffer au démarrage", la puissance de chauffage maximale (5 KW) est utilisée pour

élever Tr jusqu’a Tremin le plus rapidement possible.

Dans le but de comparer les deux stratégies, une série de simulation a été effectuée. On a
commence par présenter I'évolution de la température de la pile apres I'arrét du véhicule & Tams
égale a -20 °C. La Figure 3.5 montre qu'a l'arrét, la pile est chaude. Les basses températures

refroidissent la pile par convection naturelle. Quand 7% atteint Trmin, 1a stratégie "Garder au
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chaud" maintient 7z autour Trmin (courbe rouge). Par contre 7z continue & descendre en

dessous de Tyemin pour la stratégie "Chauffer au démarrage”.

60 ;T

I i T I B . s
i | Tamb=-20°C{ | |===Chaufferaudémarrage

= 50 .3 , .......... freeeinnns ....... Garder au Chaud
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a 30 b« semasus .......... G ..... i =+ ptertinyes ...... —
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Figure 3.5 Evolution de la température de la pile aprés 'arrét du véhicule (Temin= 5 °C)

La Figure 3.6 présente une comparaison entre les deux stratégies en termes d'exigences
énergétiques (Tums = -20 °C). Les exigences €nergétiques de la stratégie "Garder au chaud”
montrent une pente positive puisque cette stratégie consomme de I’€nergie en continu pendant
le stationnement du véhicule. Afin d'avoir la méme base de comparaison, on a présenté par
les points bleus les exigences énergétiques de la stratégie "Chauffer au démarrage " pour

différente température initiale de la pile. Pour les deux stratégies, Tams €gale a -20 °C.
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Figure 3.6 Energie consommée par les deux stratégies a -20 °C
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Il est clair que les exigences énergétiques de la stratégie "Chauffer au démarrage”

dépendent fortement de la température initiale de la pile et les exigences €nergétiques de la

stratégie "Garder au chaud" dépendent fortement de la période de stationnement. La Figure

3.6 montre qu'il existe une durée de stationnement €quilibre "D" ou la stratégie "Chauffer au

démarrage" devienne plus avantageuse que la stratégie "Garder au chaud” en termes de

consommation d'énergie.
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Pour mieux comparer les besoins énergétiques des deux stratégies, les simulations sont
refaites avec différentes 7ums. La consommation totale d'énergie des deux stratégies est
directement affectée par Tums et la Figure 3.7 montre qu'une augmentation de 7ums provoque
une augmentation significative de D (d'environ 15 heures a une température ambiante passant
de -20 °C a 0 °C). On conclut donc que la durée de stationnement équilibre "D" est fortement

dépendant de la température ambiante.
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Figure 3.7 Evolution de D en fonction de Tums
Apres avoir compar€ les exigences €nergétiques, on s'intéresse dans la suite a comparer le
temps de chauffage des deux stratégies. Dans cette €tude, on suppose qu'une fois 7% atteint
Tremin, la pile & combustible peut démarrer. Pour la stratégie "Garder au chaud"”, la pile a
combustible est toujours préte a démarrer parce que T est toujours dans la gamme de
températures de fonctionnement de la pile (Tmin < Tre <Tfemax). Pour la deuxiéme stratégie
"Chauffer au démarrage”, une puissance de chauffage élevée est nécessaire pour élever Ty
jusqu’a Tymin pendant un certain temps de chauffage (¢,). La Figure 3.8 présente I'évolution de

ts pour différente Zo. Pour les simulations de Ja Figure 3.8, T7.g égale & Tams. On remarque que
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la diminution de 7o provoque une augmentation significative de ts (environ 101 secondes
pour une chute de T de 0 °C a -40 °C). Nous concluons que ts est fortement dépendante de
la température initiale de la pile, de la puissance de chauffage et de la masse thermique de la
pile. De toute évidence, la stratégie "Garder au chaud" est toujours plus avantageuse que la

stratégie "Chauffer au démarrage' 'en terme de temps de démarrage.
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Figure 3.8 Evolution du temps de chauffage de la stratégie "Chauffer au démarrage”
pour différentes Treo

Les résultats de cette étude ont été présentés dans un article de conférence (annexe B) [12].

3.1.4 Conclusion de I'étude

Cette étude nous a conduit a conclure que la stratégie "Garder au chaud" est toujours plus
avantageuse que la stratégie "Chauffer au démarrage” en termes de temps de chauffage. On a
pu constater aussi que la stratégie "Chauffer au démarrage” exige moins d’énergie que la
stratégie "Garder au chaud" lorsque le véhicule est en stationnement pendant une longue

période. Pour conclure, la stratégie "Garder au chaud" est plus efficace pour un stationnement
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a court terme, mais pourrait s’avérer inefficace pour un stationnement & long terme. La
stratégie "Chauffer au démarrage" nécessite moins d’énergie que la premiére stratégie pour un
stationnement a long terme, mais elle présente un temps de chauffage relativement long par
rapport a la premicére stratégie. En conséquence, nous concluons qu'il n'existe pas une stratégie
meilleure sur tous les niveaux. La stratégie "Garder au chaud" peut étre utile pour une
application dont on connait le temps de stationnement. Par contre, elle peut étre coliteuse en
termes d'exigences ¢nergétiques pour une application automobile puisqu’on ne peut pas
prévoir le temps de stationnement qui est un facteur li€¢ au comportement de I'utilisateur. Pour
conclure, la stratégie "Chauffer au démarrage"” semble mieux adaptée au probléme de
démarrage 4 froid des véhicules a pile a combustible. Nous allons donc considérer cette

stratégie pour la suite des travaux (Figure 3.9).
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Figure 3.9 Les différentes solutions appropriées a la stratégie "Chauffer au démarrage”

La stratégie "Chauffer au démarrage"” présente habituellement deux phases. Une phase de
purge a l'arrét de la PEMFC et une phase de chauffage au démarrage du systéme (Figure 3.9).
Les solutions de purge ont presque les mémes capacités a éliminer la majeure partie d'eau a

l'arrét de la PEMFC [10]. Par contre, les solutions de chauffage n'ont pas les mémes
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performances en termes de temps de chauffage et exigences énergétiques. La stratégie
"Chauffer au démarrage" se divise en deux catégories qui dépendent de la source de chauleur.
La premiere catégorie propose un démarrage assisté en se basant sur les solutions de chauffage
externe et la deuxiéme catégorie propose un démarrage autonome en se basant sur les solutions
de chauffage interne (Figure 3.9). La littérature nous a montré que les solutions de chauffage
externe sont efficaces en terme de quantité¢ de chaleur fournie rapidement pour chauffer la
pile, mais ils présentent quelques inconvénients tels que la non-uniformité de la température
dans la pile, la diminution de l'efficacité énergétique du systeme et 1'addition du poids, de
volume et de colt supplémentaire au systeéme pile a combustible [10]. En plus, les organismes
qui fixent les exigences de démarrage a froid des FCEVs recommandent le démarrage
autonome a basse température [6]. Par conséquent, les travaux de recherche sont orientés aux
solutions de chauffage interne en se basant sur l'exploitation de la chaleur générée par la

réaction exothermique dans la pile (Figure 3.10).

Stratégie 2
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Figure 3.10 Les solutions de démarrage autonome pour la stratégie "Chauffer au démarrage”
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Nous avons conclu apres exploration des différentes solutions de chauffage interne que
les solutions potentiostatique et galvanostatique sont les plus prometteuses parmi les solutions

de chauffage interne [10, 28]. Par conséquent, on s'intéresse dans la prochaine étude a

comparer les deux solutions de chauffage :

Galvaneostatique : Il se résume a fixer le courant de la pile et par conséquent une variation

de la tension de la cellule selon sa courbe de polarisation, ce qui favorise la production de la

chaleur dans la pile a combustible (Figure 3.11).
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Figure 3.11 Schéma explicatif du démarrage galvanostatique

Potentiostatique : Il se résume a fixer la tension de la pile et par conséquent une

augmentation drastique de la densité de courant de la cellule, ce qui favorise la production de

la chaleur dans la cellule (Figure 3.12).
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Figure 3.12 Schéma explicatif du démarrage potentiostatique
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3.2 La solution de chauffage potentiostatique ou galvanostatique

Les différents travaux de recherche qui proposent un démarrage Potentiostatique ou
galvanostatique se basent sur de différents modeles de PEMFC. Les travaux de modélisation
de la PEMFC s'intéressent a modéliser les phénoménes physiques complexes tels que le
transport d'eau dans la PEMFC, la formation de la glace dans la couche catalytique cathodique,
les réactions électrochimiques, les échanges thermiques de la PEMFC et plusieurs autres
pﬁénoménes. L'interaction entre ces différents domaines physiques pousse les chercheurs a se
baser sur de différentes hypothéses dépendamment de I'utilisation du modele. Ces modeles
permettent de simuler avec plus ou moins de précision le comportement non linéaire de la
PEMFC et I'évolution dynamique de ces paramétres tout au long du démarrage, mais ils ne
prennent pas en considération la dégradation de la PEMFC qui est un facteur difficile a
modéliser et qui influe considérablement les performances de la PEMFC. La variété des
modeles proposés et les différentes hypothéses utilisés influent considérablement les résultats
de simulation du démarrage potentiostatique ou galvanostatique présentés dans la littérature.
Par conséquent, on a choisi de comparer les performances du démarrage potentiostatique et
galvanostatique en se basant sur une approche expérimentale. L'étude comparative nous
permettra d'identifier la meilleure stratégie de démarrage autonome et d'explorer ses limites.
Avant de comparer les deux solutions potentiostatique et galvanostatique expérimentalement,
une étude paramétrique du systetme PEMFC est nécessaire. L'étude paramétrique mous
permettra d'analyser le comportement de la PEMFC a basse température et d'explorer
I'influence de ses parametres (pression de I'anode, vitesse des ventilateurs, purge, etc) sur les

performances de démarrage a froid (temps de chauffage et exigences énergétiques).
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3.2.1 Etude paramétrique du systtme PEMFC

Pour cette étude paramétrique, il faut considérer une solution de chauffage interne
(potentiostatique ou galvanostatique) pour générer de la chaleur dans la pile. Les solutions de
chauffage interne sont généralement économiques en termes d'énergie consommée. Par
contre, leur performance en termes de temps de chauffage reste a explorer. Plusieurs
parametres de la PEMFC peuvent influer le flux de chaleur générée par la pile, ce qui revient
a influer le temps de chauffage lors du démarrage a froid. Par conséquent, I'objectif défini
pour cette étude est d'identifier les paramétres de la PEMFC qui influent le temps de chauffage
lors du démarrage a froid. Les parametres étudiés dans cette étude sont présentés par le

diagramme ci-dessous.

Les facteurs Le processus La réponse

Vitesse des ventilateurs

Purge a l'arrét

il Temps de chauffage

Micro court-circuit combustible

Pression de I'anode

Figure 3.13 Les facteurs et la réponse du plan d'expérience

Le mode tension constante (potentiostatique) est considéré pour cette étude paramétrique,
afin d'avoir une tension fixe pour tous les tests. On a pu utiliser le mode galvanostatique qui
fixe aussi le courant de la pile, mais I'objectif pour cette étude est d'identifier les paramétres

qui influent le démarrage a froid des PEMFCs quel que soit le mode de démarrage. Le plus
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important est que le mode de démarrage choisi soit basé que sur la chaleur interne de la pile
et qu'il considere des parametres fixes (courant ou tension) afin d'avoir la méme base de
comparaison pour tous les tests. Afin de visualiser l'influence des différents facteurs sur le
temps de chauffage, une tension fixe de 14.2 V (0,39/cellule) est choisie. Cette valeur de
tension correspond a la tension nominale de la PEMFC utilisée selon ses spécifications
techniques (Tableau 3.2). Dans la prochaine section, on présentera une étude expérimentale
approfondie sur l'influence de la tension et du courant de la PEMFC sur le temps de chauffage

et les exigences €nergétiques.

Un plan d'expérience a été établi afin de déterminer les facteurs (X) qui minimisent le
temps de chauffage (Y). Pour cette étude, un plan d’expérience complet a été établi avec
quatre facteurs et deux niveaux par facteur de maniére simple, sans utilisation de logiciel
spécifique. La méthode utilisée est basée sur I'analyse graphique. Dans la suite, on présentera

le banc d'essai, le protocole expérimental et les résultats expérimentaux.

3.2.1.1 Banc d'essai

Dans le but d'atteindre les objectifs définis pour cette étude, un banc d'essai a été
développé a I'Institut de Recherche sur I'Hydrogéne (IRH). Le banc d'essai est composé d'une
PEMFC atmosphérique d'une puissance nominale de 500 W. Il est important de mentionner
que la PEMFC utilisée dans le banc d'essai n'est pas neuve. L'information sur sa durée de vie
qui est normalement mesurée par le nombre d'heures de fonctionnement n'était pas disponible.
La Figure 3.14 présente les courbes de polarisation et de puissance de la PEMFC en question
a température ambiante. Les spécifications techniques de la PEMFC utilisée sont présentées

dans le Tableau 3.2.
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Tableau 3.2 Spécifications techniques de la PEMFC utilisée
Type de la pile a combustible PEM atmosphérique
Nombre de cellules 36
Surface de la membrane 54 cm?
Puissance maximale 500 W
Performance nominale 142V a3sA
Tension de la vanne d'alimentation de H2 12V
Tension de la vanne de purge 12 V
Tension des ventilateurs 12V
Réactifs Hydrogéene et Air
Température maximale de 65 °C
fonctionnement
Température minimale de 0°C
fonctionnement
Pression d'hydrogéne 0.45-0.55 bar
Humidification auto-humidifiée
Air de refroidissement Ventilateur de refroidissement
Poids 2,520 Kg (£ 0.05 Kg)
Dimension 13 em % 26.8cm x 12.25 cm
Débit d'H: 2 la puissance maximale 6.5 L.min’!
Temps de démarrage a 25 °C <30s
Efficacité 40% a4 14,2V
Tension minimale de fonctionnement 10V

Courbe de polarisation Courbe de puissance
40 500
35 ‘ - i
30 & 2 400 ™
25 *OR_O_EM‘_H ‘ § 300 + //U'
20 + 0———0__1\ © P
15 | v 5 200 N
S | oo _,/'/
0 : : ) 0 & : ' o
0 10 20 30 0 10 20 30
Courant (A) Courant {A)

Figure 3.14 Courbes de polarisation et de puissance de la PEMFC utilisée dans le
banc d’essai a 25 °C
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La pression de la PEMFC coté anode est fixée a 1.45 bar comme 1'indique le constructeur.
Coté cathode, la pression est égale a la pression atmosphérique (1 bar). La différence de
pression entre l'anode et la cathode ne doit pas dépasser 0.6 bar pour éviter d'endommager la
membrane. La PEMFC est €quipée de deux ventilateurs permettant d'alimenter la PEMFC en
oxygene et de la refroidir en cas de surchauffe. En outre, la PEMFC est équipée d'un systéme
de purge bas¢ sur une valve permettant de purger 1'eau générée par la réaction exothermique.
La procédure de purge est divisée en deux phases. Une premiere phase qui exige 'activation
de la valve de purge pendant 10 millisecondes chaque 10 s au cours du fonctionnement de la
PEMFC. Cette phase est commune pour toutes piles a combustible puisqu'elle permet
d'évacuer l'eau et les impuretés produites par la pile au cours de son fonctionnement. La
deuxieme phase de purge est liée aux conditions hivernales et elle se résume a purger la
PEMFC apres son arrét pendant 90 s (annexe E). Cette procédure de purge a 'arrét permet de
diminuer le potentiel de congélation de la PEMFC a basse température [52]. La PEMFC peut
étre aussi court-circuitée au cours de son fonctionnement, ce qui favorise la production d'eau
et la chaleur. L'eau et la chaleur générées favorisent généralement I'humidification de la

membrane et améliorent les performances de la pile.

Le contréle de la valve de purge, la vitesse des ventilateurs, la valve d'hydrogene, le court-
circuit et l'acquisition des données (température, courant, tension, flux d'hydrogene) sont
effectués a travers un contréleur programmable NI CompactRIO 9022. Le contrdleur NI est
configurable a travers une interface LABVIEW. Une charge programmable manufacturée par
la société BK Precision d’une puissance maximale de 1200 W est connectée a la PEMFC afin
d’émuler le comportement d'un moteur électrique. La PEMFC est placée dans une chambre

froide afin de simuler les conditions hivernales (Figure 3.15).
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Figure 3.15 Banc d'essai

Le banc d'essai congu pour cette €tude permet de contrdler :

= La tension de la pile

= Le courant délivré par la pile

* La puissance délivrée par la pile

» La vitesse des ventilateurs de pile

* La durée et la fréquence de purge

= Lavalve dhydrogene

* La pression de l'anode

= Ladurée et la fréquence du court-circuit

Le banc d'essai est équipé de quatre capteurs de température, placés sur les quatre coins
de la pile, afin de surveiller I'uniformité de la température de la pile. De méme, le banc d'essai

dispose d'un capteur pour-mesurer le courant de la pile, un capteur pour mesurer la tension de



Etude électrothermique de la PEMFC au cours du démarrage a froid 95

la pile et un capteur pour mesurer le débit d'hydrogene. Les données de ces différents capteurs
sont affichées en temps réel par une interface LabVIEW a travers un contréleur programmable
NI CompactRIO 9022. L'interface graphique développée sur LabVIEW permet de suivre
I'évolution du courant, tension, débit d'Hz et température de la pile et de sauvegarder les

données collectées lors des expériences (Figure 3.16).
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Figure 3.16 Interface LabVIEW

3.2.1.2 Protocole expérimental
Etape 1 : Etablir objectif de ’expérience

L'objectif est d'identifier la combinaison de parameétres qui minimisent le temps de
chauffage. Le temps de chauffage est le temps d'évolution de la température de la PEMFC de
-20 °C a 0 °C. La température initiale (-20 °C) est la température ambiante considérée pour
tous les tests. La température initiale de -20 °C est la température de référence, fixée par les

différents organismes internationaux, pour le démarrage a froid des FCEVs. La température
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finale (0 °C) est la température minimale de fonctionnement de la PEMFC et elle est fixée par

le constructeur de la pile. La procédure de démarrage a froid s'arréte quand la température de

la PEMFC atteint sa température minimale de fonctionnement.

Etape 2 : Identifier les facteurs

Les parametres (ou facteurs) étudiés dans cette étude sont :

La vitesse des ventilateurs : Une PEMFC atmosphérique utilise l'air pour
refroidir la pile et pour fournir de I'oxygene a la cathode. La vitesse des ventilateurs
de la PEMFC contréle la quantité d'oxygeéne fourni a la pile. La vitesse des
ventilateurs dépend fortement de la puissance et la température de la pile. A basse
température, une vitesse élevée des ventilateurs augmente le flux d'air froid fournit
a la pile ce qui refroidit la pile et influe sa capacité de démarrage a froid. Par
conséquent, 1l est important d'explorer l'influence de ce parameétre sur les
performances de démarrage a froid.

Le micro court-circuit : Le banc d’essai congu pour cette étude permet de court-
circuiter la PEMFC en choisissant la période et la durée du court-circuit. I est
connu que le micro court-circuit fournit un pic de courant pendant une petite
période ce qui permet de générer plus de chaleur et par conséquent, chauffer la pile
plus rapidement. En se basant sur cette supposition, on va explorer l'influence de
ce parametre sur les performances de démarrage a froid.

La purge al'arrét : La littérature montre I'importance de purger la pile a son arrét.
La purge a l'arrét augmente le potentiel de démarrage a froid [50, 66, 122]. Par la

suite, on va explorer l'influence de la purge a I'arrét sur le temps de chauffage.
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= La pression de I'anode : La valeur de la pression de 'anode est généralement
fixée par le constructeur de la PEMFC. Pour la pile utilisée dans notre banc d'essali,
le constructeur indique une valeur de 0.45 bar. A basse température, plusieurs
phénomeénes physiques apparaissent (gel, baisse de la conductivité¢ de la
membrane ...). Ces phénoménes peuvent influencer la pression interne de la pile.
Par conséquent, il est important d'explorer l'influence de ce parameétre sur les
performances de démarrage a froid.

Apres avoir identifié les facteurs du plan expérimental, il faut attribuer différents niveaux
pour chaque facteur. Les niveaux sont les valeurs attribuées a chaque facteur. Pour notre étude,
on a considéré deux niveaux pour chaque facteur. Pour quatre facteurs avec deux niveaux,
nous aurons 2* possibilités (soit 16 possibilités). Nous aurions pu choisir 3 ou 4 niveaux par
facteurs, mais le nombre des possibilités serait trés élevé. En plus, le modele 2% (k facteurs
avec 2 niveaux chacun) est le plus répandu, car étant le moins prohibitif au niveau financier
tout en restant performant [123].

En se basant sur la littérature et la fiche technique de la PEMFC, on a choisi deux niveaux

pour chaque parametre (Tableau 3.3).
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Tableau 3.3 Les niveaux des différents facteurs

Parameétres

Niveau bas

©)

Niveau haut

)

Commentaires

Vitesse des
ventilateurs

35%dela
vitesse
maximale
des
ventilateurs
(35% de
Vinax)

43% de la
vitesse
maximale
des
ventilateurs
(43% de
Vmax)

Les ventilateurs fournissent de I'oxygene a
la PEMFC. Cependant, le flux d'air froid,
tiré par les ventilateurs, refroidi la pile a
basse température. Par conséquent, on a
effectué plusieurs tests pour identifier la
vitesse minimale des  ventilateurs
permettant de fournir assez d'oxygene a la
PEMFC pour toutes ces plages de
puissance. La vitesse minimale des
ventilateurs correspond au niveau bas
(35% de Vmax). La deuxieme valeur (43%
de Vmax) est choisie pour vérifier 'impact
de l'augmentation de ce parametre sur le
temps de chauffage.

Micro Court-
circuit

non

oul

Le systéme congu pour cette étude offre la
possibilité de court-circuiter la pile en
choisissant la période et la durée du court-
circuit. Par conséquent, on va explorer les
performances de démarrage a froid avec et
sans micro court-circuit. Un micro court-
circuit de 10 millisecondes est appliqué a
la pile chaque 10 s au cours du démarrage.

Purge a Parrét

non

oui

Le systeme congu pour cette étude offre la
possibilit¢ de purger la pile a
l'intermédiaire d'une valve de purge en
choisissant la période et la durée de purge.
Par conséquent, on va explorer les
performances de démarrage a froid avec et
sans procédure de purge a l'arrét de la
PEMEFC.

Pression de
I'anode

0,45 bar

0,6 bar

Dans le but d'explorer l'influence de la
pression sur les performances de
démarrage a froid, on a choisi deux
valeurs de pression (0.45 et 0.6 bar).

La premiere valeur (0.45 bar) correspond
a la pression indiquée par le constructeur.
La deuxieme valeur (0.6 bar) est la
pression maximale autorisée pour éviter
d'abimer la membrane.
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Etape 3 : Conception du plan d’expérience
Nous avons donc quatre facteurs avec deux niveaux chacun. Les combinaisons possibles
sont représentées par le Tableau ci-dessous :

Tableau 3.4 Les tests exp€rimentaux

Combinaison | Vitesse des Micro Purge a Pression
ventilateurs Court- I’arrét
circuit
1 - - - -
2 + - - -
3 - + - -
4 - - + -
5 - - - +
6 + + - -
7 - + + -
8 - - + +
9 + - + -
10 + - - +
11 - + - +
12 + + + -
13 + - + +
14 + + - +
15 - + + +
16 + + + +

Les (+) indiquent le niveau haut (0.6 bar par exemple pour la pression). Les (-) indiquent
le niveau bas (0.45 bar par exemple pour la pression). Le plan expérimental exige 16 tests

représentant tous les combinaisons possibles. Parmi les paramétres a évaluer, la vitesse des
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ventilateurs correspondante a "35% de Vmax" présente la vitesse minimale de fonctionnement
de la PEMFC. Cette vitesse permet de fournir assez d'air pour faire fonctionner la PEMFC
dans toutes ces plages de puissance. En plus, elle minimise le flux d'air froid fourni a la pile a
basse température. 11 est évident que la réduction du flux d'air froid fourni a la pile améliore
les performances de démarrage a froid, quelle que soit la valeur des autres facteurs. Cette
conclusion est validée par les tests présentés par le Tableau 3.5. En diminuant la vitesse des
ventilateurs de 43% de Vmax @ 35% de Vmax, le temps de chauffage diminue considérablement.
Cette conclusion est appuyée aussi par la littérature [27]. Par conséquent, la vitesse des
ventilateurs est fixée a 35% de Vmax pour tous les tests. De cette fagon, le nombre de tests

passe de 16 a 8 tests.

Tableau 3.5 Influence de la vitesse des ventilateurs sur le temps de chauftage

Combinaison | Vitesse des Micro Purge | Pression | Temps de
ventilateurs | Court- a chauffage
circuit | ’arrét

2 + - - - 311,8 s
1 - - - - 156,9 s
16 + + + + 302.3
15 - + + + 122.8

Etape 4 : Procéder a I’expérience

Apres avoir €tabli notre plan d'expérience, il ne reste qu'a remplacer les (+) et les (-) par
les valeurs ou I'état associ€ et collecter les résultats des 8 tests (Tableau 3.6). Plus de détails

sur la procédure expérimentale sont présents en annexe E.
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Tableau 3.6 Temps de chauffage des différentes combinaisons

Combinaison Vitesse des Micro | Purge | Pression | Temps de
ventilateurs | Court- a chauffage
circuit | arrét (Y)
1 35% de Vimax Non Non 0.45 bar 133,4 s
) ) ) )
6 35% de Vmax Non Non 0.6 bar 126.5 s
() ) Q) (+)
5 35% de Vmax Non Oui 0.45 bar 122 s
Q) ) (+) )
4 35% de Vimax Oui Non 0.45 bar 140 s
) (+) ) )
9 35% de Vmax Oui Out 0.45 bar 130.8 s
Q) (+) (+) )
10 35% de Vimax Non Oui 0.6 bar 112,1s
) ) (+) (+)
16 35% de Vimax Oui Non 0.6 bar 134,2 s
) (+) ) (+)
26 35% de Vmax Oui Oui 0.6 bar 122,8 s
) () (+) ()

Etape 5 : Analyse des résultats
Nous allons procéder a 7 analyses :

Analyse de I’impact du micro court-circuit
Analyse de I’impact de la pression de I'anode

Analyse de I’impact de la purge

Analyse de I’impact de la combinaison "micro court-circuit * pression de I'anode”

Analyse de I’impact de la combinaison "micro court-circuit*purge”

Analyse de I’impact de la combinaison "pression de I'anode* purge"

101



Etude électrothermique de la PEMFC au cours du démarrage 4 froid 102

e Analyse de Iimpact de la combinaison " pression de I'anode* purge*micro court-
circuit"
L'effet des différents facteurs sur le temps de chauffage est déterminé par la méthode
d'analyse graphique [123]. Elle est définie comme suit :
Micro court-circuit : Somme des Y correspondants au court-circuit activé divisé par 4
(puisque 4 « + » ont été utilis€és) moins la somme des Y avec cours circuit désactivé divisé par
4 (puisque 4 « - » ont été utilis€s). Nous aurons donc :
(140+130.8+134.2+122.8)/4 — (133.4+126.5+122+112.1)/4 =8.45 s
On peut conclure que lorsque le micro court-circuit est activé, le temps de chauffage
augmente de 8.45 s.
Pression de I'anode : L’analyse du facteur "pression de I'anode" nous donne :
(126.5+112.1+134.2+122.8)/4 — (133.4+122+140+130.8)/4 =-7.65 s
Nous pouvons conclure pour le facteur "pression de l'anode" que lorsque la pression est a sa
valeur haute (0.6 bar), le temps de chauffage diminue de 7.65 s.
Purge a I'arrét : L’analyse du facteur "Purge” nous donne :
(122+130.8+112.1+122.8)/4 — (133.4+126.5+140+134.2)/4 =-11.6 s
Nous pouvons conclure pour le facteur "Purge" que lorsque la purge est activée a l'arrét du

PEMFC, le temps de chauffage diminue de 11.6 s.

Ces résultats montrent qu'il faut éviter le micro court-circuit au démarrage a froid. Par
contre, une augmentation de la pression de l'anode favorise la diminution de temps de
chauffage. Concernant la purge a l'arrét du PEMFC, les résultats confirment l'importance de

la purge pour diminuer le temps de chauffage tel que présenté dans la littérature.
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Afin de mieux analyser l'impact des différents facteurs sur le temps de chauffage, nous
procédons a analyser toutes les combinaisons possibles des 3 facteurs. Le Tableau ci-dessous

présente toutes les combinaisons des 3 facteurs et leurs impacts sur le temps de chauffage.

Tableau 3.7 Les combinaisons des facteurs étudi€s

Combinaison | Micro | Purge | Pressi C*p P*S | S*C |C*P*S|Temps de
court- a on chauffage
circuit | Parrét (S) Y)
© (P)
1 Q) ) ) (+) | O] O | 1334
6 ) Q) () (+) O | O] & ] 1265
3 ) (+) ) ) O ®H ] ® 122
4 (+) ) ) ) ® | O ® 140
9 (+) (+) ) (+) G| O & | 1308
10 ) () () ) ® | O 6| 121
16 (+) ) () ) [ O O | 1342
26 ) (+) (+) (+) ) | B ] () | 1228

Dans le Tableau ci-dessus, le micro court-circuit est présenté par "C", la purge est présentée
par "P" et la pression est présentée par "S". Les résultats de chaque combinaison sont tout
simplement les résultats mathématiques du mélange des facteurs. Pour P*S, soit la
combinaison purge et pression, la premiere combinaison donne « - » pour la purge et « - »
pour la pression. Le résultat P*S est « - » x «-» ce qui nous donne un « + ». Aprés avoir
attribué les niveaux (- ou +) pour toutes les combinaisons, on a repris le calcule précédemment
présenté avec les différentes combinaisons. Le tableau ci-dessous présente l'impact des

différents facteurs et combinaisons sur le temps de chauffage.
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Tableau 3.8 L'impact des différents facteurs et combinaisons sur le temps de chauffage

Les facteurs Effet sur le temps de
chauffage
Le micro court-circuit (C) 845s
La purge (P) -11.6 s
La pression (S) -7.65s
C*p 13s
S*C 0.75s
P*S -1.3s
P*S*C 0.2s

Les données du Tableau 3.8 sont suffisantes pour analyser l'impact des différents facteurs
sur le temps de chauffage. Mais dans le but de valider les résultats du Tableau 3.8, la méthode
du plan factoriel a été utilisé€e. Le logiciel "Minitab" a été utilisé pour la conception et 'analyse
du plan factoriel [124]. Les résultats du plan factoriel sont présentés par le digramme de Pareto

des effets (Figure 3.17).

Diagramme de Pareto des effets
(réponse = Temps de chauffage, o = 0.05)

Terme 5.79
P |
c |
s |
PC :
PS :
SG H
H
PSC H
0 2 4 6 8 10 12
Effet Facteur Nom
C Micro court-circuit
Pseudo-erreur type de Lenth = 1.5375 p Purge a | arret

S Pression

Figure 3.17 Diagramme de Pareto des effets effectu€ par le logiciel de statistiques
"Minitab"
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Le diagramme de Pareto montre les valeurs absolues des effets normalisés, en les classant
de la plus élevée a la plus faible [124]. Le diagramme comprend également une ligne de
référence afin d'indiquer les effets statistiquement significatifs. La ligne de référence indiquant
la signification statistique dépend du seuil de signification (noté a ) [124]. Sur le diagramme
de Pareto, les barres qui coupent la ligne de référence sont statistiquement significatives. Les
barres qui représentent les facteurs ""purge'’ (P), ""micro court-circuit' (C) et ''pression"
(S) coupent la ligne de référence a 5,79. Ces facteurs sont statistiquement significatifs en
termes d'impact sur le temps de chauffage. Etant donné que le diagramme de Pareto présente
la valeur absolue des effets, on ne peut pas déterminer les facteurs qui augmentent ou réduisent
le temps de chauffage. Par conséquent, on a utilisé le logiciel "Minitab" pour tracer la droite
de Henry des effets normalisés pour étudier I'importance et la direction des effets sur un méme
diagramme (Figure 3.18) [124]. La droite de Henry des effets indique la position des effets
normalisés par rapport a la droite d'ajustement d'une loi qui représente le cas ou tous les effets
seraient de 0 [124]. Les effets positifs augmentent la réponse lorsque les paramétres passent
de la valeur faible a la valeur élevée du facteur [124]. Les effets négatifs diminuent la réponse
lorsque les parametres passent de la valeur faible a la valeur élevée du facteur [124]. Les effets
les plus €loignés de 0 sont statistiquement plus significatifs [ 124]. Sur ce diagramme, les effets
des facteurs P, S et C sont statistiquement significatifs. Par contre, les effets des facteurs SP,
SC, PS et PSC ne sont pas significatifs. La droite de Henry des effets indique la direction de
l'effet. Le facteur "micro court-circuit” (C) a un effet normalisé positif. Lorsque le procédé
passe du niveau inférieur au niveau supérieur du facteur, le temps de chauffage augmente. Les
facteurs "pression" (S) et "purge" (P) ont des effets normalisés négatifs. Lorsque ces

deux facteurs passent du niveau bas au niveau haut, le temps de chauffage diminue.
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Droite de Henry des effets
(réponse = Temps de chauffage, a = 0.05)

99 )
/ Type d’effet
95 f » Non significatif
90 / nC m Significatif
7o /
& 50
2 40 Facteur Nom
8 30 ~ C Micro court-circuit
2 "5 ,/ P Purge a | arret
10 p / 5 Pression
[ /
5 /
/
1 /
-10 -5 0 5 10
Effet

Pseudo-erreur type de Lenth = 1.5375

Figure 3.18 Droite de Henry des effets effectué par le logiciel de statistiques "Minitab”

Pour résumer, I'activation du micro court-circuit augmente considérablement le temps de
chauffage (+ 8.45 s). Cette augmentation de temps de chauffage peut étre expliqué par I'eau
générer lors du micro court-circuit, qui peut geler a basse température et influer les
performances de la PEMFC. Par contre, purger la pile a 'arrét diminue considérablement le
temps de chauftage (-11.6 s). Concernant la pression de I'anode, le digramme de Pareto montre
qu'une augmentation de pression de 0.45 bar a 0.6 bar permet de diminuer le temps de
chauffage de 7.65 s. Une pression élevée augmente la résistance de contact entre les
composants de la PEMFC ce qui favorise le réchauffement de la PEMFC. Mais il ne faut pas
oublier que la différence de pression entre I'anode et la cathode ne doit pas dépasser 0.6 bar
pour la PEMFC utilisée. Cette analyse statistique, nous a permis d'identifier les parameétres de
la pile qui influent le temps de chauffage pour un démarrage autonome a basse température.

En plus, cette étude expérimentale a permis de paramétrer la PEMFC pour un démarrage a
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basse température. Les paramétres de la PEMFC qui seront considérés pour la suite sont

présentés par le Tableau 3.9.

Tableau 3.9 Paramétres de la PEMFC a basse température

Les facteurs Valeur ou état
Vitesse des ventilateurs 35% de Vimax
Le micro court-circuit (C) Désactivé
La purge a I'arrét (P) activé
La pression (S) 0.6 bar

3.2.1.3 Conclusion de I'étude

La stratégie "Chauffer au démarrage” exige une procédure de purge a I'arrét de la PEMFC
et un apport de chaleur interne ou externe au démarrage de la PEMFC. Pour cette stratégie,
on vient de montrer I'importance de purge a l'arrét de la PEMFC et la capacité de la PEMFC
a démarrer a -20 °C sans apport de chaleur externe. En plus, il a ét€¢ montré que la capacité
de démarrage autonome de la PEMFC est améliorée avec I'augmentation de la pression

anodique de la pile.

Concernant les solutions de chauffage interne, la littérature nous a confirmé que les
solutions potentiostatique (tension constante) et galvanostatique (courant constant) sont les
plus prometteuses parmi les solutions de chauffage interne. Apres avoir paramétré la PEMFC,
on s'intéresse dans la prochaine étude a comparer les deux solutions de chauffage

potentiostatique et galvanostatique (Figure 3.19).
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Stratégie 2
Chauffer au démarrage

|

Démarrage autonome

! I
Les solutions de chauffage interne Les solutions de purge a I'arrét
au démarrage de la PEMFC de la PEMFC
Potentiostatique . | Valve de purge I~—

Purge par air comprimé ou
souffleur d'air

A

Galvanostatique

Mélange d'O/H, méthanol |,
ou l'éthanol

A

Purge par gaz humidifié/sec

4

Le séchage sous vide

A

Inanition de réactif

Figure 3.19 Les solutions choisies pour la stratégie de démarrage autonome

3.2.2 Ktude comparative des solutions potentiostatique et galvanostatique

Les travaux effectués dans cette étude visent a comparer les performances du démarrage
potentiostatique et galvanostatique en se basant sur une approche expérimentale. Les deux
solutions seront comparées en termes de temps de chauffage et exigences €nergétiques. Cette
¢tude nous permettra d'identifier la meilleure stratégie de démarrage autonome et d'explorer
ces limites. Dans ce contexte, le banc d'essal développé précédemment est utilisé pour

comparer les deux solutions.

3.2.2.1 La procédure expérimentale

La procédure expérimentale du démarrage potentiostatique et galvanostatique comprend

quatre €tapes (annexe E):
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Fonctionnement normal de la PEMFC a un courant de 10 A et une température
ambiante de 20 °C pendant 15 minutes.

Apres 15 minutes de fonctionnement, la PEMFC est placée a -20 °C pendant 8h.
Le temps de conditionnement de 8 h est déterminé expérimentalement. 1l
correspond au temps nécessaire pour la stabilisation de la température de la
PEMFC a -20 °C.

Au début de la phase de conditionnement, la pile est encore chaude et I'eau produite
est en état gazeux. Quand la pile refroidit et I'eau se transforme a I'état liquide (vers
5 °C), la valve de purge est activée pendant 90 s pour évacuer I'eau. La période de
purge est choisie en se basant sur la littérature [63, 65]. L'énergie consommée lors
de la procédure de purge est incluse dans les exigences énergétiques du démarrage
a froid.

Aprés 8 h de conditionnement a -20 °C, le mode potentiostatique ou
galvanostatique est activé pour réchauffer la PEMFC. Pour le choix de la valeur
de tension du démarrage potentiostatique et la valeur de courant du démarrage
galvanostatique, nous ne pouvons pas nous baser sur les valeurs présentées dans
littérature puisqu'ils dépendent fortement du type et des parametres de la PEMFC.
Pour le démarrage potentiostatique, nous avons choisi de fixer la tension de la pile
a sa tension nominale (14.2 V selon la fiche technique de la PEMFC). Concernant
le démarrage galvanostatique, nous avons tracé la courbe de polarisation de la
PEMFC a-20 °C et nous avons choisi le courant correspondant a la tension choisie
pour le démarrage potentiostatique (12.5 A) (Figure 3.20). Au démarrage, les deux

solutions produisent la méme puissance électrique 14.2 V *12.5 A. Le démarrage
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Tension (V)
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galvanostatique et potentiostatique seront comparés sous les mémes conditions de

sorte que la procédure de purge, la puissance initiale de la PEMFC et le taux de

chaleur initiale seront identiques pour les deux solutions. Tous les parametres

initiaux tels que le courant initial (12.5 A), tension initiale (14.2 V), température

nitiale (-20 °C), pression d'hydrogene (1.6 bar), vitesse des ventilateurs (35% de

sa vitesse maximale) et durée de purge (90 s) seront identiques pour les deux

solutions.
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Figure 3.20 Courbe de polarisation de la PEMFC a -20 °C avec les points de

fonctionnement du démarrage potentiostatique et galvanostatique

3.2.2.2 Résultats expérimentaux et discussion

Le banc d'essai développé précédemment permet de suivre 1’évolution du courant, de la

tension et de la température de la PEMFC lors du démarrage potentiostatique et

galvanostatique. La Figure 3.21 fournit I'évolution du courant, de la tension et de la

température de la PEMFC pour un démarrage potentiostatique et galvanostatique a partir de

-20 °C. Initialement, la membrane est seche et sa résistance ohmique est €levée. Pendant le
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démarrage potentiostatique, la densité de courant dépend fortement de I'hydratation de la
membrane [46]. Dans un premier stade (entre 0 et 20 s), le démarrage potentiostatique fournit
un faible courant et l'eau produite par la réaction électrochimique permet d'hydrater la
membrane (Figure 3.21). Dans un deuxiéme stade (entre 20 et 70 s), I'hydratation de la
membrane permet de diminuer sa résistance ohmique et d'augmenter le courant. La Figure
3.21 montre que la chaleur produite a ce stade permet de chauffer la pile. Dans un troisieme
stade (entre 70 et 140 s), la température élevée de la PEMFC facilite le transport d'eau entre
la couche catalytique c6té cathode et la membrane, ce qui améliore I'hydratation de la
membrane. Ce phénoméene favorise I'accroissement du courant et par conséquent le flux de

chaleur et la température augmentent considérablement (Figure 3.21).

Pour le démarrage galvanostatique, la densité de courant est indépendante de 'hydratation
de la membrane parce qu'elle est constante tout au long du démarrage. L'équation (3.9)
explique 'allure de la température de la PEMFC au cours du démarrage galvanostatique qui
augmente lentement suite a la diminution du flux de chaleur (Q:) causée par 'augmentation

de la tension de la pile (Vpesrc) (Figure 3.21).

Qtn = (ﬁ — Veemrc) Tpemrc (3.9)

Ou 4H, F, Veemrc et Ipemrc ont €t respectivement définis comme I'enthalpie de la

réaction, la constante de Faraday, la tension de la PEMFC et le courant de la PEMFC.
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Figure 3.21 Evolution du courant, tension et température durant le démarrage
potentiostatique et galvanostatique

Le démarrage potentiostatique présente un cercle vicieux : Plus la membrane est hydratée,
plus le courant augmente, plus la pile produit de la chaleur. Le démarrage galvanostatique
présente aussi est un cercle vicieux : Plus on chauffe, plus la tension augmente, plus la
puissance électrique augmente, moins de chaleur produite par la pile. La Figure 3.21 présente
I'évolution de la température pour les deux solutions. Elle nous conduit a conclure que le faible
courant pour le démarrage galvanostatique prolonge le temps de chauffage de la PEMFC. En

revanche, le démarrage potentiostatique présente une augmentation rapide de la température
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de la PEMFC en raison de son courant ¢levé. Le Tableau 3.10 fournit une comparaison entre

les deux stratégies en termes d'exigences €nergétiques et temps de chauffage.

Tableau 3.10 Performances du démarrage potentiostatique et galvanostatique

Temps de chauffage Energie consommée
Démarrage Potentiostatique 102's 748.1 J.cm™
Démarrage Galvanostatique 220s 1139.96 J.cm™

Le démarrage potentiostatique présente un temps de chauffage beaucoup plus court que le
temps de chauffage du démarrage galvanostatique. Par conséquent, les exigences €nergétiques
du démarrage potentiostatique (748.1 J.cm™) sont aussi inférieures & celles du démarrage
galvanostatique (1139.9 J.cm™). Le démarrage potentiostatique est plus avantageux que le
démarrage galvanostatique en termes de temps de chauffage et exigences énergétiques. Cette
conclusion montre que le démarrage potentiostatique est mieux adapté au démarrage a froid

des FCEVs.

Dans la suite, I'impact de de la tension de la pile sur les performances du démarrage
potentiostatique sera étudié. La Figure 3.22 présente I'évolution du courant pour différentes
tensions. On remarque que la tension affecte considérablement l'allure du courant et de la
température de la PEMFC. Une tension plus élevée diminue le courant et €galement la
puissance thermique générée par la pile, ce qui augmente le temps de chauffage de la PEMFC.
II est clair qu'en diminuant la tension du démarrage potentiostatique, les performances de
démarrage a froid s'améliorent, mais il ne faut pas oublier qu'il existe une tension limite, en
dessous de laquelle, les pertes de concentration augmentent et les performances de la PEMFC

se détériorent (Figure 3.22).
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Figure 3.22 Démarrage Potentiostatique a -20 °C avec différentes tensions

Pour un démarrage potentiostatique, une faible tension pratique est requise pour obtenir
des courants élevés. Cependant, la valeur de cette tension dépend fortement des conditions de
fonctionnement de la PEMFC et elle nécessite plusieurs tests pour étre identifiée. Pour une
valeur de tension donnée, une nouvelle PEMFC fournit plus de puissance thermique qu'une
PEMFC dégradée de sorte que cette valeur de tension doit varier tout au long de la durée de

vie d'une PEMEC(Figure 3:23): Enplustles basses températuresvinfluent la puissance
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thermique produite par la PEMFC pour une valeur de tension donnée (Figure 3.24). Le
démarrage potentiostatique présente un probleme d'adaptabilité qui est lié au fait que ce mode
de fonctionnement ne s'adapte pas a la variation de I'état de la PEMFC (dégradation, humidité

de la membrane, température, etc).
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Figure 3.23 Puissances électrique et thermique pour une valeur de tension donnée
avec deux PEMFCs de différents niveaux de dégradation
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Figure 3.24 Puissances €lectrique et thermique pour une valeur de tension donnée
avec différente température de fonctionnement
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Les résultats de cette étude ont été présentés dans un article de conférence (annexe B) [125].

3.2.2.3 Conclusion de I'étude

Cette étude nous a conduit & conclure que purger la pile a l'arrét et la chauffer au démarrage
en utilisant la solution potentiostatique est la stratégie la plus viable pour démarrer la PEMFC

a basse température (Figure 3.25).

Stratégie 2

Chauffer au dé'marrage
1

Démarrage autonome
|
I i
Les solutions de chauffage interne Les solutions de purge a I'arrét
au démarrage de la PEMFC = de la PEMFC

Potentiostatique 4 Valve de purge —

Purge par air comprimé ou
souffleur d'air

A

Galvanostatique

Mélange d'O/H, méthanol |,
ou |'éthanol

A

Purge par gaz humidifié/sec

A

Le séchage sous vide M

Inanition de réactif

Figure 3.25 La combinaison la plus viable pour démarrer la PEMFC a basse
température

Le démarrage potentiostatique présente un démarrage autonome et efficace en termes de
consommation énergétique, mais il présente un temps de chautfage assez élevé. En plus, le
démarrage potentiostatique ne s'adapte pas a la variation de I'état de la PEMFC puisqu'il repose
sur un ensemble de régles précalculées et connues a I’avance. Afin d'effectuer un démarrage
a froid rapide et réussi, il faut maximiser la chaleur générée par la PEMFC dépendamment des
conditions réelles de fonctionnement de la pile. Ces conclusions nous ont ramenés a proposer

une stratégie adaptative de démarrage autonome a basse température.



Chapitre 4 - Stratégie adaptative de démarrage a froid
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Le démarrage potentiostatique nous a confirmé la possibilité¢ d'un démarrage autonome a
basse température. Par contre, le démarrage potentiostatique présente plusieurs lacunes ce qui
nous a ramenés a proposer une stratégie de démarrage a froid permettant de maximiser la
chaleur générée par la réaction exothermique dépendamment de I'état de la PEMFC. II est
important de noter que plus le courant tiré de la PEMFC est élevé, plus de chaleur est générée
par la réaction exothermique (Figure 4.1). Ceci est trés favorable pour générer plus de chaleur
au cours du démarrage a froid. Cependant, I'importante limitation qui se présente a cet égard
est 1'échec du démarrage a froid de la PEMFC face a des courants élevés ou a des basses
tensions [45]. Par conséquent, il est crucial de trouver les parametres qui peuvent maximiser

la génération de la chaleur tout en évitant I'échec du démarrage a froid.

Pendant le fonctionnement de la PEMFC, la réduction de la concentration d'oxygene et
d'hydrogéne provoque naturellement une chute de tension [126]. Ce phénomene est expliqué
par le fait que la réduction de la concentration d'oxygene et d'hydrogéne entraine une chute de
pression dans la PEMFC [126]. Cette chute de pression provoque une chute de tension des
cellules communément appelée perte de concentration. Le point qui doit étre souligné est que
la perte de concentration devient significative a des niveaux de courant élevés (ou a des basses
tensions), lorsque I'hydrogene et l'oxygene sont consommes a des taux élevés [127, 128]. En
se basant sur la littérature et sur le schéma explicatif de la Figure 4.1 , on a pu affirmer que le
systtme PEMFC ont un seuil de courant ou de tension (correspondant a la puissance
maximale) et que le dépassement de cette limite entraine une augmentation des pertes de
concentration ainsi que la dégradation de la PEMFC [10]. Par conséquent, il est suggéré de
faire fonctionner la PEMFC a sa puissance maximale (Pmax) pendant le démarrage a froid. Ce

mode de fonctionnement maximise la production de chaleur résiduelle et la puissance
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électrique tout en évitant les pertes de concentration. La Figure 4.1 présente un schéma
explicatif pour clarifier les points discutés précédemment. Comme on peut le voir sur cette
Figure, il existe un lien clair entre le point de puissance maximum et l'occurrence des pertes
de concentration qui provoquent une profonde chute de tension. De plus, la puissance

¢lectrique ainsi que la production de chaleur liée a la puissance maximale sont montrées.

(a) 40 T T T 7
S 30 ~ Puissance thermique =~ Pertes de concentration
= ) i (Les basses tension)
o 20F _ — : . N
5 Puissance électrique. i
e 107 ' g | Pmax
0 - . 1 . 1 ) / |
0 5 10 15 20 25 30
(b) 500 5 . . . , |
0 1 1 1 | 1
0 5 10 15 20 25 30

Courant (A)

Figure 4.1 Schéma explicatif

Enfin, il est suggéré de purger la PEMFC a l'arrét et de faire fonctionner la pile & sa
puissance maximale au démarrage. Ce mode de fonctionnement maximise l'utilisation de
I'hydrogene et la production de la chaleur résiduelle en évitant de faire fonctionner la PEMFC
a des basses tensions (Figure 4.1). En plus, ce mode de fonctionnement maximise la puissance

¢lectrique fournie par la PEMFC.
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4.1 Processus d’identification de la puissance maximale de la PEMFC

La puissance maximale de la PEMFC peut étre identifiée a partir de la courbe de puissance
électrique de la pile. Néanmoins, on ne peut pas supposer que la puissance maximale est fixe
puisque la PEMFC est un systeme relativement complexe, qui n'est pas facile a atteindre sa
puissance maximale. En tant que systéme multi-physique, les performances énergétiques de
la PEMFC dépendent de ses conditions de fonctionnement. Ses performances sont fortement
influencées par la pression des gaz, la température et les phénomenes de vieillissement (Figure
4.2) [129, 130]. De plus, pendant le démarrage a froid des PEMFCs, la glace formée dans la
pile accentue les pertes de concentration et la chaleur générée au cours du démarrage améliore
la conductivité de la memb;ane, ce qui diminue les pertes ohmiques [131]. Ces phénoménes
influent considérablement les courbes de polarisation et de puissance de la PEMFC. Par
conséquent, la puissance maximale de la PEMFC change significativement pendant le

démarrage a froid et il est indispensable de la suivre pendant le démarrage (Figure 4.2).
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Figure 4.2 Courbes de polarisation et courbe de puissance d'une PEMFC de 500 W
a différentes températures (-15 °C et 5 °C)

4.1.1 Choix de la méthode d’identification de la puissance maximale

Il existe deux fagons d'identifier le point de fonctionnement de la puissance maximale en
temps réel. La premiere méthode est basée sur des stratégies de recherche d'extremum, telles
que le MPPT (Maximum Power Point Tracking) [129, 132]. La méthode MPPT est efficace
pour suivre la puissance maximale de la PEMFC, mais cette méthode exige une variation du
courant de la PEMFC afin d’obtenir le point de puissance maximum de la courbe de puissance.
Ces variations augmentent la consommation d'hydrogéne [133]. En outre, les algorithmes
MPPT sont sensibles aux changements rapides de courant de la PEMFC et peuvent étre pié¢gés

dans un maximum local [133, 134]. En plus la mise en ceuvre de telles techniques dans les
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systtmes PEMFC est compliquée en raison des différentes constantes de temps

€lectrochimiques, fluidiques et thermiques qui varient de millisecondes a quelques minutes

[135].

La deuxieme méthode consiste a utiliser les algorithmes d’identification paramétrique d'un
modele PEMFC couplé & un algorithme de recherche d'extremum [127, 136-143]. Le choix
de I’algorithme d’identification dépend fortement du type de modéle de la PEMFC qui peut

étre classé en 3 catégories :

Les modéles "'boite noire' : IIs se basent sur 'observation des données expérimentales de la
PEMFC [144]. Ce type de modele évite de modéliser les relations physiques a I'intérieur de la
PEMEFC, ce qui diminue considérablement le temps de calcul et rend ce type de modele trés
intéressant pour les applications en ligne [144]. Cependant, les incertitudes de tels modeles

augmentent face a la variation des conditions de fonctionnement de la PEMEC [144].

Les modéles ""boite grise'' : Ces modeles sont appelés aussi modeles semi-empiriques. Ils
sont fondés sur des relations physiques qui sont soutenues par des données expérimentales et
démontrent les aspects €lectrochimiques fondamentaux des PEMFCs [144]. lIs sont aussi
appelés modeles semi-empiriques puisqu'ils sont basés sur des équations empiriques
permettant de représenter la PEMFC par sa courbe de polarisation. La compréhension
physique de ces modeles fournit des informations significatives sur les phénoménes qui
influent la courbe de polarisation telles que la tension réversible des cellules, la chute
d'activation, les pertes ohmiques et les pertes de concentration, qui sont tres utiles pour étudier

la pertinence des résultats [144].

Les modéles "'boite blanche' : Modeéles théoriques basés sur des équations algébriques et

différentielles complexes [144]. Ils sont relatifs & la théorie de sorte qu'ils expliquent les
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phénomeénes en termes purement physiques ou déterministes (la thermodynamique,
I'électrochimie et la mécanique des fluides ...) [145]. La modélisation compléte d'une

PEMFC, y compris l'effet de la dégradation et la variation des points de fonctionnement, est

tres difficile, prend beaucoup de temps et constitue toujours une limite d'étude.

Kandi et. Al [144] ont comparé les différents types de modeles en se basant sur plusieurs

critéres, comme le montre le Tableau 4.1.

Tableau 4.1 Comparaison des modeles de la PEMFC [144]

Caractéristiques Boite blanche Boite grise Boite noire
(Modéle (Modéle semi-
mécaniste) empirique)
Dépendance en données Faible Moyenne Haute
expérimentales
Temps de calcul Haut Moyen Faible
Précision Haute Satisfaisante Satisfaisante
Granularité Haute Moyenne Faible
Apercu physique Haut Satisfaisant Tres faible
Champ d'application Conception Gestion de Gestion de
détaillée du ['énergie, I'énergie,
systéme (niveau Controle, Controle,
cellulaire), Diagnostic du Diagnostic du
Des fins de systeme systéme
diagnostic
Applicabilité en ligne Non Oui Oul

Pour notre application, le processus d'identification du modele de la PEMFC sera exécuté
en ligne. En plus, on a besoin d'un modele qui offre un compromis acceptable entre la
précision du modéle et la rapidité du temps de calcul. Par conséquent, les modeles de boites
grises et noires sont les types les plus adaptés a notre application. Dans la suite, on se basera
sur les travaux de Kandi et. Al [144] qui ont présenté un examen approfondi des méthodes
d'identification utilisées pour l'estimation des parameétres des modeles "boite grise” et "boite

noire" de la PEMFC. Il a été noté que le processus d'identification estime les caractéristiques
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dynamiques du systeme PEMFC. L'identification appropriée des parameétres des modéles
PEMFC peut considérablement augmenter la précision et compenser le manque de détails
[144]. Cependant, I'estimation des parameétres des modeles PEMFC est trés exigeante en
raison de leurs caractéristiques complexes. Un certain nombre d'approches ont été rapportées
dans la littérature pour optimiser et identifier les parametres d'un modéle PEMFC. Kandi et.
Al [144] ont résumé les avantages et les inconvénients de ces méthodes tels que présentés

dans le Tableau 4.2.

Tableau 4.2 Caractéristiques des méthodes d'identification [144]

Approche

Méthodes basées sur les
modéles "'boite noire"

(Exemples Réseau de
neurones, Logique floue,
Machine a vecteurs de support
(SVM)

Méthodes basées sur les
modg¢les ''boite grise'’

(Exemples Les filtres
récursifs Algorithme des
moindres carrés  récursifs

(RLS), Algorithmes de filtre
de Kalman, etc)

Avantage

- Sortie précise
- Applicabilité en ligne

- Correspond a des
modeles semi-empiriques
- Fournir une bonne
compréhension interne
du systeme

- Approprié pour les
applications en ligne

Inconvénient

- Aucune interprétation
physique

- Exige un processus
d'entrainement

- Non fiable dans de
nouvelles conditions

- Le choix du filtre est trés
sensible

- Initialisation et
personnalisation difficiles

Les méthodes basées sur les modeles "boite noire" sont adaptées a notre application, mais
elles ne présentent aucune interprétation physique, exige un processus d'entrainement et elles
ne sont pas flables face aux variations des conditions de fonctionnement [144]. Par
conséquent, on a choisi les méthodes basées sur les modeles "boite grise"” (modeles semi-
empiriques) quiss'adaptentirapidement-auxsvariationsidessconditionsidesfonctionnement de la

PEMFC. En plus, les meéthodes sbaseées sup lesmodeles "boite grise” augmentent la
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compréhension interne du dispositif et permettent facilement d'étudier la pertinence des
résultats (signification physique) et rendent également la courbe de polarisations et de
puissance interprétables. Cependant, une attention particuliere devrait étre accordée au choix
du filtre récursif et du modele semi-empirique, pour obtenir une identification rapide et
précise. Par la suite, une étude comparative sera présentée afin de valider le choix d'un filtre

récursif et d'un modele semi-empirique.

4.1.2 Choix du modéle semi-empirique

Le choix du modele semi-empirique de la PEMFC est important, car le niveau de
granularité du modele doit étre choisi pour un fonctionnement en temps réel et pour reproduire
le comportement de la PEMFC. Dans le cas d'un niveau de granularité ¢levé, le nombre de
parametres empiriques ralentissait le processus. Dans le cas inverse, il y aura un manque de
précision pour le contrdle. Afin de bien choisir le mod¢le adapté a notre besoin, une étude

comparative des modeles semi-empiriques regroupés dans le Tableau ci-dessous est établie.
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Tableau 4.3 Les modeles semi-empiriques de la PEMFC

126

L'auteur Le modele Les paramétres Les
a identifier paramet-
Les constantes res .
mesurés
Srinivasa Veen = Vo — b log(i) — rig V., 6,0, b, T: Veell
n et al. . .
5 parameétres Ife
RT .
[146] Vo=V, +2303 gfc log(io) R : constantes T
Mann et Veell = Enemnst + Tact + Tonm &, & & o, Veelt
al. [147] 2, M3, {4, lLs, ls .
Enemst = 1.229 — (0.85¢7°) (Ty. — 298.15) + : # e
(4.308¢%) Tye [108(PHz) +0.5 108(1’0;)] 10 paramétres L
P
Nact = &1+ §2ch + EBTfC (log(coz)) + £4ch log(ifc)
. _ Poz, Coz:
Nohm = —lfe (relectronic + rprotonic) = —lcTinternat Constantes
Tinternal = {1 + ,llszc + #Bifc + #4chifc + #Sszc =+ /-‘Gifzc
)4
ﬁ:mphle::l Veeu = Enernst T Nact + Monmic T Neon $n €5 &5 o i, Veei
. i
148 , y
[148] Enernse = 1.229 — 0.85 x 1073(T,. — 298.15) + Ha b3 T
43085 x 1075 Ty [In(Pyz) + 0.5n(Pp2)] ‘ '
8 paramétres P2
Nact = §1 +82Tre + 83T l0g(CO,) + §4Trclog (i)
_ Po2 P02, Jmax:
€02 = S55x0s exp(—498/T ) 02 Jmas
Normic = _ifcRi‘nte‘rnal = —i(l-l1 + .uszc + /"3[[5) constantes
)j
Neon = Bln(l - E)
Chamberl Veen = VO — b log(lfc) _ rifc —m exp(nifc) VO, b, r,m n. Vcell
in-Rim et 5 paramétres i
al. [149] P e
Larminie- iy i i Eo A, R, B, 1o Veell
. _ He T tny ;o SN __fc—Ln h L1, dvm, L2, ce
Dicks et o [Eo A log( ” ) R (ipe +1n) Blog(l n )] 5 aramétres i
al. [150] « N p &
lo, ig, In .
constantes
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Tableau 4.3 (Suite)

L'auteur Le mod¢le Les parameétres Les
a identifier paramet-
Les constantes res .
mesurés
S d it 3 > X ; V; » 7 ; Vce
etqua na(; Veen = Vo — b log(ir) — rif + aif. log(1 — Big) obra "
[151] ) 4 parametres i
K,B:
constantes
Boulon et Ki, K>, K3, Ky : Vee
al [152] Vcell,s = En - AVacL - AVccmc - AVoh.m b2 I "
' 4 parametres i
g _ AH-TAS L BTre o Pry x Pp,/?
" 2F 2F X Tk
S P
. T s
AV, = KIR FC . <J +'_7lo 3)
F Jo
AVv:onc = ](.5 TFC In (1 - -'7-_7;) j[oss; bll; b[Z;
AVopm = R Irc 4H, A4S, Po,,
. Po E. Trc Py, F, R, jyi, F,
= K, =2 — 1— 0,1, I\, JI, L,
Jo 2 By €$P< R Tre ( To ))
¢ b 1 1 TO, Lmb, Amb,' K5
Rpn=Ky— ™ —cap <—K5 * <— - —))
b1 % Amo = b1z To Tre : constantes

Dans la suite, les modeles sont référencés par le nom de l'auteur. Les différents modeles
semi-empiriques présentés dans le Tableau 4.3 sont basés sur des relations physiques assistées
par des données expérimentales. Ils représentent le comportement €lectrochimique de la
PEMEFC par sa courbe de polarisation avec différent niveau de précision. Ces modeles
bénéficient d'une signification physique et présentent un temps de calcul relativement court.
Ils sont présentés par des expressions analytiques, permettant de définir la tension de cellule

de la PEMFC en fonction du courant délivré par la pile pour quelques modeles et en fonction
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du courant et de la température de la PEMFC pour d'autres. Le potentiel de la cellule (Veen)
est calculé en soustrayant les surtensions d'activation (1ac), ohmique (ohm) €t de concentration
(Nconc) du potentiel de Nernst (Enemst). Ces significations physiques sont trés intéressantes pour

évaluer l'allure de la courbe de polarisation (Figure 4.3).

1 2k - _ —123V |
' Pertes d'irréversibilités
] o . Pertes d'activation .
% 0.8 .. Pertes ohmiques .
>
< 0.6+ -
i) Pertes de
E; 04- concentration
L
0.2F .
I.-
0-. PR A A i I S S PORS ! s . @ PR 1 " PRSI N R SIS Sy § M T
0 5 10 15 20 25 30

Courant (A)
Figure 4.3 Courbe de polarisation d'une PEMFC

Parmi les modeles présentés dans le Tableau 4.3, on distingue quelques modeles qui ne
considerent pas les pertes de concentration (1eonc) dans le modele. Ce choix est basé sur le fait
que les pertes de concentration ont une faible influence sur la tension de sortie de la PEMFC.
Cette affirmation est validée par les résultats d'une étude paramétrique effectuée au sein de
notre €quipe de recherche. Khalid et al. [135] ont vérifié I'influence des pertes d'activation
(PA), ohmique (PO), de concentration (PC) et le potentiel de Nernst (OCV) sur la tension de
la cellule. Cela est effectué par la méthode d'analyse de variance ANOVA et les résultats de

I'étude sont présentés par la Figure 4.4.
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Figure 4.4 Influence des parameétres sur I'estimation de la tension de la PEMFC
[135]

La Figure 4.4 représente l'effet de chaque parameétre sur l'estimation de la tension. Selon
cette Figure, le potentiel de Nernst et les pertes ohmiques ont les impacts les plus importants
sur la tension de sortie d'environ 80% et 17% respectivement. Les pertes de concentration ont
un faible effet sur la sortie du modele et du point de vue statistique, peuvent étre ignorées.
Cependant, cette supposition rend la prédiction de la puissance maximale tres difficile. La
Figure 4.5 montre la courbe de la puissance estimée avec et sans considération des pertes de
concentration. Comme on le voit sur cette figure, I'estimation de la puissance maximale de la
PEMFC sans considérer les pertes de concentration n'est pas trés précise. A cet égard, tous les
parametres du modele doivent étre estimés en ligne pour améliorer l'exactitude des résultats.
Par conséquent, les modeles qui ne considérent pas les pertes de concentration tels que les
modeles de Srinivasan et al. [146] et Mann et al. [147] ne seront pas choisis pour représenter

la PEMFC.
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Figure 4.5 Courbes de puissance de la PEMFC estimées a 5 °C
avec et sans pertes de concentration (PC)

La plupart des modeles semi-empiriques sont validés expérimentalement. La méthode de
validation consiste & comparer la courbe de polarisation estimé€e a la courbe de polarisation
mesurée. Si les deux courbes sont en bon accord, le modele est considéré comme fiable. Saadi
et al. [153] ont comparé expérimentalement les modeles Amphlett, Larminie-Dicks et

Chamberlin-Kim. Les résultats de comparaison sont présentés par la Figure 4.6 et

le Tableau 4.4.
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Figure 4.6 Courbes de polarisation estimées par les trois modeles
(Amphlet, Larminie-Dicks et Chamberlin-.Kim) pour une PEMFC de 400 W [153]
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Tableau 4.4 Propriétés des trois modeles [153]

Amphlett Larminie-Dicks Chamberlin-Kim
Nombre de 8 7 5
parametres a estimer
Nombre de variables 4 1 1
Simplicité Complexe : il prend | Complexe : Il prend | Simple : il néglige le
en compte tous les en compte trois | courant i, €t combine
parametres courants. Par | ip avec le potentiel de
physiques du | conséquent, les | Nernst
systéme pertes ohmiques,
actives et de
diffusion ont une
partie linéaire
supplémentaire.
Précision Tres précis Bonne précision Erreur maximale
autour de 1,4%

Finesse Prédiction de la | Adéquation pour le systeme de conception et
performance et du | de contrdle
comportement de la

PEMEFC.
Effet de la | Considere la | Néglige la température, mais théoriquement
température température les constantes A et B changent en fonction

de la température. La variation de la
température sera compenseée par la variation
des parameétres ce qui influent 'ordre de
grandeur de ces parameétres.

11'a été conclu que le modele Amphlett est le modéle le plus compliqué, mais le plus précis
[153]. Cependant, le modele de Chamberline-Kim est le plus simple, mais les parameétres
choisis ont donné un pourcentage d'erreur d'environ 1,4% dans la zone des pertes de
concentration [153]. Concernant, le modele Larminie-Dicks, il donne des résultats
acceptables. Pour conclure, le modéele Amphlett est retenu parce qu'il est plus avantageux que

les autres modeles en termes de précision et de signification physique. Aprés avoir exclu les
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modéles moins adaptés a notre besoin, on se concentre avec les trois derniers modeles :
Amphlett, squadrito et Boulon. Le modele d'’Amphlett a montré de bons résultats en termes de
précision. De méme les modeles de Squadrito et Boulon ont été utilisés dans des travaux
antérieurs de notre €équipe de recherche et ils ont montré un bon niveau de précision. La
littérature montre l'efficacité de ces trois modeles a reproduire le comportement
électrochimique de la PEMFC pour une plage de température entre 15 °C et 40 °C. Par contre,
I'efficacité de ces modeles reste a valider a basse température. Par conséquent, ces trois
modeles seront comparés afin d'identifier le meilleur modele permettant de reproduire le
comportement de la PEMFC au cours d'un démarrage a froid. Plus de détails sur les 3 modeles

sont présentés dans la suite.

Modéle Squadrito :

Veett = Enesnse — fact - fohm - fconc

Veew= Vo — blog(ise) — 1Tife +  a(ifo)¥log(l— Bise) (4.1)

Avec Veen est la tension de cellule (en V), ¥y est le potentiel thermodynamique de la
réaction chimique a circuit ouvert (en V). Ce parametre dépend de la température de la
PEMEFC et de la pression partielle d'oxygene et d'hydrogene [154]. La surtension d'activation,
présentée par 'blog(ir.)” est la somme de la surtension anodique et cathodique [151]. Les
paramétres is. et b sont respectivement définis comme la densité de courant (A.cm™) et un
coefficient empirique dépendant de la température de la PEMFC, de la dégradation de la
PEMFC et de I'humidité de la membrane. La surtension ohmique, présentée par "'r ig.", est

définie comme la résistance du transfert de protons et d'électrons & l'intérieur de la membrane

et des €lectrodes. La surtension ohmique dépend principalement de la résistance interne de la
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membrane (r en ). Le paramétre r dépend de la conductivité de la membrane, de 1'épaisseur
de la membrane et de la température de la PEMFC. La valeur du parametre r peut étre
approximée expérimentalement en calculant la pente de la courbe de polarisation dans la
région ohmique. La surtension de concentration, présentée par "a(is.)* log(1 — Bif.)",
survient lorsque la PEMFC fonctionne a haute densité de courant. Les variables a et k sont
respectivement un parametre lié au mécanisme de diffusion (entre 0.3 et 1.8) et un paramétre
d'ajustement, sans signification physique (entre 1 et 4) [151]. Le parametre 3 est I'inverse de
la densité de courant limite de la PEMFC (0.8 A.cm™). Le courant limite de la PEMFC
correspond au courant maximal auquel le taux maximum de carburant est appliqué, c'est-a-
dire le courant correspondant a la concentration nulle du réactif [127]. Une interprétation
détaillée des parametres a et k et leurs plages de valeur sont fournies dans la référence [151].
Le modele de Squadrito nécessite peu de capteurs, seulement des mesures de courant et de

tension, et quatre parameétres a identifier (Vy, b, r et a).

Mode¢le Amphlett :

Veeu = Enernst T Nact T Normic T Necon

Enernst = 1.229 — 0.85 X 107%(Ty, — 298.15) + 4.3085 x 1075T;[In(Pyz) +
0.5(n(Pp,)] (4.2)

Nace = €1+ fZch + f3chlog (COy) + f4chlog(ifc)
CO. = Po2 (4.3)
2 7 5.08x106 exp(-498/T ()

Nohmic = —lfcRinternai = _ifc(ﬂl + ﬂszc + ﬂ3ifc) (4.4)

Neon = Blog (1 - ]fn%) (4.5)
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Avec Veen (en V) est la tension de cellule et Enems (en V) est le potentiel thermodynamique
de la réaction chimique a circuit ouvert. Eyems est calculé par la formule théorique présentée
par I'équation (4.2). L'équation (4.2) est définie en fonction de la température de la PEMFC
(Tr: en K), la pression de I'hydrogéne du coté de l'anode (Pr2en Pa) et la pression de 'oxygeéne
du c6té de la cathode (Po2en Pa). Les pertes d'activation (7ac) sont présentées par 1'équation
(4.3) qui est définit en fonction du courant fournit par la PEMFC (ir en A), la concentration
de l'oxygéne (CO, en mol.cm™) et les paramétres & (n = I ... 4) qui sont des coefficients
empiriques, basés sur la mécanique des fluides, la thermodynamique, 1'électrochimie et ils
dépendent aussi des matériaux et du type de la PEMFC [144]. La plage de valeurs de ces

parametres est présentée dans Tableau 4.5.

Tableau 4.5 Plage de valeurs des parametres a estimer dans la
région d'activation [144]

Plage de valeur
Les parametres __ ]
Minimum Maximum
¢ -0.8532 -1.997
& 0.001 0.005
&3 3.6x10° 9.8x107
4 -2.6x10" -0.954x10*

Les pertes ohmiques (#ommic), présentées par 1'€quation (4.4), sont calculées en fonction de
la température (77) en raison du fait que la diffusivité d'eau et la conductivité de la membrane
changent avec la température et en fonction du courant (ir), puisque les flux de protons et
d'eau varient avec le courant [144]. Les parametres u, p2, u3 sont des coefficients empiriques
sans signification physique. Ils varient en fonction de Ty et ir afin d'estimer la résistance

interne de la PEMFC (Rimerma). La valeur estimée de Riuemar peut éEtre validée
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expérimentalement en la comparant avec la valeur de la pente de la courbe de polarisation

dans la région ohmique.

Les pertes de concentration neon, présentées par 1'équation (4.5), varient en fonction des
parametres B, Ji et Jma. Ces parametres sont respectivement définis comme une constante
empirique qui dépend des conditions de fonctionnement de la PEMFC, la densité de courant
(A.cm™) et la densité de courant limite (0.833 A.cm™). Le modéle Amphlett nécessite trois
capteurs (des mesures de courant, de tension et de température), et 8 parametres a identifier

(&1, &, &3, &, pa, p2, ps, f). La pression d'oxygéene (Po2) est constante pour notre application.
Modéle Boulon :

Veeit = Enernst — Nact — Normic — Ncon

Enernst = 1.229 — 0.85 x 1073(Tj — 298.15) + 4.3085 X 1075T;[In(Py,) +

0.5(1(Pyy)] (4.6)
R+T ¢, i+J10ss
Nact = K4 Ff log (Hj_:) (4. 7)
POZ Ec ( ch)
0 = Ko — — 1——= 4.8
o=k exp( w17 (4.8)
Nohm = Rm Lsc (4.9)
tmb 1 1 )
R,=K exp| —a|=——— (4.10)
" * by1 * Ay — by P ( (To ch
J

Neon = K3 ch log(1 _]_L) (4.11)

La signification physique des différents paramétres du modele Boulon est présentée dans

le tableau ci-dessous. Les valeurs affectées aux différents parametres sont basées sur la
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littérature [155], la fiche technique et des données expérimentales de la PEMFC Horizon

136

500 W.
Tableau 4.6 Les paramétres du modele Boulon
Les Signification physique Valeurs Unités
parameétres
R Constante de gaz universelle 8.314 J.K ' mol!
F Constante de Faraday 96485 A.mol!
J Densité de Courant délivrée par la mesurée par des A.m?
PEMFC capteurs de courant
Jioss Densité de Courant interne 0.001 A.m™
Jjo Densité de Courant d'échange : A Calculée par A.m?
partir de laquelle, les pertes I'équation (4.8)
d'activation apparaissent
P2 Pression d'oxygene 101325 Pa
Pu; Pression d'hydrogéne 6.10 Pa
Py Pression standard 101325 Pa
E. Energie d'activation de la réaction 66 kJ.mol!
Ty Température standard 298.15 K
Ty Température de la PEMFC Mesuré par des K
capteurs de
température
R Résistance de la membrane Calculée par Q
I'équation (4.10)
I Courant délivré par la PEMFC Mesuré par des
capteurs de courant
Linb Epaisseur de la membrane 5107 m
Amp Teneur en eau de la membrane 5 -
b Parameétre expérimentalement 5.139 107 -
identifié
b;: Parameétre expérimentalement 3.26107° -
identifié
a Parametre expérimentalement 1268 K
identifié
JL Densité de courant limite 0.684 A.m>
K; Coefficient d'ajustement Paramétres a identifier -
K> Coefficient d'ajustement Parameétres a identifier A.cm™
K3 Coefficient d'ajustement Parametres a identifier V.K!
K4 Coefficient d'ajustement Paramétres a identifier Q.cm?
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Le modele Boulon nécessite trois capteurs (des mesures de courant, de tension et de
température), et 4 parametres a identifier (K;, K2, K3, K4). La pression d'oxygene (Po2) est

constante pour notre application.

Les modeles Squadrito, Boulon et Amphlett seront comparés expérimentalement dans la
suite. Pour ce faire, il faut bien choisir I’algorithme d’identification récursive qui permettra

d’identifier les parametres des différents modeles en ligne.

4.1.3 Choix de I’algorithme d’identification récursive

Le choix de l'algorithme d'identification récursive dépend principalement de la structure
des parametres a estimer (linéaire ou non linéaire). Un nombre élevé de parametres a estimer
peut augmenter le temps de calcul de l'algorithme, surtout si les paramétres sont non-linéaires.
Pour notre application, les modeles choisis émulent le comportement non-linéaire de la
PEMFC, mais les parametres a estimer sont de structure linéaire ce qui minimise le temps de
calcul lors du processus d'identification. Plusieurs algorithmes peuvent étre utilisés pour
I'estimation récursive des parametres des modeles choisis. Afin de choisir I'algorithme le plus
adapté a notre besoin, une étude comparative de 3 algorithmes d'identification récursive a été
effectuée. Les algorithmes choisis sont I'algorithme des moindres carrées récursifs (RLS),
I'estimateur du maximum de vraisemblance récursif (RML) et l'algorithme du filtre de
Kalman. Ces algorithmes ont été¢ comparés dans le cadre d'une collaboration avec mon
collegue Mohsen Kandi Dayeni. L'é¢tude comparative a été effectuée pour identifier
l'algorithme qui présente la convergence la plus rapide et I'erreur de prédiction la plus faible.
Les algorithmes ont ét€¢ comparés expérimentalement sur deux PEMFC avec différent niveau

de dégradation. lls ont montré de bonnes performances pour I'identification des parameétres
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des mod¢les de Squadrito et Amphlett. Les trois algorithmes sont capables d'estimer en temps
réel la tension de sortie de la PEMFC & un niveau satisfaisant. Cependant, RML a montré plus
de robustesse dans le traitement du bruit. Par conséquent, ['algorithme RML a été choisi pour
identifier les parametres des modéles Amphlett, Squadrito et Boulon. Plus de détails sur

I'étude comparative des trois algorithmes sont présents dans les références suivantes [144,

145].

'algorithme RMI. permet d’estimer le comportement non-linéaire de la PEMFC (Courbe
de polarisation) en identifiant les parametres des modeles dépendamment des données
fournies par la PEMFC (Figure 4.7). La courbe de polarisation de la PEMFC, estimée par le
processus d'identification, sera utilisée pour trouver la puissance maximale de la PEMFC tout

au long du démarrage a froid.

Systéme Vmesurée Vinesurée I
PEMFC I l

|

mesuré = mesuré

Algorithme
d’identification

Vestimée

Modele
PEMEC

Les paramétres identifiés

Figure 4.7 Synoptique de 'identification des parameétres
de la PEMFC
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4.1.3.1 L’algorithme RML :

Commengont par présenter les différents modeles sous leur forme matricielle telle que

présentée par 'équation (4.12).

[Y (k)] = [X (k)] [h (k)] (4.12)

Le vecteur de régression X(k) définit I'évolution des parametres mesurés du systéme
PEMFC. Y(k) présente la tension mesurée du systtme PEMFC. L'algorithme RML identitie
les parameétres du vecteur h(k) dépendamment des données mesurées de la PEMFC et en
minimisant l'erreur quadratique de prédiction e(k). Le vecteur des paramétres a identifier des

différents modeles est présenté par les matrices suivantes :

Modeéle Squadrito : h(k) = [Vo(k); b(k);r(k); a(k)] (4.13)

Modele Amphlett :h(k) = [§1(k); §2(k); $3(k); §a(k); uy (k)5 pa(k); pa(k); B(K)](4.14)

Modéle Boulon : h(k) = [K,(k); K, (k); K5(k); K4(k)] (4.15)
Puisque I’algorithme RML considére que le bruit de mesure est 1i€ au vecteur de

régression, les parameétres a estimer ne peuvent plus €tre considérés comme une régression

linéaire due aux données non observées [145]. Par conséquent, certaines approximations sont

nécessaires pour former 1’algorithme récursif. Les différents modéeles seront reformulés pour

considérer la partie d'estimation d'erreur comme suit :

Vrc =n X (Enemst  Vact + Vohmic + Veon + Cl(k) e(k - l) + C?.(k) e(k — 2) + CS(k) e(k — 3))
4.16)

Avec e est l'erreur de prédiction et ¢ est le parametre ajouté pour la prédiction d'erreur.

Lors de la reformulation de I'algorithme RML, les éléments non observés du vecteur de
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régression X(k) sont remplacés par les parametres e(k — n)n:1-3 et de nouveaux vecteurs de

paramétres h(k) sont définis comme suit :
Modéle Squadrito:
k) = (Vo (Ue); b(K); 7(k); (i) ex (1) e (s e (k)] (4-17)
x(k) = [15 1og (i (k) ige; (ipe(R))* log (1

— Bige()) el = Dielk = 2;e(k - 3)] (+.18)
Modéle Amphlett :

h(k)
= [1;&(k); & (k); E3(k); E4(K); pua (K); pa (k) ma(k); B(K); e (k); cp(k);e3(k)]  (4.19)

x(k)
= [ENernst; 1; ch(k); Tfi:(k)log(coz); ch(k)log (Lfc(k)) ; _ifc(k); _ifc(k)ch(k); _(ifc(k))z; lOg (1
_]fc(k)

]max

):e(k - 1);e(k - 2);e(k - 3)] (4.20)
Modéle Boulon :

h(k) = [1; K1(k); Ky (k); K3(k); Ko (k); ¢1(k); ¢, (k); 5 (k)] (4.21)

R+T T+ .
Tf” log( _ OSS); ire; Tye log (1
J

—]f—);e(k— 1);e(k - 2);e(k - 3)] (4.22)

L

X(k) = [ENernst; Jo

L’étape suivante, aprés avoir défini h(k) et X(k), est de remplacer le vecteur de
régression X (k) par un vecteur de régression filtré par les coefficients du parametre de bruit

C(q™1) tel que présenté par I’équation (4.23) [156].

X(k
Y(k) = % (4.23)
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L'algorithme RML est présenté par les équations (4.23)-(4.27).

h(k+1)= h(k)+ K(k+1)e(k+1) (4.24)
) PO Wk + 1)

K+ D) = T+ DT PO kT D (4.25)

Plk+1)=Pk)—Kk+ Dylk + 1)T P(k) (4.26)

e(k+1) = Yk +1) — pk + 1) h(k) (4.27)

Avec K(k) est le gain de Kalman et P(k) est la matrice de covariance de l'erreur de
prédiction e(k). Les équations (4.23)-(4.27) sont résolues récursivement pour identifier les
paramétres du vecteur A(k). Les paramétres du filtre w sont I’opérateur de décalage g et le
polyndme estimé des paramétres ca(k) (C(g”)). Une explication détaillée de 1’algorithme

décrit précédemment est présentée dans les références [157, 158].

4.1.3.2 Modification de I’algorithme RML

Lorsque les parametres du systeme réel varient considérablement dans le temps tels que

les parameétres des PEMFCs, [l'algorithme|RML peut perdre sa précision durant le processus

d'identification et des erreurs d’approximation peuvent apparaitre. Cela est dii a la structure
du facteur d’oubli qui est considéré comme constant [159]. Pour faire face a la grande
variation des parameétres, une nouvelle structure de facteur d’oubli doit étre introduite [160].
Les principales structures pour mettre a jour les facteurs d'oubli sont la structure directionnelle
(DF) et la structure exponentielle (EF) [160]. L'algorithme RLS avec un facteur d’oubli
exponentiel est approprié¢ pour l'identification et le contrdle adaptatif des systemes dont ces
parameétres varient rapidement dans le temps [130]. Cependant, lorsque l'entrée n'est pas

persistante, et que les anciennes données sont écartées du processus d'estimation, la matrice


https://www.clicours.com/

Stratégie adaptative de démarrage a froid 142

de covariance P(k) augmente exponentiellement avec le facteur d’oubli exponentiel [159].
C'est ce qu'on appelle en anglais ‘Estimator Wind-up’. Pour résoudre ce probleme, un
estimateur avec un facteur d’oubli directionnel peut étre utilisé. Cet estimateur n'oublie les
informations que si les nouvelles informations collectées assurent la convergence des
estimations et évite les larges variations des parametres estimés [159]. De plus, la matrice de
covariance est décomposée selon la décomposition de Bierman pour assurer une fonction
semi-définie positive et éviter l'instabilité numérique (équation (4.32)) [161]. En plus, un
facteur supplémentaire (B (t)I) a été ajouté a la matrice de covariance telle que présentée par
I’équation (4.33) afin d’éviter que le dominateur de I’équation (4.33) égale a zéro.
L'algorithme RML coupl€ & un facteur d’oubli directionnel est considéré comme un estimateur

adaptatif. L'algorithme RML est réécrit sous la forme suivante :

k
(k) = %_)T) (4.28)
h(k+1)= h(k) + K(k+1) e(k + 1) (4.29)
1-3(k+1) ,
Bk +1) :{a(k+1)—x(k+1)rp(k)x(k+1) ssix(e+ DT P x(k+1) >0 (4.30)
1 s six(k+ DT PU)x(k+1)=0
~ P(k) Yk + 1)
Kk +1) = 1+ Yk + DT Pk) Yk + 1) (4.31)
Pk+1)=Uk+1)Dk+DUK+ DT (4.32)
B P(k) Yk + Dk + 1)T P(k)
P+ 1) =P — ST e+ 1 PO+ 1) T B (4-33)
etk +1)=Yk+1)— Y+ 1D hk) (4.34)

Avec B est une constante qui augmente instantanément la matrice de covariance, / est une

matrice d'identité et S(k) est le facteur d’oubli directionnel. Plus de détails sur la structure de
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la matrice de covariance peuvent étre trouvés dans les références [160, 161]. Les équations
(4.28-4.34) sont résolues récursivement pour identifier les parametres du vecteur h(k) a
I'instant £ a partir des parameétres de 1'instant k-/. Par conséquent, il faut bien choisir les
parameétres initiaux A(0) pour assurer la convergence de l'algorithme. L'initialisation de

l'algorithme sera détaillée dans la section 4.2.2.

4.1.4 Algorithme de recherche d'extremum

Dans le but d'identifier la puissance maximale de la PEMFC, un algorithme
d’identification récursive (RML) a été choisi pour identifier en ligne les parametres d'un
modele semi-empirique de la PEMFC (modéles Squadrito, Amphlett et Boulon). Ce processus
d'identification récursive permettra de mettre a jour la courbe de polarisation et la courbe de
puissance du systtme PEMFC toute au long du démarrage a froid. Le processus
d'identification récursive est couplé a un algorithme de recherche d'extremum, permettant
d'identifier la puissance maximale a partir de la courbe de puissance estimée. L'algorithme de

recherche d'extremum est présenté par les équations (4.35)-(4.40).

t: table (4.35)
I :integer (4.36)
I:= t[1] (4.37)
forj:=2 to long.tab do (4.38)
If t[j] > I then I = t[j] (4.39)

Ipmax =1 (4'40)
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Dans la suite, on présentera la stratégie globale de démarrage a froid, ainsi que le banc

d'essai et la validation expérimentale de la stratégie proposée.

4.2 Stratégie globale de démarrage a froid

La stratégie globale de démarrage a froid présente une interaction entre le processus de
purge & l'arrét de la PEMFC et le processus de chauffage au démarrage. La purge a l'arrét
permet de diminuer le potentiel de congélation d'eau résiduelle dans la pile pendant son arrét.
Au démarrage, le processus de chauffage propos€ maximise la chaleur générée par la pile pour

augmenter rapidement sa température jusqu'a la température de congélation (0 °C).

Procédure de purge a I'arrét de la PEMFC :

Pour les applications automobiles, la durée de la purge est trés importante, car une énergie
supplémentaire est consommée pendant le processus de purge, et elle doit étre contrélée pour
éviter la déshydratation totale de la membrane [54]. En plus, la température de la pile au
moment de la purge est un parametre qui influe considérablement la qualité de la purge [48,

52]. Par conséquent une stratégie de purge efficace est nécessaire.

Concernant la température de purge, il a ét¢ montré dans la littérature qu'a l'arrét de la
PEMFC, I'eau est sous forme gazeuse suite a la température élevée de la pile. Par conséquent,
il est préférable d'attendre que la température interne de la PEMFC diminue afin que 1'état de
I'eau se transforme de I'état gazeux a I'état liquide. Une fois que I'eau est en état liquide, il faut
la purger avant que la température de la PEMFC atteigne la température de congélation. En

se basant sur la littérature, on a pu confirmer que la température idéale pour purger la PEMFC

est 5 °C [52].
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Concernant la durée de purge, plusieurs travaux de recherche ont montré qu'une courte
durée de purge n'élimine pas assez d'eau résiduelle ce qui augmente le potentiel de congélation
d'eau dans la pile. Par contre, une longue durée de purge augmente la résistance de la
membrane de maniére critique, ce qui limite le courant produit par la pile lors du démarrage
a froid et donc réduire la quantité de la chaleur générée [63, 65]. En se basant sur la littérature,
on a confirmé que la durée de purge était généralement comprise entre 90-120 s dans les
véhicules a pile a combustible [66, 67]. Une étude paramétrique a été effectuée afin d'identifier
la meilleure durée de purge a 'arrét du véhicule. Les résultats expérimentaux, présentés en
annexe F, montrent que la durée de purge de 90 s offre les meilleures performances de

démarrage a froid. L'organigramme du processus de purge est présenté ci-dessous.

Fonctionnement normal

de la PAC
Arréterla PAC “——
I
Non
Oui

Activer la valve de purge
pendant 90 s

Figure 4.8 Organigramme du processus de purge

Procédure de chauffage subséquente 4 un arrét avec purge:

La procédure de chauffage est basée sur un contrdle adaptatif du courant de la PEMFC
dans le but de maximiser la chaleur exothermique générée lors du démarrage a froid. Le

processus de contrdle sera divis€ en 3 €tapes (Figure 4.9):
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1. Mettre a jour les paramétres d'un modeéle PEMFC en utilisant un algorithme
d'identification en ligne afin de mettre a jour la courbe de polarisation et la

courbe de puissance du systeme PEMFC toute au long du démarrage a froid.

2. Trouver le courant optimal de fonctionnement en utilisant un algorithme de

recherche d'extremum

3. Appliquer le courant optimal au systeme réel

I

pmax

\ , ) Umesuré
[ Le systeme réel |

Q+i) £ I
Imesuré Umesuré = pmax

[ Le modéle de la PEMFC ]v Algorithme de
Paramétres Algorithme estime recherche d’extremum
initiaux d’identification €
(RTU
Courbe de polarisation estimée Courbe de puissance cstimée

T T HaEtE —
Iy \

[p

| max |

| ' I

| I‘ Il

N “pmax /

Figure 4.9 Le processus de contrdle

Les trois €tapes seront exécutées en ligne tout au long du démarrage a froid. Des que la
température de la PEMFC atteint 0 °C, le processus de contrdle sera arrété pour céder la place
au fonctionnement normal de la PEMFC. L'organigramme de la stratégie globale de

démarrage a froid est présenté par la Figure 4.10.
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Démarrer la PEMFC
v

Purger la PEMFC pendant 3s

oui

Processus d’identification
en ligne

Trouver le courant
correspondent a la puissance
maximale

Appliquer le courant I, a
la charge programmable

oui
Arréter le processus
d'identi{ication

Fonctionnement normal N —

¥
Arréter la PEMFC e
a5
oui
Purger la PEMFC pendant
90s
I .

Figure 4.10 Organigramme de la stratégie globale de démarrage a froid

4.2.1 Banc d'essai

Le banc d'essai utilisé pour tester et valider la stratégie de démarrage adaptatif est présenté
par la Figure 4.11. On a développé ce banc d'essai a I'Institut de recherche sur I'nydrogene et
il est composé principalement d'une PEMFC a cathode ouverte de puissance nominale de 500

W. Les caractéristiques de la PEMFC sont présentées dans le Tableau 4.7.
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Tableau 4.7 Spécification technique de la PEMFC

Type

Puissance nominale
Nombre de cellule

Surface active de la membrane
Surface de transfert de chaleur

Capacité thermique

Epaisseur de la membrane
Poids (avec ventilateur et boitier)

Taille
Humidification

Pile 4 combustible a membrane
d'échange de proton (PEMFC)

500 W
36
54 cm?
0.14 m?
690 J-kg!-K!
510° m
12 Kg
130 x 220 x 122 mm
Auto-humidifié

Performance nominale 22Va23s5sA
Courant maximal 35A

Pression d'hydrogene 0.5-0.6 bar (50-60 kPa)
Pression cathodique 1 Bar
Consommation nominale d'H> 7 L/min
Température ambiante 5a30°C
Température maximale 65 °C
Efficacité du systeme 40%a 14V
Refroidissement Air (ventilateur de refroidissement)
Réactif Hydrogene et Air
Pureté de I'hydrogene 99.999% Ha sec

La PEMFC a cathode ouverte est auto-humidifiée et refroidie a I'air. La pile a combustible

utilisée est appelée PEMFC a cathode ouverte, car elle comprend deux ventilateurs pour

alimenter la cathode en oxygene au lieu d'oxygene comprimé. De plus, les ventilateurs sont

utilis€s pour refroidir la pile en cas de surchauffe. La vitesse des ventilateurs de la PEMFC

contrdle le débit d'air fourni a la cathode. La vitesse des ventilateurs dépend fortement de la

puissance délivrée par la PEMFC et de la température de la pile. A basse température, une

vitesse €élevée des ventilateurs augmente le débit d'air froid, ce qui refroidit la PEMFC et influe

sa capacité de démarrage a froid. Par conséquent, plusieurs essais ont €t€¢ menés pour identifier

la vitesse minimale des ventilateurs qui fournissent suffisamment d'oxygene a la PEMFC pour

toutes ces plages de puissance. La vitesse minimum de fonctionnement des ventilateurs

correspond a 35% de sa vitesse maximale et fournit a la PEMFC un débit d'air constant de
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5 L/s. Coté anode, la PEMFC est équipée de 2 valves. Une valve d'entrée, permettant
d'alimenter la PEMFC en hydrogéne pur. Le débit d’hydrogéne change avec la puissance de
sortie, et il est généralement compris entre 0 et 11,67 10 L/s. La valve de sortie est utilisée
pour purger l'eau résiduelle pendant le fonctionnement de la PEMFC. En outre, il a été¢ montré
dans la littérature que l'azote présent dans l'air circule & travers la membrane polymere-
électrolyte de la cathode vers ]'anodé, s'ajoutant & I'hydrogene gazeux dans les canaux
anodiques [162]. L'accumulation de I'azote dans l'anode réduit les performances de PEMFC
[122]. Par conséquent, une partie de I'hydrogéne doit étre purgée pour empécher une
accumulation excessive de 'azote du c6té de l'anode. L'anode doit étre purgée de maniére
récurrente afin d'éliminer l'eau et I'azote accumulés. Par conséquent, la PEMFC est purgée
toutes les 10 secondes pour une durée de purge de 10 ms. Le débit d'échappement d'hydrogene
pendant la purge dépend de la différence de pression entre I'environnement (1 bar) et I'anode.
Selon le constructeur, la différence de pression entre I'anode et la cathode ne doit pas dépasser
0,6 bar pour éviter d'endommager la membrane. Le contréle de la valve de purge, la vitesse
du ventilateur, la vanne d'hydrogene et l'acquisition des données (température, courant,
tension, débit d'hydrogene) sont effectués par un contréleur National Instrument Compact R1O
9022 1ié & un contréleur propre a la PEMFC. Les deux controleurs ont été configurés via un
programme LabVIEW, développé spécialement pour contrdler tous les auxiliaires de la
PEMFC (valve d'H», valve de purge, pression, ventilateurs, court-circuit). En plus, le
programme LabVIEW permet l'acquisition des données de la PEMFC telles que la
température, le courant, la tension, le débit d'hydrogene, la puissance électrique et thermique
de la PEMFC. Coté électrique, une charge programmable fabriquée par BK Precision avec

une puissance maximale de 1200 W est connectée a la PEMFC afin d'émuler le comportement
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d’un moteur €lectrique. La PEMFC testée est placée a l'intérieur d'une chambre climatique,

utilis€e pour €émuler les conditions hivernales.

1: Réservoird’H,

2: Charge programmable
3: Chambre climatique

4: PEMFC

5: Contréleur de la PEMFC
6: Alimentation électrique-
Tension DC (13V)

7. Alimentation électrique-
Tension DC (15V)

8: Contréleur NI-CompactRIO
9:Alimentation électrique-
Tension DC (25V)

10: Débitmeétre

11: Capteur d'hydrogéne
12: Thermistance

Figure 4.11 Banc d'essai réel

Coté logiciel, I'algorithme d'identification RML est codé sur MATLAB. Une fois validé
en simulation, il a été introduit dans le programme LabVIEW via le module MathScript RT.
Dans une premiere €tape, I'algorithme RML recoit les données de courant, de tension et de
température provenant de la PEMFC via une communication Ethernet toutes les 100 ms. Dans
une deuxieme étape, 1'algorithme RML estime les parametres des modeles choisis. Dans la
troisieme étape, les parametres estimés sont utilis€s pour tracer la courbe de puissance en
fonction du courant et le courant correspondant 4 la puissance maximale est identifié et envoyé
a la charge programmable via une communication USB (Figure 4.12). Le processus est

effectué en temps réel. L'architecture détaillée du banc d'essai est présentée ci-dessous.
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-+ Signal mesuré wd FEHD L - (Eqg. 2-9)
«--Signal de contréle NALE, U R Vic R
. - Ordinateur
NI CompactRIO communication
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Figure 4.12 Architecture du banc d'essai

Concernant I'interface utilisateur, développée sur LabVIEW, elle est composée de deux
interfaces. La premicre interface offre la possibilité de contrdler les différents auxiliaires de
la PEMFC et 'acquisition de toutes les données de la PEMFC (Figure 4.13). La deuxieme
présente toutes les données liées a I'algorithme d'identification et au modéle de la PEMFC
(Figure 4.13). Les trois modeles semi-empiriques (Squadrito, Amphlett, Boulon), qui ont été
choisis précédemment pour le processus d'identification, ont €t€ intégrés dans le programme
LabVIEW afin de les comparer et choisir le meilleur en termes de précision. Les interfaces

LabVIEW sont présentées dans la Figure 4.13.
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Figure 4.13 Les interfaces utilisateurs (LabVIEW)

Pour ce banc d'essai, on suppose que la tension et la température des différentes cellules
de la PEMFC sont uniformes. On peut donc calculer la tension de la pile en multipliant la

tension de la cellule par le nombre des cellules (Neen).

Veemree = VeeuNeen (4.41)
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De méme, on suppose que la densité de courant est uniforme sur toute la membrane. On
peut donc calculer le courant en multipliant la densité de courant (j) par la surface de la
membrane (Smem). La puissance électrique et thermique de la PEMFC sont données

respectivement par les équations (4.43) et (4.44).

Ipemrc = J Smem (4.42)
Ppemrc = Vpemrc pemec (4.43)

AH
Qn = (ﬁ - VPEMFC) Ipgmrc (4- 44)

Avec 4H, F, Veemrc et Ipemrc sont respectivement définis comme I'enthalpie de la

réaction, la constante de Faraday, la tension de la PEMFC et le courant de la PEMFC.

Il convient de mentionner que trois piles a combustible ont été utilisées dans le banc
d'essai. Les trois piles ont les mémes propriétés, mais avec différents niveaux de dégradation.
La stratégie proposée sera validée sur les trois PEMFCs afin de s'assurer du bon

fonctionnement de la stratégie adaptative face a différents niveaux de dégradation de la

PEMEFC.

4.2.2 Procédure expérimentale

La stratégie proposée est "Plug and Play"” de sorte qu'elle exige un minimum d'intervention
de la part de l'utilisateur. Elle nécessite l'identification des paramétres initiaux du modele
utilis¢, puisque le processus d'identification est basé sur un algorithme récursif qui identifie
les paramétres a l'instant k a partir des paramétres de 'instant k-/. Les parametres initiaux sont
choisis dépendamment du comportement de la pile & -20 °C. Une fois les paramétres initiaux

identifiés, la stratégie est autonome et n'exige plus aucune intervention externe.
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Identification des paramétres initiaux de 'algorithme d'identification :

L'algorithme RML est basé sur la mise 4 jour continue des parametres du modele A(k). Par
consé€quent, les parametres initiaux A(0) doivent étre choisis pres de la réalité pour éviter la
divergence de l'algorithme. A cet égard, nous avons choisi les paramétres initiaux de sorte que
le modele de la PEMFC décrit le comportement de la PEMFC a -20 °C. L'identification des
parametres initiaux est effectuée par Curve Fitting Toolbox ™ du logiciel MATLAB. Cette
boite a outils utilise les méthodes des moindres carrés pour identifier les paramétres initiaux.
L'identification des paramétres nécessite un modele paramétrique qui peut relier les données
réelles aux données de prédiction. Pour notre application, les parametres a identifier de
différents modeles de pile a combustible sont linéaires en structure. Par conséquent, la
méthode de moindre carré linéaire, qui minimise le carré additionné de la différence entre la
valeur mesurée et estimée, est utilis€ée pour ajuster les modeles aux données expérimentales.
Les données expérimentales utilisées dans 1'étape de prétraitement proviennent d'un essai
mené a une température initiale de -20 °C pour obtenir la courbe de polarisation de la pile a
combustible, qui représentent parfaitement son comportement a basse température. Les

parametres initiaux sont présentés dans le Tableau 4.8.
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Tableau 4.8 Les parametres initiaux de l'algorithme
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Apres avoir identité les parametres initiaux des trois modeles, on s'intéresse dans la suite

a valider expérimentalement le processus d'identification en ligne.

Validation expérimentale du processus d'identification :

Le processus d'identification en ligne est compos€ principalement d'un algorithme
d'identification récursive et un modele représentant la PEMFC. L'algorithme d'identification
ainsi que les modeles semi-empiriques ont ét€ choisis apres une étude comparative présentée
précédemment. Cette étude comparative nous a révélé que I'estimateur adaptatif du maximum
de vraisemblance récursif (RML) couplé a un modele semi-empirique de la PEMFC satisfait
les exigences de la stratégie proposée (Figure 4.14). Concernant les modeles de la PEMFC,
trois modeles semi-empiriques ont été choisis parmi sept modeles. Les trois modeéles sont
efficaces a reproduire le comportement de la PEMFC a température ambiante. Par contre,
leurs performances a reproduire le comportement électrochimique de la PEMFC a basse
température et face a la dégradation de la PEMFC restent a valider. Par conséquent, on
présentera dans la suite une étude expérimentale permettant de comparer les modéles
d'amphlett, Squadrito et Boulon en termes de précision. Le modéle le plus précis sera retenu

pour la stratégie globale de démarrage a froid.
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Figure 4.14 Processus d'identification

Pour choisir le modele le plus adéquat au processus d'identification, les courbes de
polarisation et de puissance estimées par les trois modeles seront comparées aux courbes

mesurées face a différentes conditions de fonctionnement :

e Différentes températures : -13 °C /1 °C
e Différents niveaux de dégradation : Trois PEMFCs identiques, mais avec différents

niveaux de dégradation

Validation expérimentale de la stratégie adaptative :

Une fois le choix du modéle est effectué et le bon fonctionnement de processus
d'identification est validé, on s'intéresse a la validation expérimentale de la stratégie adaptative

globale. Pour ce faire, plusieurs expériences sont menées :

e La stratégie adaptative de démarrage a froid consiste en trois étapes : la purge, le

conditionnement et le démarrage. Les étapes de purge et de démarrage sont controlées



Stratégie adaptative de démarrage a froid 158

par l'algorithme de contrdle en ligne. Cependant, le temps de conditionnement de la
PEMFC a basse température est un facteur al€atoire dans une application automobile.
Par conséquent, la stratégie adaptative est validée face a différents temps de

conditionnement (8h et 24h).

o La stratégie adaptative est aussi validée face a différentes températures de démarrage
allant de -5 °C jusqu’a -20 °C et sur trois PEMFCs identiques, mais avec différents

niveaux de dégradation.

Pour chaque démarrage, si le courant et la tension de la PEMFC chutent profondément et la
température de la pile n’atteint pas zéro, on juge que le démarrage a échoué et 1I’expérience
est arrétée. Chaque expérience sera répétée deux fois pour s’assurer de I’exactitude des
résultats. La pile sera humidifiée par la réaction catalytique et I’humidité de 1’air ce qui
diminue la résistance de la membrane et améliore les performances de la pile au cours du

démarrage.

4.2.3 Validation expérimentale du processus d'identification

Commengont par présenter les courbes de polarisation et de puissance des trois PEMFCs
utilisées dans le banc d'essai (Figure 4.15, Figure 4.16). 1l est important de rappeler que les
trois PEMFCs utilisées sont semblables. La seule différence est leur durée de vie qui est
normalement mesurée par le nombre d'heures de fonctionnement. L'information sur le nombre
d'heures de fonctionnement des différents PEMFCs n'était pas disponible. Par conséquent, on
a tracé la courbe de puissance des trois PEMFCs a température ambiante et on les a
différenciés par leur puissance maximale. Dans la suite, les trois PEMFCs seront référencées

par leurs puissances maximales & température ambiante : 300 W, 400 W et 500 W. La PEMFC
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de 500 W est neuve. Les deux autres PEMFCs sont dégradées avec de différents niveaux de

dégradation.
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Figure 4.15 Courbes de polarisation des trois PEMFCs a 25 °C
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Figure 4.16 Courbes de puissance des trois PEMFC a 25 °C
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En premier lieu, il faut s'assurer que suite a une variation de courant imposé par la charge
programmable, I'algorithme RML permet d'estimer les paramétres des 3 modeles avec une
faible erreur. La Figure 4.17 représente le profil de courant utilisé pour effectuer le test. Ce

profil de courant varie entre le courant de fonctionnement minimal et maximal des trois

PEMFCs.
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Figure 4.17 Profil de courant appliqué au trois PEMFCs

Le profil actuel est appliqué aux trois PEMFCs et la tension mesurée des trois PEMFCs

est enregistrée (Figure 4.18).
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Figure 4.18 Evolution de la tension des trois PEMFCs face au profil de courant imposé

De méme, I'évolution de la température correspondante au profil actuel est présentée par

la Figure 4.19.
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Figure 4.19 Evolution de la température des trois PEMFCs face au profil de
courant imposé
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Les données de courant, de tension et de température ainsi que la pression d'hydrogene
sont simultanément envoyées au modele PEMFC et la tension de sortie du modele est calculée
aprés estimation des parameétres du modéle par I'algorithme d'identification RML. 1l convient
de rappeler que l'algorithme récursif identifie les parametres des modeles chaque 100
millisecondes. La tension de sortie estimée par les trois modeles est comparée a la tension

réelle de la PEMFC. On vous présente ci-dessous I'estimation de la tension de la PEMFC de

400 W par les trois modeles.

30

= N N
Ul (@) Ul

[
o

Tension (V)

La Figure 4.20 montre que le processus d'identification est capable d'estimer la tension de
la PEMFC rapidement et efficacement. Les trois modé¢les présentent des performances
semblables en termes de précision. L'erreur entre la tension mesurée et estimée par les trois
modeles est tres petite. Elle présente quelques pics qui sont causés par le changement rapide

de courant de la PEMFC, mais elle converge rapidement vers zéro telle que présenté par la

Tension mesurée
——Tension estimée (Squadrito)
——Tension estimée (Boulon)

- - -Tension estimée (Amphlett)

4

20 40 60 80 100 120
Temps (s)

Figure 4.20 Tension de la PEMFC de 400 W, estimée avec les trois modeles
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Figure 4.21. L'estimation de 'erreur relative de la tension estimée par rapport a la tension

mesurée confirme que les trois modéles démontrent une approximation de tension acceptable.

06 ——Modéle Squadrito
0.5 ——Modéle Boulon

0.4  ---Modéle Amphlett
0.3

0.2
0.1

O:‘—*—T—d.—L—-‘Lfr_T .

Erreur relative

-0.1
-0.2
-0.3
-0.4

Temps (s)

Figure 4.21 Erreur relative de la tension mesurée par rapport a la tension estimée
Erreur relative = (Vestimée'vmesurée)/vmesurée

On observe que les trois modeles sont capables d'estimer la tension de la PEMFC avec
presque la méme précision et c'est pourquoi d'autres analyses concernant la comparaison des
performances des modeles sont nécessaires. L'algorithme d'identification essaie de minimiser
I'erreur d'estimation de la tension pour un seul point, indépendamment de la fluctuation des
parameétres ou du comportement du systeme. Par conséquent, une estimation précise de la
tension de la PEMFC ne garantit pas que le modele bénéficie d'une précision suffisante, car
la pertinence physique des résultats doit étre étudiée a travers la courbe de polarisation. Ainsi,
l'utilisation de la courbe de polarisation comme moyen de comparaison semble étre vitale pour

le choix du modele le plus précis.
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Dans la suite, les courbes de polarisation et de puissance estimées par les différents
modeles seront comparées aux courbes de polarisation et de puissance mesurées. La précision
des modeles sera évaluée face au changement des conditions de fonctionnement de la PEMFC.
La précision des trois modeles sera évaluée sur les trois PEMFCs afin d'identifier le modele
le plus précis face a la dégradation de la PEMFC. De méme, la précision des trois modeles
sera évaluée face a différentes températures de fonctionnement afin d'identifier le modele le

plus précis face a la variation rapide de la température de la PEMFC.

Pour ce faire, nous avons appliqué le profil de courant précédemment présenté par la
Figure 4.17 au trois PEMFCs. La température et la tension des trois PEMFCs ont évolué
dépendamment de leur état de dégradation telle que présentée par la Figure 4.18 et la Figure
4.19. Les trois modeles (Squadrito, Boulon et Amphlett) ont été utilisés dans le processus
d'identification pour estimer la tension des trois PEMFCs en ligne. Les paramétres estimés
des trois mod¢les, présentés par les tableaux ci-dessous, ont été collectés a deux températures
(-13°Cet 1 °C) pour les trois PEMFCs. Ces paramétres ont été utilisés pour tracer les courbes

de polarisation et de puissance estimées par les trois modeles.
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Tableau 4.9 Les paramétres initiaux et estimés du modéle Squadrito

Modeéle Modeéle Squadrito
Les parametres initiaux = b= r= alpha =
0.8623 -0.015 |-0.316647| 5.924

= Les parameétres

= estimésa -13 °C E = b=- r=- alpha =

™ 0.85632 (0.0445110.317668 [5.92402

S

= Les parameétres

= imésa1° E= b= = Ipha =

i estimesa l°C = = == alpha =
0.8609 ]0.03569110.267668 |7.92401

= Les paramétres b=-

g | estimésa-13°C E= 0.036073r = - alpha =

< 0.83819 |3 0.316647 [5.30663

O R

'-EL Les parameétres b=-

] estimés a 1 °C E= 0.010331r=- alpha =

e 0.85650 [9 0.274396 |3.10253

= Les paramétres

= estimésa -13°C E= b=- r=- alpha =

LN 0.86053 [0.028141j0.306809 |2.92402

(@ 2

— Les parametres

v imésa1° E= b=-  r=- Ipha =

& estimesa l°C = = r= alpha =
0.83819 ]0.016073]0.200664 [1.97874

Tableau 4.10 Les parametres initiaux et estimés du modele Boulon

PEMFC 500 W | PEMFC 400 W | PEMFC 300 W

Modeéle Modéele Boulon
Les parameétres initiaux Ki= K2 = K3 = K4 =
1.4001 [0.88 10-6 1.4 1.9389
Les parametres
estimésa -13°C K1 K2 =0.88(K3 K4 =
=1.4921 |10-6 =1.6910 |2.08931
Les paramétres
estimésa 1 °C K1 K2 = K3 K4 =
=1.,4015 |0.88 10-6/=1.6891 |1.9921
Les parametres
estimésa -13°C K1 K2 = 0.88(K3 K4 =
=1.4921 |10-6 =1.4831 |2.121
Les parameétres
estimésa 1°C K1 K2 =0.88 K4 =
=1.3956 |10-6 K3 =1.463‘1.931
Les parameétres
estimésa -13 °C K1 K2 =0.88 K4 =
=1.4231 |10-6 K3=1.3912.1931
Les paramétres
estimésa 1 °C K1 K2 =0.88 K4 =
=1.3841 |10-6 K3 =1.3011.9021
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Tableau 4.11 Les parametres initiaux et estimés du modele Amphlett

Modéle Modeéle Amphlett
Les paramétres initiaux Yl=
- V2= ¥Y3= Y4 = El= E2= | E3= [alpha=
2.12012( 0.005 | -3.6E-5 [-0.00029(-0.06823]0.00022/0.00011]3.2495
Les paramétres Y4 = -
2 o g |
o estimés a -13 °C Y1 =40 V2= Y3 =- 0.000280|E1 =- E2= [E3= |alpha=
= 2.12012[0.005003|8.086E-5 [558 0.06823 [0.00022(0.000113.2936
(@) r :
§ Les parametres Y4 = -
o estimés a 1 °C VAR 2 Y3 =- 0.000282(E1 =- E2= |E3= [alpha=
2.12012(0.005002|7.295E-5 [801 0.06703 0.00022|0.00011(3.2736
3 | Les paramétres | Y3 =- 4 = -
o | estimésa-13°C fvi=- |v2= 0.0001244/0.000272[E1=- [E2= |E3= |alpha=
g 2.12012(0.005 |71 561 0.06683 [0.00022[0.00011(3.2636
I
'-E“ Les parameétres Y3 =- Y4 = -
o estimésa1°C BiYl1=- [y2= 0.0001077/0.000276 (E1 =- E2= [E3= l|alpha=
{2.120120.005005(55 003 0.06525 |0.00022|0.00011(3.2536
2 Les paramétres V3 =- Y4 = -
o | estimésa-13°C iYi= |2z 0.0001473/0.000266|E1=- [E2= |[E3= [alpha=
2 2.12012(0.005 |84 535 0.06459 [0.00022[0.000113.2436
O
‘-2'- Les paramétres
i estimésal°C Yi=- [y2= Y3 =- Y4= - [F1=- E2= [E3= Jalpha=
2.12012[0.005  [0.00015 |0.000263[0.06323 |0.00022(0.00011[3.2236

Pour chaque PEMFC (300 W, 400 W et 500 W), sa courbe de polarisation a été¢ mesurée
a-13 °C et 1 °C afin de ['utiliser comme références de comparaison. La Figure 4.22 présente

les courbes de polarisation estimées et mesurées de la PEMFC 500 W a 1 °C.
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Figure 4.22 Courbes de polarisation mesurées et estimées de la PEMFC 500 W a 1 °C

La Figure 4.23 présente les courbes de puissance estimées et mesurée de la PEMFC 500

W a1 °C. La puissance de la PEMFC est calculée comme suit :

Puissance (w)

600

500

400

300

200

100

Puissance (W) = Courant(A) * Tension (V) (4.45)

~-@-Courbe mesurée

—8-Courbe éstimée (Squadrito)
w Courbe éstimée (Boulon)

—-@-Courbe éstimée (Amphlett)

A 4

5 10 15 20 25 30
Courant (A)

Figure 4.23 Courbes de puissance mesurées et estimées de la PEMFC S00 W a1 °C
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La Figure 4.24 et la Figure 4.25 montrent que les trois modeles estiment les courbes
caractéristiques de la PEMFC avec différents niveaux de précision. Le modéle Amphlett est
le plus précis pour l'estimation des courbes caractéristiques de la PEMFC 500 W a 1 °C. En
gardant la méme température et le méme courant de fonctionnement, les courbes
caractéristiques sont estimées par les trois modeles pour la PEMFC dégradée de 400 W

(Figure 4.24 et Figure 4.25).

30 } —@-Courbe mesurée
—@-Courbe éstimée (Squadrito)
@ Courbe éstimée (Boulon)
25 —-@-Courbe éstimée (Amphlett)
> 20 F
c
0 .
2 15
kZ ‘\
10 r
5 L
O 1 | 1 | | | >
0 5 10 15 20 25 30

Courant (A)

Figure 4.24 Courbes de polarisation mesurées et estimées de la PEMFC 400 W a1 °C
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Figure 4.25 Courbes de polarisation mesurées et estimées de la PEMFC 400 W a 1 °C

Les trois modeles s'adaptent a la dégradation de la PEMFC de sorte que les courbes
estimées ont suivi les courbes mesurées qui sont détériorées face a la dégradation de la pile.
Par contre, le modele Squadrito était beaucoup moins précis que les modeles Boulon et
Amphlett face a la dégradation de la PEMFC. Afin de valider le choix du modele le plus précis
face a la dégradation de la PEMFC, les courbes caractéristiques sont estimées par les trois

modeles pour la PEMFC la plus dégradée de 300 W (Figure 4.26 et Figure 4.27).
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Figure 4.26 Courbes de polarisation mesurées et estimées de la PEMFC 300 W a 1 °C
600 4 -@-Courbe mesurée
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Figure 4.27 Courbes de puissance mesurées et estimées de la PEMFC 300 W 4 1 °C

La Figure 4.26 et la Figure 4.27 confirment que le modele Amphlett est plus précis que

les deux autres modeles face a la dégradation de la PEMFC. Le modéle Amphlett suit la

dégradation de la PEMFC et permet d'estimer des courbes caractéristiques tres proches de la

réalité ce qui est trés important pour la stratégie adaptative.
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Dans la suite, les parameétres estimés des trois modeles sont collectés a -13 °C pour les

trois PEMFCs. La Figure 4.28 et la Figure 4.29 présentent les courbes estimées et mesurées

de la PEMFC 500 W a -13 °C.
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—-&- Courbe éstimée (Squadrito)
w Courbe éstimée (Boulon)
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Figure 4.28 Courbes de polarisation mesurées et estimées de la PEMFC 500 W a -13 °C
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Figure 4.29 Courbes de puissance mesurées et estimées de la PEMFC 500 W 4 -13 °C
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Les modeles Boulon et Amphlett incluent la température parmi ces entrées (parametres
mesurés) ce qui diminue la variation des parametres estimés et contribue a la précision du
modele. Le modele Squadrito n'inclut pas la température parmi ces entrées, mais ces
parameétres estimés compensent la variation de la température, ce qui augmente la variation
de ces parametres (Tableau 4.9). Par conséquent, il est préférable de considérer un modele qui
inclue la température parmi ces entrées tels que les modeles Amphlett et Boulon. La Figure
4.28 et la Figure 4.29 montrent que les trois modéles estiment les courbes caractéristiques de
la PEMFC avec différent niveau de précision. Le modele Squadrito était beaucoup moins
précis que les modéles Boulon et Amphlett a basse température. Afin de valider ces
conclusions, les courbes caractéristiques sont estimées par les trois modeles pour la PEMFC

dégradée de 400 W a -13 °C (Figure 4.30 et Figure 4.31).

@-Courbe mesurée

—~@-Courbe éstimée (Squadrito)
w Courbe éstimée (Boulon)

—@-Courbe éstimée (Amphlett)

= N N w
wu o wu o

Tension (V)

=
o

0 5 10 15 20 25 30
Courant (A)

Figure 4.30 Courbes de polarisation mesurées et estimées de la PEMFC 400 W a -13 °C
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Figure 4.31 Courbes de puissance mesurées et estimées de la PEMFC 400 W a -13 °C

Les trois modeles s'adaptent a la variation de la température de sorte que les courbes
estimées ont suivi les courbes mesurées qui sont détériorées face aux basses températures. La
Figure 4.30 et la Figure 4.31 montrent que les trois modéles ont montré un méme niveau de
précision pour la PEMFC 400 W. Par conséquent, les courbes caractéristiques sont estimées
par les trois modeles pour la PEMFC la plus dégradée de 300 W a -13 °C (Figure 4.32 et

Figure 4.33).



Stratégie adaptative de démarrage a froid 174

—@-Courbe mesurée
—@-Courbe éstimée (Squadrito)
~ Courbe éstimée (Boulon)
—@-Courbe éstimée (Amphlett)

Courant (A)

0 ] 1 1 ] 1 1
0 5 10 15 20 25 30

Courant (A)

4

Figure 4.32 Courbes de polarisation mesurées et estimées de la PEMFC 300 W 4 -13 °C
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Figure 4.33 Courbes de puissance mesurées et estimées de la PEMFC 300 W a -13 °C

La Figure 4.32 et la Figure 4.33 confirment que le mod¢le Amphlett est plus précis que
les deux autres modéles a basse température. Le modele Amphlett suit la variation de la
température de-la PEMFC et permet d'estimer des courbes caractéristiques trés proches de la

réalité ce qui est treés important pourla stratégieadaptative. Afin de mieux valider 'avantage
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du modele Amphlett par rapport aux deux autres modéles, on présente par le tableau ci-
dessous la moyenne de l'erreur (en %) entre les courbes de polarisation mesurées et estimées

précédemment présentées.

Tableau 4.12 L’erreur (en %) entre les courbes mesurées et estimées

PEMFC 300 W 400 W 500 W
Température -13°C 1°C -13°C 1°C -13°C 1°C

Modéle 8.2288 % 7.3704 % -13.2290 % 17.7343 % -24.3184 % -1.2960 %
Squadrito

Maodeéle 5.0659 % 7.6718 % 0.9556 % -2.1638% -18.5733 % 3.2876 %

Boulon

Modeéle 1.6405 % 2.7412 % -0.2618 % -0.2615% -8.2455% -4.0652 %
Amphlett

Le modéle Amphlett présente 'erreur la plus petite entre les courbes estimées et mesurées
pour les trois PEMFCs et pour les différentes températures. Le modele Amphlett est le plus
précis a basse température et face a la dégradation de la PEMFC. La différence dans le niveau
de précision des différents modeles peut étre attribuée a la différence dans la prise en compte
des conditions de fonctionnement de la PEMFC par les trois modéles. Par exemple, les
modeles Boulon et Amphlett sont plus précis au niveau de la potentielle thermodynamique de
la réaction chimique a circuit ouvert (Enemst) parce qu'ils se basent sur une formule générale
qui prend en considération la température de la PEMFC et la pression dhydrogene et
d'oxygéne. Par contre, le modele Squadrito estime Enems a partir des mesures de courant et de
tension de la PEMFC ce qui diminue sa précision par rapport aux modéles Boulon et

Amphlett.

Concernant la région des pertes d'activation (zone 1), le modele Ampbhlett est plus précis
que les deux autres modéles. La formule proposée par le modéle Amphlett pour les pertes

d'activation exige l'estimation de quatre parametres qui sont des coefficients empiriques basés
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sur la mécanique des fluides, la thermodynamique, '€lectrochimie et ils dépendent aussi des
matériaux et de type de la PEMFC. Par contre, les mode¢les Boulon et Squadrito exigent
l'estimation d'un seul paramétre qui est un coefficient empirique dépendant de la température
de la PEMFC, de la dégradation de la PEMFC et de I'humidité de la membrane. En effet, la
considération de plus de paramétres pour le modéle Amphlett apporte plus de précision au
prix d'une augmentation du temps de calcul. Cependant, les paramétres identifiables sont de

structure linéaire ce qui n'influe pas le temps de calcul.

Pour la partie linéaire de la courbe de polarisation (zone 2) ou la chute de tension est
principalement due aux résistances internes €lectroniques et ioniques, le modele Amphlett est
encore le plus précis. La formule utilisée pour calculer les pertes ohmiques du modéle
Amphlett est plus générale que celle du modele Boulon de sorte qu'elle peut étre utilisée pour
différents types de piles a combustible. En plus, elle n'a pas besoin de données spécifiques
comme |'épaisseur de la membrane, la surface active de la membrane et la teneur en eau de la

membrane, qui ne sont disponibles que pour un nombre limité de piles & combustible.

Concernant la derniére région (zone 3), caractérisée par une chute de tension rapide, les
trois modeles considerent presque la méme formule pour modéliser les pertes de
concentrations. Par contre, le modele Amphlett est encore le plus précis pour cette zone parce
que la précision du modele en zones 1 et 2 influe évidemment la précision d'estimation de la
zone 3. On a pu confirmer que le modele Amphlett est le plus précis pour l'estimation des
différentes zones de la courbe de polarisation de la PEMFC. Le Tableau ci-dessous résume la

comparaison des trois modeles.
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Tableau 4.13 Propriétés des trois modeles

d'H;

pression d'Ha

pression d'H»

Modéle Amphlett | Modéle Boulon Modéle Squadrito
Nombre de | 7 4 4
parameétres a
estimer
Les variables —Courgnt -Courgnt —Courgnt
-Tension -Tension -Tension
-Température -Température
-Pression d'm2 -Pression d'n2
Simplicité Complexe : il prend | Complexe: il a| Simple
en compte tous les | besoin de données
parameétres tres spécifiques a la
physiques du | pile comme
systeme I'épaisseur de la
membrane et la
teneur en eau initiale
de la membrane ...
Précision Tres précis Moyennement Faiblement précis
précis
Effet de la | Considére la | Considére la | Néglige la
température température température température, mais
théoriquement  les
parametres  estimés
changent en fonction
de la température
Effet de la pression | Considére la | Considére la | Néglige la pression

d'Ho, mais
théoriquement  les
parametres  estimés
changent en fonction
de la pression.

Effet de la
dégradation

Théoriquement les
parametres  estimés
changent en fonction
de la dégradation de
la PEMEFC.

Théoriquement les
parametres  estimé€s
changent en fonction
de la dégradation de
la PEMFC.

Théoriquement les
parametres estimeés
changent en fonction
de la dégradation de
la PEMFC.

En se basant sur ces conclusions, le modéle Amphlett est choisi pour estimer la courbe de

polarisation de la PEMFC pendant le démarrage adaptatif de la PEMFC. Cette étude nous a
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permis de choisir le meilleur modeéle en termes de précision et de valider la fiabilité du
processus d'identification face aux différentes conditions de fonctionnement (température,
dégradation). Le processus d'identification est implémenté dans la stratégie globale de
démarrage adaptatif tel que présenté par l'organigramme de la Figure 4.10. La validation

expérimentale de la stratégie de démarrage adaptatif est présentée dans la suite.

4.2.4 Validation expérimentale de la stratégie adaptative proposée

Dans la suite, on explorera les performances de démarrage a froid de la stratégie de
démarrage adaptative sur les trois PEMFCs. Les PEMFCs 500 W, 400 W et 300 W sont
purgées a l'arrét par la procédure de purge précédemment présentée. Apres un
conditionnement a -20 °C pendant 8 h, l'algorithme d'identification et de contrdle est lancé
pour démarrer les PEMFCs et ramener leurs températures au-dessus de 0 °C. Les Figures 4.34-
4.38 présentent 1’évolution du courant, de la tension, de la température, de la puissance

électrique et thermique des trois PEMFECs durant un démarrage a partir de -20 °C.

30.00 ¢
25.00
< 2000 |
c
£ 1500 | B
S :
10.00
PEMFC 500 W
5.00 —PEMFC 400 W
—PEMFC 300 W
0.00 ' ' ' >
0 20 40 60 80

Temps (s)

Figure 4.34 Evolution du courant des trois PEMFCs durant un
démarrage adaptatif & partir de -20 °C
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Figure 4.35 Evolution de la tension des trois PEMFCs durant un démarrage
adaptatif a partir de -20 °C
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Figure 4.36 Evolution de la puissance électrique des trois PEMFCs durant un
démarrage adaptatif a partir de -20 °C
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Figure 4.37 Evolution de la puissance thermique des trois PEMFCs durant un
démarrage adaptatif a partir de -20 °C
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Figure 4.38 Evolution de la température des trois PEMFCs durant un démarrage
adaptatif a partir de -20 °C

Le courant optimal des trois PEMFC augmente pendant les premiéres secondes, suivi

d'une chute rapide, puis il reste presque stable. Cela est dii au fait que l'algorithme augmente
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le courant pendant les premiéres secondes, mais la résistance €élevée de la membrane et les
pertes de concentration accentuées au courant €levé influent les performances de la PEMFC,
ce qui se traduit par la chute rapide de la tension (Figure 4.35). En raison de la chute profonde
de la tension de la PEMFC, I'algorithme diminue le courant de la pile pour s'adapter a 'état
détérioré de la PEMFC a basse température. Si la tension est tres basse, I'algorithme ajuste le
courant pour éviter les basses tensions. Apres la réduction du courant, l'algorithme augmente
a nouveau le courant. Cette augmentation est due a I'hydratation de la membrane ce qui
diminue sa résistance ohmique et améliore la réaction cinétique de la PEMFC. Aprés la 10°™
seconde, la montée rapide de la température et I'hydratation de la membrane améliorent les
performances de la PEMFC et par conséquent l'algorithme augmente progressivement le
courant de la PEMFC jusqu'a atteindre 0 °C. Dés que la température de la PEMFC monte au-
dessus de 0 °C, une importante augmentation du courant peut également €tre observée,
principalement en raison de l'augmentation considérable de la température qui permet de

décongeler les cristaux de glace dans la pile. Enfin, le courant devient relativement stable.

Un point important qui doit étre souligné est I'influence de la variation de la température
dans l'estimation de la puissance maximale. On constate dans la Figure 4.36 qu'une
augmentation de la puissance électrique est observée lorsque la température augmente. On
peut voir aussi que le courant requis pour atteindre la puissance maximale de la PEMFC
300 W augmente de 13.5 A a-15 °C (Pmax = 190 W) jusqu'a 17.5 A a 3 °C (Pmax = 205 W).
Pour la PEMFC 400 W, le courant requis pour atteindre la puissance maximale augmente de
17A 2 -15°C (Pmax =275 W) jusqu'a 20 A a3 °C (Pmax =300 W). Pour la PEMFC 500 W, le
courant requis pour atteindre la puissance maximale augmente de 21 A 4 -15 °C (Pmax = 340

W) jusqu'a 27 A & 3 °C (Puax = 452 W).
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Concernant la dégradation de la PEMFC, l'algorithme choisit le courant dépendamment
de I'état de la PEMFC. La Figure 4.34 confirme que le niveau de dégradation de la pile influent
é¢videmment le courant correspondant a la puissance maximale. La PEMFC la moins dégradée
produit plus de courant que la PEMFC la plus dégradée au cours du démarrage a froid. Le
courant refléte directement les taux de production d'eau et de chaleur qui changent de maniére
significative au cours du processus de démarrage a froid. La Figure 4.37 confirme que le
niveau de dégradation de la PEMFC influe la puissance thermique produite par la pile au cours
du démarrage a froid. Une PEMFC neuve produit plus de chaleur qu'une PEMFC dégradée au
cours du démarrage a froid. Par conséquent, on remarque sur la Figure 4.38 que la température
de la PEMFC 500 W augmente de -20 °C jusqu'a la température de congélation en 43.2 s face
a51.6 s pour la PEMFC 400 W et 68.6 s pour la PEMFC 300 W. Pour le démarrage adaptatif
a partir de -20 °C, la figure ci-dessous montre que la consommation énergétique de la PEMFC
500 W est denviron 524.85 J.cm? faces a 506.7 J.cm™ pour la PEMFC 400 W et

479.82 J.cm™ pour la PEMFC 300 W.
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Figure 4.39 Temps de chauffage et consommation énergétique des trois PEMFCs
durant le démarrage adaptatif a partir de -20 °C
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La Figure 4.40 montre la variation des paramétres estimés du modele Amphlett pendant

le démarrage adaptatif de la PEMFC 400 W a partir de -20 °C. Le modele Amphlett inclut la

température parmi ces entrées (parametres mesurés) ce qui diminue la variation des

parametres estimés et contribue a la précision du modele.
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Figure 4.40 Evolution des paramétres estimés du modéle Amphlett durant le démarrage

adaptatif avec la PEMFC 400 W a partir de -20 °C
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Les parametres estimés du modele Amphlett présentent une bonne occasion pour analyser
I'évolution de la valeur de la résistance de la membrane durant le démarrage a froid. La
résistance estimée par le modele Amphlett dépend du courant, de la température et des 3
paramétres estimés E;, Ez et Ez (r = Eq + E;Tfc + E3ife). Le paramétre r représente la
résistance de la membrane et puisque 1'augmentation de la température favorise I'hydratation
de la membrane, la résistance de la membrane diminue progressivement tout au long du
démarrage a froid (Figure 4.41). Il convient de rappeler que pour valider la valeur estimée de
la résistance de la membrane (), on a calculé la pente de la zone linéaire de la courbe de
polarisation mesurée a -15 °C et 1 °C. La pente de la zone linéaire égale approximativement
a la résistance interne de la PEMFC. Le Tableau 4.14 montre que les valeurs calculées de »
sont en accord avec les valeurs estimées. Le processus d'identification donne non seulement
une estimation précise de la tension, mais aussi une courbe de polarisation et une valeur de

résistance assez precises.
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Figure 4.41  Evolution de la résistance estimée du modéle Amphlett durant un
démarrage adaptatif avec la PEMFC 400 W a partir de -20 °C
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Tableau 4.14 La valeur estimée et calculée de la résistance de la membrane (r)

-15°C 1°C
Résistance estimée 0.315Q 0.265
Résistance calculée 0.357 0.273

La stratégie de démarrage adaptatif est validée aussi sur différents temps de
conditionnement (8h et 24h). Pour une température de conditionnement de -20 °C, les
performances de démarrage adaptatif étaient presque semblables. Par conséquent, on a testé
la stratégie proposée face a différentes températures de démarrage. La Figure 4.42 présente
les performances du démarrage adaptatif a partir de différentes températures initiales. Il est
clair qu'une température de démarrage plus élevée diminue le temps de chauffage et les
besoins énergétiques. Le temps de chauffage change presque linéairement avec la température
de démarrage. L'algorithme proposé s'adapte aux conditions de fonctionnement de la PEMFC

(dégradation, température ...), ce qui assure un démarrage adaptatif rapide et réussi.

® Temps de chauffage (s)
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Figure 4.42 Performances du démarrage adaptatif avec la PEMFC 400 W a partir de
différentes températures initiales
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4.2.5 Etude comparative des stratégies de démarrage a froid

L'étude de la littérature montre que la plupart des stratégies de démarrage a froid existantes
sont basées sur les modes bien connus de tension constante (potentiostatique) et de courant
constant (galvanostatique). Contrairement & la stratégie adaptative proposée, les modes
potentiostatique et galvanostatique fonctionnent avec des parametres fixes de démarrage a
froid (courant ou tension) pour favoriser la génération de la chaleur pendant le démarrage a
froid de la PEMFC. Pour mettre la touche finale a I'évaluation de la performance de la stratégie
de démarrage adaptatif suggérée, une €tude comparative a été réalis€e pour illustrer les

caractéristiques distinctives des trois stratégies mentionnées.

Les trois stratégies de démarrage a froid (adaptative, potentiostatique et galvanostatique)
sont comparées dans les mémes conditions. La procédure expérimentale pour les trois
stratégies consiste en trois étapes : Purge et refroidissement, qui sont similaires pour les trois
stratégies. La troisiéme €tape qui est la phase de démarrage exige un courant ou une tension
constante pour le démarrage galvanostatique et potentiostatique. La valeur de la tension du
démarrage potentiostatique et la valeur du courant du démarrage galvanostatique ont été
sélectionnées apres plusieurs tests pour garantir une bonne performance de démarrage a froid.
Le courant est réglé sur 14.5 A pour le mode galvanostatique et la tension de pile est réglée
sur 12 V pour le mode potentiostatique (Plus de détails sur le démarrage potentiostatique et
galvanostatique sont présents dans la section 3.2.2). Pour la stratégie adaptative, l'algorithme
proposé contrdle en temps réel le courant de la PEMFC afin de maximiser la chaleur générée
dépendamment de I'état de la PEMFC. La Figure 4.43 présente la comparaison des
performances de démarrage a froid des 3 stratégies pour un démarrage avec la PEMFC 400

W a partir de -20 °C.
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Figure 4.43 Temps de chauffage et consommation énergétique d'un démarrage adaptatif,
potentiostatique et galvanostatique avec la PEMFC 400 W a partir de -20 °C

La comparaison du démarrage potentiostatique et galvanostatique dans la section 3.2.2
nous a permis de conclure que le faible courant du démarrage galvanostatique prolonge le
temps de chauffage de la PEMFC, ce qui rend cette solution moins intéressante pour le
démarrage a froid des PEMFCs dans une application véhiculaire. Le démarrage
potentiostatique fournit un niveau de chaleur plus €élevé que le démarrage galvanostatique en
raison de son courant plus élevé. Le démarrage potentiostatique est efficace en termes
d’exigences €nergétiques, mais il présente un temps de chauffage assez €élevé (environ 84 s
pour une tension de 12 V). Pour un démarrage potentiostatique, une faible tension pratique est
requise pour obtenir des courants élevés. Cependant, la valeur de cette tension dépend des
paramétres de la PEMFC et elle nécessite plusieurs tests pour étre identifiée. Pour une valeur
de tension donnée, une nouvelle PEMFC fournit plus de puissance thermique qu'une PEMFC
dégradée de sorte de cette valeur de tension doit varier tout au long de la durée de vie de la
PEMEFC. Par contre, le démarrage potentiostatique exige une tension constante ce qui diminue

I'efficacité du démarrage face au changement des conditions de fonctionnement de la PEMFC.
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Le démarrage potentiostatique présente un probléme d'adaptabilité qui est lié au fait que ce
mode de fonctionnement ne s'adapte pas a la variation de ['état de la PEMFC (dégradation,

humidité de la membrane, température ...).

Contrairement aux démarrages Potentiostatique et Galvanostatique, la stratégie de
démarrage adaptatif proposée gere les variations des parametres de la PEMFC pendant le
démarrage a froid et maintient le courant a des niveaux élevés, améliorant ainsi les
performances du démarrage. Cette stratégie de démarrage a froid basée sur le mode de
puissance maximale fournit non seulement la puissance maximale de la PEMFC, mais
maximise également le flux de chaleur générée par la réaction exothermique lors du démarrage
a froid. La Figure 4.43 montre une comparaison du temps de chauffage et des besoins
énergétiques des trois stratégies de démarrage a froid. La Figure 4.43 permet de conclure que
les temps de chauffage des modes galvanostatique et potentiostatique sont beaucoup plus
longs que le temps de chauffage de la stratégie de démarrage adaptatif. De plus, la
consommation d'énergie de la stratégie de démarrage adaptatif est d'environs 506.7 J.cm™ face
a 659.72 J.em? et 1019.48 J.cm™ pour le démarrage potentiostatique et galvanostatique
respectivement. Selon la comparaison des trois stratégies, on peut conclure que la stratégie
adaptative de démarrage a froid est plus avantageuse que la stratégie potentiostatique et
galvanostatique en termes de temps de chauffage et d'exigences énergétiques. Il est également
important de noter que la stratégie adaptative s'adapte aux conditions de fonctionnement de la
PEMFC, contrairement aux stratégies potentiostatique et galvanostatique. La stratégie
adaptative de démarrage a froid des PEMFCs a été présentée par un article de revue, déja
publier par le journal "Applied Energy"Les résultats de cette étude ont été présentés dans un

article de conférence (annexe B) [163].
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4.2.6 Conclusion de I'étude

Une nouvelle stratégie de démarrage a froid des PEMFCs a été proposée basée sur un
algorithme d'identification en ligne. A cet égard, un modéle semi-empirique est sélectionné
pour prédire le comportement de la PEMFC par l'intermédiaire d'un algorithme
d'identification récursive RML. L'algorithme adaptatif met a jour les parametres du modele
choisi afin de tracer ces courbes caractéristiques en fonction de 1'état de la PEMFC en temps
réel. Le point de puissance maximum est déterminé a l'aide d'un algorithme de recherche
d'extremum a partir de la courbe de puissance, et le courant correspondant a la puissance
maximale est imposé a la PEMFC pendant le démarrage a froid. Il convient de noter que le
processus de démarrage a froid est basé sur une procédure de purge a l'arrét de la PEMFC et
de chauffage au démarrage. La stratégie adaptative proposée a été mise en ceuvre dans un banc
d'essai développé a l'institut de recherche sur I'hydrogene, et ses performances ont été
comparées a deux stratégies de démarrage a froid renommées, le démarrage potentiostatique
et galvanostatique. Les résultats expérimentaux obtenus confirment I'amélioration de plus de
50% des criteres de comparaison définis. De plus, les techniques de démarrage existantes sont
basées sur un ensemble de regles précalculées et connues a l'avance. Cependant, la stratégie
adaptative modifie constamment ces régles en ligne en fonction des mesures effectuées sur la
PEMFC réelle. D'une part la stratégie adaptative est économique en termes de consommation
d'énergie. D'autre part, elle satisfait les normes DOE qui exigent d'atteindre 50% de la
puissance maximale de la PEMFC en moins de 30 s pour un démarrage a froid a partie de
-20 °C. La stratégie de démarrage autonome adaptatif permet d'éviter la modélisation
complexe des PEMFCs et fournit une solution de démarrage a froid adaptable a I'état de la

PEMEC. Cette stratégie maximise le flux de chaleur et la puissance électrique fournie par la
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PEMEFC en évitant de faire fonctionner la pile a des basses tensions. Pour conclure, la stratégie
de démarrage autonome adaptatif propose un démarrage a froid adaptatif, rapide et

économique.



Chapitre 5 - Conclusion générale et perspectives
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Le scandale des émissions de Volkswagen est la preuve que les constructeurs automobiles
sont loin d'étre irréprochables concernant les émissions des gaz a effet de serre. Cela a mis
davantage de pression pour apporter des nouvelles solutions telles que les véhicules a batterie
qui jouent un réle de plus en plus important dans le marché automobile. Les vehicules a
hydrogene commencent aussi a s'introduire dans un marché tres concurrentiel a cause de leurs
avantages en termes de portée et de temps de ravitaillement. L'augmentation du nombre de
bus a hydrogene déployés et 1'émergence des piles a combustible dans les camions et les
voitures montrent le chemin. Plusieurs constructeurs automobiles sont intéressés a cette
technologie, motivés par des motivations économiques bien slr, mais aussi par la nécessité de
résoudre les problémes environnementaux. Les piles a combustible ne sont pas une solution
miracle et ne devraient pas étre considérées comme telles. Mais I'humanité a besoin de toutes
les technologies a sa disposition pour lutter contre les changements climatiques. Dans ce
contexte, plusieurs pays ont commencé a développer l'infrastructure adaptée aux voitures a
hydrogene. De méme, les gouvernements de différents pays ont subventionné l'achat des
véhicules a émission réduite et z€ro émission. Ces initiatives ont encouragé les constructeurs
automobiles a commercialiser des véhicules a hydrogene tels que la Honda Clarity FCEV, la
Toyota Mirai et la Hyndai ix35 FCEV. Ces véhicules sont zéro émission, présentent une
autonomie élevée, une recharge rapide et une maintenance réduite. Le gouvernement
canadien encourage ces deux dernieres années ce type de technologie, mais les conditions
climatiques froides présentent un obstacle majeur pour faire rouler ce type de véhicule dans
les routes canadiennes et les pays avec des conditions climatiques froides. En fait, la pile a
hydrogéne produit de I'électricité en générant de la chaleur et de I'eau. A basse température,

I'eau résiduelle gele, ce qui bloque le passage de l'oxygene et ralentit la réaction
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électrochimique de la pile. Ces phénomenes causent une chute de la tension de la PEMFC,
échouent le démarrage a froid et accélerent la dégradation de la pile. Afin de résoudre ce
probléme, nous avons commencé par classifier et comparer les différentes solutions et
stratégies de démarrage a froid des PEMFCs. La comparaison des différentes stratégies de
démarrage a froid nous a conduits a conclure que purger la pile a l'arrét et la chauffer au
démarrage est la stratégie la plus viable pour démarrer la PEMFC a basse température. Pour
cette stratégie, nous avons constaté que le démarrage autonome (basé sur la chaleur interne de
la pile) est plus avantageux que le démarrage assisté (basé sur une source de chauffage
externe) en termes d'exigences énergétiques et cout du systeme. A ce niveau, une étude
paramétrique a été présentée afin de mieux comprendre e comportement électrothermique de
la PEMFC a basse température et d'identifier les parametres de la PEMFC qui influent la
chaleur générée au cours d'un démarrage a froid. Cette étude paramétrique a révélé que la
vitesse des ventilateurs pour les PEMFCs a cathode ouverte doit étre la plus basse possible
pour diminuer la conviction thermique avec 'environnement. De méme, il a ét€¢ montré qu'une
pression de la pile plus élevée augmente la résistance de contact dans la PEMFC, ce qui
contribue & augmenter la chaleur générée dans la pile. Concernant la purge, on a confirmé son
efficacité a améliorer les performances de démarrage a froid. Par contre le court-circuit de la
PEMFC au cours de démarrage a froid a montré un impact négatif sur les performances de
démarrage a froid. Cette étude paramétrique a été suivie d'une étude comparative des
différentes solutions de démarrage autonome présentées dans la littérature. L'étude
comparative nous a permis de distinguer la meilleure stratégie de démarrage autonome : le
démarrage potentiostatique. L'étude comparative nous a montré aussi que les solutions de

chauffage interne sont trés économiques en termes de consommation énergétique, mais
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présentent un temps de démarrage assez élevé. Ce fait est dii au manque d'adaptabilité des
stratégies classiques avec les conditions de fonctionnement de la pile. Les études paramétrique
et comparative ont permis d'identifier la meilleure fagon de démarrer une pile a combustible
a basse température et d'explorer les limites des solutions proposées dans la littérature. Suite
a ces conclusions, on a pu confirmer la possibilité de démarrer la pile a combustible avec
seulement sa chaleur générée par la réaction exothermique. Par contre, 1l est crucial de purger
la pile a son arrét et maximiser la chaleur générée par la pile au démarrage. Par conséquent,
un processus de purge a été proposé afin d'évacuer 'eau produite par la pile tout en gardant
un taux d’humidité minimal pour favoriser la conductivité ionique nécessaire a son bon
fonctionnement. Concernant le démarrage, un processus adaptatif a été développé pour
maximiser la chaleur produite par la pile tout au long du démarrage a froid. Ce processus
adaptatif est basé sur un modele semi-empirique, sélectionné pour prédire le comportement
de la PEMFC par l'intermédiaire d'un algorithme d'identification récursive. L'algorithme
d'identification récursive met a jour les parameétres du mod¢le choisi afin de tracer les courbes
caractéristiques de la pile en fonction de son état en temps réel. Le point de puissance
maximum est déterminé a l'aide d'un algorithme de recherche d'extremum a partir de la courbe
de puissance, et le courant correspondant a la puissance maximale est imposé a la PEMFC
pendant le démarrage a froid. La stratégie proposée augmente tres significativement le ratio
de démarrages réussis a basse température. Les méthodes classiques reposent sur un ensemble
de régles précalculées et connues a I’avance. Notre stratégie modifie en permanence ces régles
en fonction de mesures réalisées sur le systeme en temps réel : elle s’adapte aux conditions
actuelles du démarrage (température, humidité de ’air, état de dégradation, etc.), ce qui

minimise considérablement le temps et les exigences €nergétiques du démarrage a froid. A
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notre connaissance, il s'agit de la premiére stratégie adaptative proposée pour le démarrage a
froid des piles a combustible. La stratégie adaptative présente un démarrage rapide et
économique qui satisfait les exigences internationales de démarrage a froid des PEMFCs. La
stratégie a été testée dans un environnement de laboratoire (jusqu’a -20 °C et sur trois piles a
combustible de différents niveaux de dégradation). Dans ce cadre, elle est parfaitement
fonctionnelle : 100% des démarrages réussis, durée du démarrage divisée par 2 vis-a-vis les
méthodes classiques. La stratégie de démarrage adaptatif peut étre utilisée sur des applications
véhiculaires (pile a combustible a bord d’un véhicule) ou stationnaires (alimentation de
secours, réseau 1solé pour 1’alimentation de sites €loignés ou de station de télécommunication,
etc.). Elle pourrait intéresser une grande variété¢ d’industriels : les grands manufacturiers
automobiles (Toyota, Hyundai, Honda, etc.), les sous-traitants automobiles (Magna par
exemple au Canada), les manufacturiers de véhicules de niche (produits en petite série), les
industriels spécialis€és dans les technologies de 1’hydrogene (Ballard et Hydrogenics au

Canada par exemple), etc.

Les perspectives de ces travaux de recherche concernent la portabilité de la méthode
proposée sur d’autres modeles de piles a combustible (technologie différente et puissance
différente notamment). La stratégie proposée est validée sur des piles @ combustible a cathode
ouverte. Cette architecture de pile & combustible est tres sensible au froid puisque la cathode
de la pile est exposée directement a I’environnement froid ce qui augmente la conviction
naturelle avec I’environnement et contribue a refroidir la pile plus rapidement. La stratégie
adaptative a montré des bonnes performances de démarrage a froid pour les piles a cathode

ouverte. Par la suite, la stratégie adaptative doit étre validée expérimentalement sur les piles a
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cathode fermée qui sont moins sensibles au froid ce qui augmente le potentiel de démarrage a

trés basse température avec la stratégie proposée.

La stratégie adaptative a été validée expérimentalement sur trois piles a combustible de
500 W. Le dernier objectif fixé par le DOE en 2017, réclame d'ici 2020, un démarrage rapide
d'un véhicule a pile a combustible de 80 KW en moins de 30 s avec moins de 5 MJ d'énergie
pour une température ambiante de -20 °C. Par conséquent, la stratégie adaptative doit étre
validée sur un systéme pile a combustible de 80 kW, puisque c’est le systeme choisi comme

référence pour les normes DOE.

Le troisieéme point a explorer est I’impact de la stratégie adaptative sur la durée de vie de
la pile a combustible (étude de vieillissement). Il est crucial de comparer I’impact en termes
de dégradation de la stratégie proposée face aux solutions classiques de démarrage a froid des

piles a combustible.

Concernant la température minimale de démarrage avec la stratégie adaptative, elle est
limitée a -20 °C. Plus de travaux sont nécessaires pour atteindre des températures de
fonctionnement plus basses. Pour un démarrage a une température inférieure a -20 °C, deux

solutions peuvent étre explorées :

(1) Développement d’une stratégie mixte qui combine la stratégie "Garder au chaud"
pour maintenir la température de la PEMFC aux alentours de -20 °C pour une
période prédéfinie et la stratégie adaptative pour démarrer la pile a partir
de -20 °C.

(i)  Développement d’une stratégie basée sur une solution de chauffage externe telle

que les éléments chauffants pour chauffer la pile jusqu’a -20 °C. A -20 °C, la
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stratégie adaptative prend la releve pour chauffer la pile a combustible jusqu’a

sa température minimale de fonctionnement.

La stratégie adaptative doit également étre testée sur les batteries Lithium-ion qui perdent
leur capacité a basse température. Les batteries Lithium, utilisées principalement dans les
véhicules électriques et hybrides, produisent de l'électricité en générant que de la chaleur. A
basse température, l'algorithme adaptatif peut €tre une solution intéressante pour maximiser

la chaleur générée par les batteries Lithium au cours du démarrage a froid.



[13]

[14]

[15]

198

Bibliographie

Nations unies, "accord de paris " 2015.
E4tech, "The Fuel Cell Industry Review 2016," 2016.

S. Curtin and J. Gangi, "Fuel Cell Technologies Market Report,” U. S. D. O.
ENERGY, Ed., ed. Washington, D.C., 2017.

U.S.D. O. ENERGY, "Multi-Year Research, Development, and Demonstration Plan,"
E. E. a. R. Energy, Ed., ed. USA, 2016, pp. 3.4 - 17.

GouvernementduCanada. (2016). Industrie de I'Hydrogene et pile a combustible.
Available: http://www.ic.gc.ca/eic/site/hfc-hpe.nsf/fra/accueil

S. Curtin and J. Gangi, "Fuel Cell Technologies Market Report 2014," U. S. D. O.
Energy, Ed., ed. Washington, D.C, 2014.

FuelCellToday. (2017). Fuel cell technologies. Available:
http://www.fuelcelltoday.com/technologies

Energy. GOV, "Quadrennial technology review ", U. S. D. O. Energy, Ed., ed, 2015,
pp. 278-318.

Tpe.sur.la.pile. (2017-11-16). Pile a combustible - Fonctionnement. Available:
http://tpe-pille-lla.e-monsite.com/pages/pile-a-combusstibles/1.html

A. A. Amamou, S. Kelouwani, L. Boulon, and K. Agbossou, "A Comprehensive
Review of Solutions and Strategies for Cold Start of Automotive Proton Exchange
Membrane Fuel Cells,” IEEE Access, vol. 4, pp. 4989-5002, 2016.

D. K. Niakolas, M. Daletou, S. G. Neophytides, and C. G. Vayenas, "Fuel cells are a
commercially viable alternative for the production of “clean” energy," Ambio, vol. 45,
pp. 32-37,12/14 2016.

A. Amamou, L. Boulon, S. Kelouwani, K. Agbossou, and P. Sicard, "Thermal
Management Strategies for Cold Start of Automotive PEMFC," in Vehicle Power and
Propulsion Conference (VPPC), 2015 IEEE, 2015, pp. 1-6.

Y. Luo, Q. Guo, Q. Du, Y. Yin, and K. Jiao, "Analysis of cold start processes in proton
exchange membrane fuel cell stacks,” Journal of Power Sources, vol. 224, pp. 99-114,
2013.

K. Han, B. K. Hong, S. H. Kim, B. K. Ahn, and T. W. Lim, "Influence of anisotropic
bending stiffness of gas diffusion layers on the degradation behavior of polymer

electrolyte membrane fuel cells under freezing conditions," International Journal of
Hydrogen Energy, vol. 36, pp. 12452-12464, 9// 2011.

G. Gavello, E. P. Ambrosio, U. A. Icardi, S. Specchia, C. Francia, N. Penazzi, er al.,
"Effect of freezing conditions on PEM-FC components,” ECS Transactions, vol. 17,
pp. 359-368, 2009.



[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

[22]

[23]

[24]

199

W. Schmittinger and A. Vahidi, "A review of the main parameters influencing long-
term performance and durability of PEM fuel cells," Journal of Power Sources, vol.
180, pp. 1-14, 5/15/ 2008.

M. Khandelwal, S. Lee, and M. M. Mench, "One-dimensional thermal model of cold-
start in a polymer electrolyte fuel cell stack," Journal of Power Sources, vol. 172, pp.
816-830, 10/25/ 2007.

Y. Zhou, Y. Luo, S. Yu, and K. Jiao, "Modeling of cold start processes and
performance optimization for proton exchange membrane fuel cell stacks," Journal of
Power Sources, vol. 247, pp. 738-748, 2014.

A. Jo, S. Lee, W. Kim, J. Ko, and H. Ju, "Large-scale cold-start simulations for
automotive fuel cells," International Journal of Hydrogen Energy, vol. 40, pp. 1305-
1315, 2015.

Q. Du, B. Jia, Y. Luo, J. Chen, Y. Zhou, and K. Jiao, "Maximum power cold start
mode of proton exchange membrane fuel cell," International Journal of Hydrogen
FEnergy, vol. 39, pp. 8390-8400, 2014.

J. Ko and H. Ju, "Numerical evaluation of a dual-function microporous layer under
subzero and normal operating temperatures for use in automotive fuel cells,"
International Journal of Hydrogen Energy, vol. 39, pp. 2854-2862, 2014.

T.J. Dursch, G. J. Trigub, J. F. Liu, C. J. Radke, and A. Z. Weber, "Non-isothermal
melting of ice in the gas-diffusion layer of a proton-exchange-membrane fuel cell,"
International Journal of Heat and Mass Transfer, vol. 67, pp. 896-901, 2013.

Q. Guo, Y. Luo, and K. Jiao, "Modeling of assisted cold start processes with anode
catalytic hydrogen-oxygen reaction in proton exchange membrane fuel cell,”
International Journal of Hydrogen Energy, vol. 38, pp. 1004-1015, 2013.

Y. Wang, P. P. Mukherjee, J. Mishler, R. Mukundan, and R. L. Borup, "Cold start of
polymer electrolyte fuel cells: Three-stage startup characterization," Electrochimica
Acta, vol. 55, pp. 2636-2644, 3/1/ 2010.

J. Ko and H. Ju, "Comparison of numerical simulation results and experimental data
during cold-start of polymer electrolyte fuel cells," Applied Energy, vol. 94, pp. 364-
374, 2012.

P. Chippar and H. Ju, "Evaluating cold-start behaviors of end and intermediate cells in
a polymer electrolyte fuel cell (PEFC) stack," Solid State Ionics, vol. 225, pp. 85-91,
10/4/ 2012.

G. Gwak, J. Ko, and H. Ju, "Numerical investigation of cold-start behavior of polymer-
electrolyte fuel-cells from subzero to normal operating temperatures - Effects of cell
boundary and operating conditions," International Journal of Hydrogen Energy, 2014.

Z. Wan, H. Chang, S. Shu, Y. Wang, and H. Tang, "A review on cold start of proton
exchange membrane fuel cells,” Energies, vol. 7, pp. 3179-3203, 2014.

H. Meng and B. Ruan, "Numerical studies of cold-start phenomena in PEM fuel cells:
A review," International Journal of Energy Research, vol. 35, pp. 2-14, 2011.



[32]

[33]

[34]

[43]

[44]

200

E. Pinton, L. Antoni, Y. Fourneron, and S. Rosini, "Cold start and freeze/thaw cycles
effect on PEFMC performances," in ECS Transactions, 2009, pp. 251-261.

Y. S. Kim, S. . Kim, N. W. Lee, and M. S. Kim, "Study on a purge method using
pressure reduction for effective water removal in polymer electrolyte membrane fuel
cells," International Journal of Hydrogen Energy, 2015, pp. 360-399.

A. Santamaria, H. Y. Tang, J. W. Park, G. G. Park, and Y. J. Sohn, "3D neutron
tomography of a polymer electrolyte membrane fuel cell under sub-zero conditions,"
International Journal of Hydrogen Energy, vol. 37, pp. 10836-10843, 2012.

E.A.Cho,J.J.Ko,H. Y. Ha, S. A. Hong, K. Y. Lee, T. W. Lim, et al., "Characteristics
of the PEMFC repetitively brought to temperatures below 0°C," Journal of the
Electrochemical Society, vol. 150, pp. A1667-A1670, 2003.

R. Borup, J. Meyers, B. Pivovar, Y. S. Kim, R. Mukundan, N. Garland, et al.,
"Scientific aspects of polymer electrolyte fuel cell durability and degradation,”
Chemical Reviews, vol. 107, pp. 3904-3951, 2007.

S. He and M. M. Mench, "One-dimensional transient model for frost heave in polymer
electrolyte fuel cells I. Physical model," Journal of The Electrochemical Society, vol.
153, pp. A1724-A1731, 2006.

E. L. Thompson, J. Jorne, W. Gu, and H. A. Gasteiger, "PEM fuel cell operation at—
20° C. II. Ice formation dynamics, current distribution, and voltage losses within
electrodes," Journal of the Electrochemical Society, vol. 155, pp. B887-B896, 2008.

G. G. Park, S. J. Lim, J. S. Park, S. D. Yim, S. H. Park, T. H. Yang, et al., "Analysis
on the freeze/thaw cycled polymer electrolyte fuel cells," Current Applied Physics,
vol. 10, pp. S62-S65, 2010.

R. Mukundan, Y. S. Kim, F. Garzon, and B. Pivovar, "Freeze/thaw effects in PEM
fuel cells," ECS Transactions, vol. 1, pp. 403-413, 2006.

K. Tajiri, Y. Tabuchi, and C.-Y. Wang, "Isothermal cold start of polymer electrolyte
fuel cells," Journal of The Electrochemical Society, vol. 154, pp. B147-B152, 2007.

T. F. Fuller and D. J. Wheeler, "Start up of cold fuel cell,” US Patent 6068941, 2000.

Q. Yan, H. Toghiani, Y.-W. Lee, K. Liang, and H. Causey, "Effect of sub-freezing
temperatures on a PEM fuel cell performance, startup and fuel cell components,”
Journal of Power Sources, vol. 160, pp. 1242-1250, 10/6/ 2006.

Y. Tabe, M. Saito, K. Fukui, and T. Chikahisa, "Cold start characteristics and freezing
mechanism dependence on start-up temperature in a polymer electrolyte membrane
fuel cell," Journal of Power Sources, vol. 208, pp. 366-373, 2012.

J. Hou, B. Yi, H. Yu, L. Hao, W. Song, Y. Fu, ef al., "Investigation of resided water
effects on PEM fuel cell after cold start,”" International Journal of Hydrogen Energy,
vol. 32, pp. 4503-4509, 12// 2007.

M. Oszcipok, D. Riemann, U. Kronenwett, M. Kreideweis, and M. Zedda, "Statistic
analysis of operational influences on the cold start behaviour of PEM fuel cells,"
Journal of Power Sources, vol. 145, pp. 407-415, 8/18/ 2005.



201

F. Jiang and C.-Y. Wang, "Potentiostatic start-up of PEMFCs from subzero
temperatures,” Journal of the Electrochemical Society, vol. 155, pp. B743-B751, 2008.

H. Meng, "Numerical studies of cold-start phenomenon in PEM fuel cells,"
Electrochimica Acta, vol. 53, pp. 6521-6529, 9/20/ 2008.

R. H. Barton, T. D. Uong, C. J. Schembri, and G. A. Skinner, "Fuel cell purging
method and apparatus,” US Patent 6960401B2, 2005.

E. Thompson and R. Fuss, "Control system and method for starting a frozen fuel cell,"
US Patent 0033396A1, 2004.

B. J. Clingerman, J. R. Kolodziej, D. S. Kilmer, P. A. Rapaport, D. S. Mathews, S.
Kocha, et al., "Fuel cell system water management strategy for freeze capability,” US
Patent, 2007.

H. Y. Tang, A. D. Santamaria, J. Bachman, and J. W. Park, "Vacuum-assisted drying
of polymer electrolyte membrane fuel cell," dpplied Energy, vol. 107, pp. 264-270,
2013.

J. St-Pierre, J. Roberts, K. Colbow, S. Campbell, and A. Nelson, "PEMFC operational
and design strategies for sub zero environments," Journal of New Materials for
Electrochemical Systems, vol. 8, pp. 163-176, 2005.

J. Roberts, J. St-Pierre, M. van der Geest, A. Atbi, and N. Fletcher, "Methods for
improving the cold starting capability of an electrochemical fuel cell," US Patent
0077487A1, 2003.

E. Pinton, Y. Fourneron, and A. Guillermo, "Method for storing a fuel cell at freezing
temperature,” US Patent 8815457B2, 2014.

H. Haas, S. Chor, L. I. Cosacescu, R. Rahmani, and C. Richards, "Systems and
methods for fuel cell shutdown," US Patent 0121322A1, 2006.

N. J. Fletcher, G. A. Boehm, and E. G. Pow, "Method and apparatus for commencing
operation of a fuel cell electric power generation system below the freezing
temperature of water," US Patent 6596426B2, 1998.

K. Tajiri, C.-Y. Wang, and Y. Tabuchi, "Water removal from a PEFC during gas
purge,” Electrochimica Acta, vol. 53, pp. 6337-6343, 9/20/ 2008.

K. Tajiri, Y. Tabuchi, F. Kagami, S. Takahashi, K. Yoshizawa, and C.-Y. Wang,
"Effects of operating and design parameters on PEFC cold start," Journal of Power
Sources, vol. 165, pp. 279-286, 2/25/ 2007.

P.Y.J. Yip,J. Bellerive, and S. J. Lee, "Drying method for fuel cell stacks," US Patent
7659017B2, 2010.

J. St-Pierre, N. Y. Jia, M. van der Geest, A. Atbi, and H. Haas, "Methods and apparatus
for improving the cold starting capability of a fuel cell,” US Patents 0077485A1, 2003.

T. Skiba, "Vacuum assisted startup of a fuel cell at sub-freezing temperature,” US
Patent 0224191A1, 2004.



[61]

[62]

[66]

[67]

[72]

[73]

[74]

202

R. L. Fuss, "Freeze-protecting a fuel cell by vacuum drying," US Patent 6358637B1,
2002.

A. A. Pesaran, G.-H. Kim, J. D. Gonder, L. National Renewable Energy, S. United, E.
Department of, et al., PEM fuel cell freeze and rapid startup investigation. Golden,
Colo.: National Renewable Energy Laboratory, 2005.

S. Ge and C.-Y. Wang, "Characteristics of subzero startup and water/ice formation on
the catalyst layer in a polymer electrolyte fuel cell," Electrochimica Acta, vol. 52, pp.
4825-4835, 4/1/ 2007.

S. Ge and C.-Y. Wang, "Cyclic voltammetry study of ice formation in the PEFC
catalyst layer during cold start," Journal of The Electrochemical Society, vol. 154, pp.
B1399-B1406, 2007.

S. Ge and C.-Y. Wang, "In situ imaging of liquid water and ice formation in an
operating PEFC during cold start," Electrochemical and Solid-State Letters, vol. 9, pp.
A499-A503, 2006.

K. Tajiri and C.-Y. Wang, "Cold Start of Polymer Electrolyte Fuel Cells," in Modeling
and Diagnostics of Polymer Electrolyte Fuel Cells, ed: Springer, 2010, pp. 89-128.

R. L. Borup,J. R. Davey, F. H. Garzon, D. L. Wood, P. M. Welch, and K. More, "PEM
fuel cell durability with transportation transient operation,” in ECS Transactions,
2006, pp. 879-886.

P. K. Sinha and C.-Y. Wang, "Gas purge in a polymer electrolyte fuel cell,” Journal
of The Electrochemical Society, vol. 154, pp. B1158-B1166, 2007.

N. Fujita, K. Horio, K. Kurita, T. Matsumoto, H. Mori, S. Sakaguchi, ef al., "Fuel cell
system and method of starting the frozen fuel cell system," EP Patent 1429409A1,
2004.

S. C. Mohaparta, "Fuel cell and fuel cell coolant composition,” EP Patent 1416563A1,
2004.

J. St-Pierre, S. Campbell, M. Watson, M. Sexsmith, M. Derflinger, and G. Hornburg,
"Antifreeze cooling subsystem," US Patent 0224201A1, 2004.

B. Wenderoth and B. Flaig, "Coolant based on azole derivatives containing 1,3-
propanediol for fuel cell cooling systems," US Patent 0027782A1, 2006.

F. Barbir, A. Husar, J. K. Neutzler, Y. Ngu, and R. Snipas, "Freeze tolerant fuel cell
system and method," US Patent 2000065676A1, 2000.

D. G. Converse and F. J. Mueller, "Saturated vapor block for frozen fuel cell power
plant,, US Patent §835067B2, 2014.

J. Ko, W.-G. Kim, Y.-D. Lim, and H. Ju, "Improving the cold-start capability of
polymer electrolyte fuel cells (PEFCs) by using a dual-function micro-porous layer
(MPL): Numerical simulations," International Journal of Hydrogen Energy, vol. 38,
pp. 652-659, 1/11/ 2013.



[76]

[79]

[80]

[81]

[82]

[83]

[84]

[85]

[86]

[87]

[88]

[89]
[90]

203

N. Henao, Mémoire, "Stratégie pour le démarrage a froid d'une pile a combustible a
membrane d'échange de protons dans un véhicule électrique hybride," Université du
Québec a Trois-Rivieres, 2013.

C. A.Reiser and F. F. Sribnik, "Fuel cell stack melting of coolant water during frozen
startup,” US Patent 6986958B2, 2006.

D. Yang, E. A. Ballinger, and D. A. Condit, "Method and apparatus for the operation
of a cell stack assembly during subfreezing temperatures,” US Patent 6596426B2,
2003.

S. Dewey, "FCPM freeze start heater," US Patents 0277003A1, 2005.

K. C. Desrosiers, A. LaVen, and D. W. Skinkle, "Systems and methods for starting
and operating fuel cell systems in subfreezing temperatures,” US Patent 8034500B2,
2011.

K. Wakabayashi and Y. Iwasaki, "Freeze protected fuel cell system," EP Patent
1414090A1, 2004.

W. S. Wheat, M. A. Meltser, and D. A. Masten, "Fuel cell energy management system
for cold environments System for cold environment”, US Patent, 2004.

H. Abe, Y. Asano, and M. Kai, "Start control device for fuel cell system", US Patent
6815103B2, 2004.

C. A. Reiser, "Battery-boosted, rapid startup of frozen fuel cell”, US Patent
6777115B2, 2004.

S.D. Burch, B. J. Clingerman, A. B. Alp, D. A. Arthur, D. Wexel, and M. Fasse, "Fuel
cell startup method for fast freeze startup,” US Patent 883506582, 2014.

N. Matsuoka, "Warm-up of fuel cell power plant," US Patent 0013915A1, 2004.

R. J. Assarabowski, W. T. Unkert, L. A. Bach, A. P. Grasso, and B. C. Olsommer,
"Method and apparatus for preventing water in fuel cell power plants from freezing
during storage”, US Patent 6797421B2, 2004.

N. M. C. LTD, "WARM-UP SYSTEM OF FUEL CELLSOLVED," US Patent
6186354B1, 2004.

N. M. C. LTD, "FUEL CELL SYSTEM," US Patent 6877115B2, 2004.

T. A. Johnson and M. P. Kanouff, "Development of a hydrogen catalytic heater for
heating metal hydride hydrogen storage systems," International Journal of Hydrogen
Energy, vol. 37, pp. 2304-2319, 2// 2012.

J. Roberts, M. van der Geest, J. St-Pierre, D. P. Wilkinson, A. Lee, and S. Moroz,
"Method and apparatus for increasing the temperature of a fuel cell,” US Patent
6329089B1, 2001.

R. Lin, Y. Weng, X. Lin, and F. Xiong, "Rapid cold start of proton exchange
membrane fuel cells by the printed circuit board technology," International Journal of
Hydrogen Energy, vol. 39, pp. 18369-18378, 10/31/ 2014.



[97]

[98]

[99]

[100]

[101]

[102]

[103]

[104]

[105]

[106]

[107]

[108]

204

K. Jiao, I. E. Alaefour, G. Karimi, and X. Li, "Simultaneous measurement of current
and temperature distributions in a proton exchange membrane fuel cell during cold
start processes," Electrochimica Acta, vol. 56, pp. 2967-2982, 3/1/ 2011.

R. K. Ahluwalia and X. Wang, "Rapid self-start of polymer electrolyte fuel cell stacks
from subfreezing temperatures," Journal of Power Sources, vol. 162, pp. 502-512,
11/8/2006.

R. Lin, Y. Weng, Y. Li, X. Lin, S. Xu, and J. Ma, "Internal behavior of segmented fuel
cell during cold start," International Journal of Hydrogen Energy, vol. 39, pp. 16025-
16035, 9/23/2014.

Y. Hishinuma, T. Chikahisa, F. Kagami, and T. Ogawa, "The design and performance
of a PEFC at a temperature below freezing," JSME International Journal Series B
Fluids and Thermal Engineering, vol. 47, pp. 235-241, 2004.

G. Gwak and H. Ju, "A rapid start-up strategy for polymer electrolyte fuel cells at
subzero temperatures based on control of the operating current density," International
Journal of Hydrogen Energy, vol. 40, pp. 11989-11997, 9/21/ 2015.

K. M. Colbow, M. van der Geest, C. J. Longley, J. Miiller, J. Roberts, J. St-Pierre, et
al., "Method and apparatus for operating an electrochemical fuel cell with periodic
reactant starvation," US Patent 6472090B1, 2002.

T. Takahshi, "Fuel cell power generating system,” JP Patent 07302607(A), 1995.

D. J. Wheeler and L. J. Bonville, "Start up of proton exchange membrane fuel cell,”
US Patent 6127056, 2000.

J. A. Rock and L. B. Plant, "Cold start-up of a PEM fuel cell," US Patent 6358638B1,
2002.

J. A. Rock and L. B. Plant, "Method of cold start-up of a PEM fuel cell," EP Patent
1113516B1, 2004.

A. Morita, J. Yamamoto, K. Ueda, and T. Mukaide, "Freezing detection method for
fuel cell,” US Patent 8147132B2, 2012.

W. Tillmetz, D. P. Wilkinson, K. M. Colbow, and J. S. -Pierre, "Fuel cell system with
improved starting capability," US Patent 6410175B1, 2002.

N. Fujita, K. Horio, T. Matsumoto, N. Yoshida, K. Kurita, S. Sakaguchi, et al., "Fuel

cell system and method of controlling the same fuel cell system,” US Patent
7976999B2, 2011.

N. Takahashi, "Fuel cell stack defrosting," JP Patent 2004031127A, 2004.

E. L. Thompson and Y. Zhang, "Method to begin coolant circulation to prevent MEA
overheating during cold start,” US Patent 7393602B2, 2008.

D. H. Lee, S. H. Choi, S. S. Park, M. H. Sunwoo, J. H. Ryu, K. Y. Chu, et al., "Method
for controlling operation of fuel cell at low temperature,” US Patent 8518593B2, 2013.



[109]

[110]

[111]

[112]

[113]

[114]

[115]

[116]

[117]

[118]

[119]

[120]

[121]

[122]

[123]

205

N. Henao, S. Kelouwani, K. Agbossou, and Y. Dubé, "Proton exchange membrane
fuel cells cold startup global strategy for fuel cell plug-in hybrid electric vehicle,"
Journal of Power Sources, vol. 220, pp. 31-41, 12/15/ 2012.

K. Korytnikov and P. Novak, "Method and apparatus for cold-starting a PEM fuel cell
(PEMFC), and PEM fuel cell system,"” US Patent 0227126A1, 2005.

A. P. Sasmito, T. Shamim, and A. S. Mujumdar, "Passive thermal management for
PEM fuel cell stack under cold weather condition using phase change materials
(PCM)," Applied Thermal Engineering, vol. 58, pp. 615-625, 2013.

Y. H. Yu,J. W. Lim, and D. G. Lee, "Composite sandwich endplates with a compliant
pressure distributor for a PEM fuel cell," Composite Structures, vol. 119, pp. 505-512,
2015.

K. Sugiura, M. Matoba, Y. Imae, and K. Imae, "Development of thermal insulation for
residential fuel cells system-elucidation of the heat transfer mechanism in insulation,"
in ECS Transactions, 2015, pp. 191-197.

D. K. Benson and T. F. Potter, "Radiation-controlled dynamic vacuum insulation,"” US
Patent 5433056, 1995.

D. K. Benson and T. F. Potter, "Compact vacuum insulation,” US Patent 5175975,
1993.

L. Youcai, X. Sichuan, Y. Zhigang, and L. Youcai, "Experiment and simulation study
on cold start of automotive PEMFC," in Electric Information and Control Engineering
(ICEICE), 2011 International Conference on, 2011, pp. 2166-2170.

B. Lin, "Thermal control of fuel cell for improved cold start improved cold start,” US
Patent 7534511B2,2009.

F. Jiang, C. Y. Wang, and K. S. Chen, "Current ramping: A strategy for rapid start-up
of PEMFCs from subfreezing environment," Journal of the Electrochemical Society,
vol. 157, pp. B342-B347, 2010.

EMR.website. (15-12). Energetic Macroscopic Representation. Available:
http://www.emrwebsite.org/energetic-macroscopic-representation.html

L. Boulon, D. Hissel, A. Bouscayrol, and M.-C. Pera, "From Modeling to Control of
a PEM Fuel Cell using Energetic Macroscopic Representation," IEEE Transactions on
Industrial Electronics, vol. 57, pp. 1882-1891, 2010-06 2010.

L. Boulon, K. Agbossou, D. Hissel, P. Sicard, A. Bouscayrol, and M. C. Péra, "A
macroscopic PEM fuel cell model including water phenomena for vehicle simulation,”
Renewable Energy, vol. 46, pp. 81-91, 2012/10/01.

S. Strahl, A. Husar, and J. Riera, "Experimental study of hydrogen purge effects on
performance and efficiency of an open-cathode Proton Exchange Membrane fuel cell
system," Journal of Power Sources, vol. 248, pp. 474-482, 2014/02/15.

H. Penas. (21-12). Créer un plan d’expérience . méthode rapide et efficace (sans
ANOVA). Available: http://3dc.asso-web.com/actualite-12-creer-un-plan-d-
experience-methode-rapide-et-efficace-sans-anova.html



[124]

[125]

[126]

[127]

[128]

[129]

[130]

[131]

[132]

[133]

[134]

[135]

[136]

206

Assistance.Minitab.18. (2018, 02-05). Diagrammes des effets pour la fonction
Analyser  un  plan  factoriel.  Available:  https://support.minitab.com/ft-
fr/minitab/18/help-and-how-to/modeling-statistics/doe/how-to/factorial/analyze-
factorial-design/interpret-the-results/all-statistics-and-graphs/effects-plots/

A. Amamou, L. Boulon, and S.Kelouwani, "Comparison of self cold start strategies of
automotive Proton Exchange Membrane Fuel Cell," presented at the International
Conference on Industrial Technology, Lyon, 2018.

Y. Luo and K. Jiao, "Cold start of proton exchange membrane fuel cell," Progress in
Energy and Combustion Science, vol. 64, pp. 29-61, 2018.

A. K. Al-Othman, N. A. Ahmed, F. S. Al-Fares, and M. E. AlSharidah, "Parameter
Identification of PEM Fuel Cell Using Quantum-Based Optimization Method,"

Arabian Journal for Science and Engineering, vol. 40, pp. 2619-2628, September 01
2015.

J. M. Correa, F. A. Farret, L. N. Canha, and M. G. Simoes, "An electrochemical-based
fuel-cell model suitable for electrical engineering automation approach," /EEE
Transactions on Industrial Electronics, vol. 51, pp. 1103-1112, 2004.

N. Bizon, "On tracking robustness in adaptive extremum seeking control of the fuel
cell power plants," Applied Energy, vol. 87, pp. 3115-3130, 2010/10/01.

K. Ettihir, L. Boulon, and K. Agbossou. (2016, Energy management strategy for a fuel
cell hybrid vehicle based on maximum efficiency and maximum power identification.
IET Electrical Systems in Transportation 6(4), 261-268. Available: http://digital-
library.theiet.org/content/journals/10.1049/iet-est.2015.0023

L. Jia, Z. Tan, M. Kang, and Z. Zhang, "Experimental investigation on dynamic
characteristics of proton exchange membrane fuel cells at subzero temperatures,”
International Journal of Hydrogen Energy, vol. 39, pp. 11120-11127, 7/15/ 2014.

Z.-d. Zhong, H.-b. Huo, X.-j. Zhu, G.-y. Cao, and Y. Ren, "Adaptive maximum power
point tracking control of fuel cell power plants," Journal of Power Sources, vol. 176,
pp- 259-269, 2008/01/21.

M. Seyedmahmoudian, A. Mohamadi, S. Ksv, A. Than Oo, and A. Stojcevski,
Comparative Study on Procedure and State of the Art of Conventional Maximum
Power Point Tracking Techniques for Photovoltaic System vol. 6, 2014.

D. Sera, T. Kerekes, R. Teodorescu, and F. Blaabjerg, Improved MPPT Algorithms for
Rapidly Changing Environmental Conditions, 2006.

K. Ettihir, L. Boulon, M. Becherif, K. Agbossou, and H. S. Ramadan, "Online
identification of semi-empirical model parameters for PEMFCs," [International
Journal of Hydrogen Energy, vol. 39, pp. 21165-21176, 12/12/ 2014.

K. Ettihir, M. Higuita Cano, L. Boulon, and K. Agbossou, "Design of an adaptive EMS
for fuel cell vehicles," International Journal of Hydrogen Energy, vol. 42, pp. 1481-
1489, 2017/01/12.



[137]

[138]

[139]

[140]

[141]

[142]

[143]

[144]

[145]

[146]

[147]

[148]

[149]

207

J. Cheng and G. Zhang, "Parameter fitting of PEMFC models based on adaptive
differential evolution," International Journal of Electrical Power & Energy Systems,
vol. 62, pp. 189-198, 2014/11/01.

Z.Sun,N. Wang, Y. Bi, and D. Srinivasan, "Parameter identification of PEMFC model
based on hybrid adaptive differential evolution algorithm," Energy, vol. 90, pp. 1334-
1341, 2015/10/01.

R. Salim, M. Nabag, H. Noura, and A. Fardoun, "The parameter identification of the
Nexa 1.2 kW PEMFC's model using particle swarm optimization," Renewable Energy,
vol. 82, pp. 26-34, 2015/10/01.

C. Hihnel, V. Aul, and J. Horn, "Online identification of an electric PEMFC model
for power control by NMPC," in 2015 20th International Conference on Methods and
Models in Automation and Robotics (MMAR), 2015, pp. 133-138.

C. Restrepo, T. Konjedic, A. Garces, J. Calvente, and R. Giral, "Identification of a
Proton-Exchange Membrane Fuel Cell&#x2019;s-Model Parameters by Means of an
Evolution Strategy," IEEE Transactions on Industrial Informatics, vol. 11, pp. 548-
559, 2015.

A. Askarzadeh and A. Rezazadeh, "An Innovative Global Harmony Search Algorithm
for Parameter Identification of a PEM Fuel Cell Model," IEEE Transactions on
Industrial Electronics, vol. 59, pp. 3473-3480, 2012.

S. Kelouwani, K. Adegnon, K. Agbossou, and Y. Dube, "Online System Identification
and Adaptive Control for PEM Fuel Cell Maximum Efficiency Tracking," IEEE
Transactions on Energy Conversion, vol. 27, pp. 580-592, 2012.

M. Kandidayeni, A. Macias, A. A. Amamou, L. Boulon, S. Kelouwani, and H. Chaoui,
"Overview of Fuel Cell Parameters Estimation for Energy Management Purposes "
Journal of power sources, vol. 380, pp. 92-104, 2018.

M. Kandidayeni, A. Macias, A. A. Amamou, L. Boulon, and S. Kelouwani, "Energy
Management Based Comparative Analysis of Online Identification Algorithms in a
Fuel Cell System.", International Journal of Hydrogen Energy, 2018.

S. Srinivasan, E. A. Ticianelli, C. R. Derouin, and A. Redondo, "Advances in solid
polymer electrolyte fuel cell technology with low platinum loading electrodes,"
Journal of Power Sources, vol. 22, pp. 359-375, 1988/03/01.

R. F. Mann, J. C. Amphlett, M. A. 1. Hooper, H. M. Jensen, B. A. Peppley, and P. R.
Roberge, "Development and application of a generalised steady-state electrochemical
model for a PEM fuel cell," Journal of Power Sources, vol. 86, pp. 173-180,
2000/03/01.

J. C. Amphlett, R. F. Mann, B. A. Peppley, P. R. Roberge, and A. Rodrigues, "A model
predicting transient responses of proton exchange membrane fuel cells,” Journal of
Power Sources, vol. 61, pp. 183-188, 1996/07/01.

J.Kim, S. M. Lee, S. Srinivasan, and C. E. Chamberlin, "Modeling of Proton Exchange
Membrane Fuel Cell Performance with an Empirical Equation," Journal of The
Electrochemical Society, vol. 142, pp. 2670-2674, August 1, 1995.



[153]

[154]

[162]

[163]

[164]

[165]

208

J. Larminie and A. Dicks, Fuel Cell Systems Explained, Second Edition, 2003.

G. Squadrito, G. Maggio, E. Passalacqua, F. Lufrano, and A. Patti, "An empirical
equation for polymer electrolyte fuel cell (PEFC) behaviour," Journal of Applied
Electrochemistry, vol. 29, pp. 1449-1455, 1999.

L. Boulon, D. Hissel, A. Bouscayrol, and M.-C. Marion-Péra, From Modeling to
Control of a PEM Fuel Cell Using Energetic Macroscopic Representation vol. 57,
2010.

A. Saadi, M. Becherif, A. Aboubou, and M. Y. Ayad, "Comparison of proton exchange
membrane fuel cell static models," Renewable Energy, vol. 56, pp. 64-71,2013/08/01.

L. Pisani, G. Murgia, M. Valentini, and B. D’Aguanno, "A new semi-empirical
approach to performance curves of polymer electrolyte fuel cells," Journal of Power
Sources, vol. 108, pp. 192-203, 2002/06/01.

N. Marx, D. C. T. Cérdenas, L. Boulon, F. Gustin, and D. Hissel, "Degraded mode
operation of multi-stack fuel cell systems," IET Electrical Systems in Transportation,
vol. 6, pp. 3-11, 2016.

P. Stephen, "Recursive parameter identification for estimating and displaying
maneuvering vessel path,"” Naval Postgraduate School, Monterey, California, 2003.

L. Ma and X. Liu, "Recursive maximum likelthood method for the identification of
Hammerstein ARMAX system," Applied Mathematical Modelling, vol. 40, pp. 6523-
6535, 2016/07/01.

K. J. Hunt, "A survey of recursive identification algorithms," SAGE journal, 1986.

P. Navratil and V. Bobal, "Recursive identification algorithms library," in Proceedings
17th International Conference on Process Control, 2009, pp. 516-523.

L. Cao and H. Schwartz, "A directional forgetting algorithm based on the
decomposition of the information matrix," Automatica, vol. 36, pp. 1725-1731, 11//
2000.

G. J. Bierman, "Measurement updating using the U-D factorization," in /1975 IEEE
Conference on Decision and Control including the 14th Symposium on Adaptive
Processes, 1975, pp. 337-346.

R. K. Ahluwalia and X. Wang, " Buildup of nitrogen in direct hydrogen polymer-
electrolyte fuel cell stacks," Journal of Power Sources, vol. 171, pp. 63-71,
2007/09/19.

A. Amamou, M. Kandidayeni, L. Boulon, and S. Kelouwani, " Real time adaptive

efficient cold start strategy for proton exchange membrane fuel cells," Applied Energy,
vol. 216, pp. 21-30, 2018/04/15.

L. BOULON, These, "Modélisation multiphysique des €léments de stockage et de
conversion d'énergie pour les véhicules électriques hybrides. Approche systémique
pour la gestion d'energie.," Université des Sciences et Technologies de Lille, 2009.

J. P. Hautier and J. Faucher, "Le graphe informationnel causal, Bulletin de I'Union des
Physiciens," Juin 1996.



209

[166] A. BOUSCAYROL, Rapport de synthese, "Formalismes de représentation et de
commande des systémes électromécaniques multimachines multiconvertisseurs,”
2003.



Annexe A : Planifications des travaux de recherche

210

Les ¢étapes 2015 2016 2017 2018
V] Q V]
5 E| 5 o E 8| o E B
W .
Description 2 Sl el 2|3 8 2B g =2
P R S| E RSB R 58
< < <
Revue bibliographique
Al et mise & niveau des connaissances [ |
Proposition d’un modele thermique de PEMFC afin de
AD comparer les deux stratégies de démarrage a froid : -
"Garder au chaud" et "Chauffer au démarrage"”
Rédaction d'un article de conférence
A3 ]
Ad Rédaction d'un article de revue bibliographique x| m
Développement d'un banc d'essai pour effectuer une
A5 ¢tude électrothermique de la pile a basse température E | u
Une étude paramétrique afin de mettre en évidence les
A6 paramétres qui influent le démarrage a froid | =
Une comparaison des stratégies de démarrage
A7 | autonome en se basant sur une approche expérimentale [ I
Elaboration d'une stratégie de démarrage autonome
adaptatif permettant d'améliorer les performances de
A8 . o | I |
démarrage a froid
Validation expérimentale de la stratégie de démarrage
A9 autonome adaptatif a -20 °C [ ]
Al0 Examen doctoral -
Rédaction d'un article de conférence et un article de
All revue ]
Amélioration et validation expérimentale de la stratégie
Al2 de démarrage autonome adaptatif [
Rédaction visant Ja publication des résultats et
Al3 rédaction du rapport final de la thése | -




Annexe B : Communication et publications

Articles de revue publiés :

1. Journal : IEEE Access — Article de Revue Bibliographique [10]

IEEE

L e

Received July 13, 2016, accepted july 25, 2016, date of publication August 2, 2016, date of current version September 28, 2016.

Dhigoiasd Ot Lobrsi

A Comprehensive Review of Solutions and
Strategies for Cold Start of Automotive
Proton Exchange Membrane Fuel Cells

ALl AKREM AMAMOU'-2, SOUSSO KELOUWANI', LOIC BOULON!Z, AND KODJO AGBOSSOU'-?
it e Recherche sur I Hydnogéne. Univeraé du Québec 3 Trois-Rivieres. Trois-Riviéres, QC L Cansda
“Groupe de Recherche en Eloctronigus Industacle. Université du Québee 1 Tron-Riviens. Tron-Rividres, QC GUA SHY. Catda

Corresponding author. A Amamon tali.amamou®ugir.ea)

This work wis suppurted in part by the Bureau de I'élicacitd et de I'innovation énergétique, Ministére des Ressources Naturelles et de 1a
Faune du Quéhec and in part by the Natural Science and Engineering Research Council of Canada

ABSTRACT Proton exchange membranc fuel cell (PEMIEC) can be a significant eco-friendly aliernative
power source for vehicles. However, under subfreczing conditions, cell degradation and irreversible perfor-
mance decay can occur because of ice formation and repetitive thaw/freeze cyeles. These problems have
limited the further commercialization of PEMFC in cold weather countries. Thus, many improvements have
been made to repair the freeze protection and rapid cold startup problems in PEMFC vehicles. In this paper,
a comprehensive review dedicated to engineers of the recent research progress on the PEMFEC cold start
problems is presented. Systems and methods for fuel cell shutdown are summarized and classified into two
categories: purge solution and material 1o avoid freezing. Regarding the system and solutions for PEMFC
cold startup. different heating solutions are classified into two main groups depending on their heating
sources and categorized as internal and external heating methods. This paper concludes with a detailed review
of cold startup strategies based on an exhaustive survey of journal papers and patents.

INDEX TERMS Cold start strategies, heating solutions, hybrid and electric vehicles, PEMFEC, purge.

I. INTRODUCTION commercialization stage due 10 an impressive worldwide

Energy demand is growing dramatically, a very critical prob-
lem due to the refated pollution. the depletion of fossil
resources and the high cost [1]. More and more studics are
focusing on finding alternative renewable encrgics. Hydrogen
is, therefore, one of the most important substitutes for gas, and
fuel cells are considered a promising solution [2].

A fuel cell is a deviee that converts hydrogen into clectric-
ity through an electrochemical reaction. The protun exchange
membrane fuel cell (PEMFC) is a type of fuel cell developed
essentially for transportation and residential power genera-
ton [3]. {4}, The PEMFC operation is based on an clectro-
catalytic reaction with the hydrogen oxidation at the anode
and the oxygen reduction at the cathode [2]. A PEMFC has
the advantages of high efficicncy, high power density. quick
response, low/zero local emission levels und low operating
temperature (S0-100 °C)y [5). Various phenomena occur-
ring during fuel ccll operation, including clectrochemical
reactions. electronic /ionic transport, and heat/mass irans-
fer, govern the operation of the fuel ccll. PEMFCs have
passed the test or demonstration phase and have reached the

research effort. However, further scientific improvements
are needed 1o overcome barriers related to durability, cost
and cold startup to enable fuel ccll commercialization.
Breakthroughs  in material  development,  performance
improvenient. and development of new strategies, analytical
models and experimental tools wre particulurly important
for the current fuel cell evolution [6]. The cold startup
is of critical impurtance for optimal PEMFC performance
and durability. The water produced at the cathode through
the electrochemical reaction could freeze and lead to ice
formation under subfreezing emperatures [S]. The ice that
is formed can reduce the performance, damage the cell
components, block the gas passage, coat the catalyst and lead
10 cold start failure 7).

A detailed understanding of the cold start mechanisms and
developing related operative solutions arc the main intercest
of many studics |8]. Different works focusing on cold startp
of the fuel cell aim to salisfy the specific targets for cold
start performance set by several countrics and repions. For
example. in the United States, the latest target was set by
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the Department of Energy (DOE) in 2012, which in 2020,
requires a rapid startup of a fuel cell vehicle to 50 % rated
power soaked at —20 °C in less than 30 s with less than
5 M1 of energy. The DOE also requires unassisted successful
start up from —30 °C [9]. There are worldwide technical
targets for the next few years. The European Union aims to
achieve the lowestcold start at =25 “C and to maintain a good
proton conductivity at low temperatures (over 10 mS cm™
al =20 “C) [10]. General Motors Corporation also has a
target of achieving unassisted startup from —40 “C [10]. The
plan of the Japanese government has shifted from “strategic
development” 10 “commercialization promotion™ [10]. For
example, Toyota commercialized one of the first hydrogen
fuel cell vehicles (the Toyota MIRAI) in 20185, and one of
the large technical issues addressed by Toyota over several
years s the cold start from —30 °C. Toyota announced that it
had becone possible 1o start up the FCHV al temperatures
down to =30 “C and has announced royalty-free use of
approximately 5680 fuel cell related patents until the end
of 2020, including critical technologies developed for the new
Toyota MIRAL

The recent literature contains several review papers on
cold starup PEMFC. Wan ¢t al. [11] published an extensive
review on the cold start of PEMFCs. but ils main focus was
on the state and phase changes of water in the PEMFCs,
the impacts of water freezing on PEMFCs and model-
ing and experimental work on the cold stan of PEMFCs.
Meng and Ruan [12] also presented a comprehensive review
of the experimental and numerical research on PEMFC cold
stant phenomena. Pesaran et al. [13] published an important
report conceming PEMFC freeze and rapid startup inves-
tigation as purt of NREL's 2005 Hydrogen, Fuel Cell and
Infrastructure Technologies (HFCIT) Annual Operating Plan
with the U.S. Department of Energy (DOE). This report
categorized more than 100 patents related o PEMFC cold
startup and investigated the problem of rapid startup from
subfreezing temperatures and solutions that could address
them.

All of these reviews have presented the experimental and
numerical research on cold start of PEMFC and focused on
identifying the main parameters that influence the cold start
performance, but no comprehensive review has classified
and compared the diflerent heating solutions, purge solution
and cold startup strategies. Over the last few years, in an
effort to enhance the cold startup of PEMFEC systems for
automobile applications, significant progress has been made
in the development of a purge solution, the generation of
alternate materials less susceptible (o freeze damage and the
improvement of heat generation and management systems.,
In addition, various strategies for cold start problems have
been developed and reported through « considerable number
of papers and patents. Consequently, there is a need for a
detailed review regrouping and comparing the dilferent heat-
ing solutions (intemal and external), the several solutions for
shutdown processes (purge, material to avoid freezing) and
the main cold startup strategies.

49390

The purpose of this review is therefore to summarize the
studies conducted by academic and industrial researchers on
the cold startup of PEMFC, but the review does not include
modeling work because a discussion of modeling work was
recently presented by Wan et al. [11]. First, a description of
cold start problems of PEMFC is provided for a clear under-
standing of what happens to fuel cells during these processes.
Second, systems and methods for fuel cell shutdown are
summarized and investigated. Third, systems and methods for
fuel cell startup are discussed in detail. The paper concludes
with a detailed review of cold startup strategies. based on an
exhaustive survey of joumnal papers and patents.

1. ENGINEERING PERSPECTIVES OF COLD START
PROBLEMS OF PEMFCs

The residual water in the PEMFC at subzero temperatures
prevents cold startup and causes imeversible degradation of
the PEMEC [14], [15]. When the fuel cell is subjected to suh-
freezing (emperatures for along time, the residual waterin the
stack can freeze, leading to imreversible performance decay
and hence to mechanical damage of the cell components, even
causing physical breakdown [16]). The repeited freeze/fthaw

cycles will cause damage to the structure and performance of

the cell components [16], [17].

Many researchers have studied the freezing mechanism
and cold start performance and found that subfreezing
temperatures cause a reduction in the oxidation cath-
ode reduction (OCR) value and the fuel cell maximum
power (approximately 2.4% of the maximum power loss
is observed after 3000 cycles) [18]. The gas diffusion
layer (GDL). the catalyst layer (CL) and the electrolyte mem-
brane were also shown to suffer the most damage {147, [191.
Therefore, the electrolyte membrane is one of the mostimpor-
tant elements in PEMFCs because this membrane directly
aftects the fuel cell performance. When water freezes inside
the membrane, it damages the membrane electrode assem-
bly (MEA). The water volume inside the cell expands by
9% due o the difference between water and ice densi-
ties (0.9998 and 0.9168 g-m =3 respectively) | 20]. Moreover.
the repetitlive cycles of freezing and melting of water on the
surface of the membrane delaminate the catalyst layers of the
membrane and of the gas diffusion layer [20], [21]. Cracks
in the membrane cause gas crossover and, in turn, lead (o
an uncontrolled reaction between oxygen and hydrogen with
subsequent pinhole formation, reducing the life of the cell and
ruining the membrane [21].

The research reported in [22] and [23] associated the ice
formation on the membrane surface with its initial water
content and thickness. The authors concluded that the higher
the initial water content is and the thicker the membrane
is, the thicker the developing ice layer will be. Further-
more, Schmittinger and Vahidi [16] and Park er al. |24]
carried out many tests showing that the cracking of fully
hydrated membranes and performance decrease (approx-
imately 0.4 mV/eycle of degradation at 1 Afem”™) was
observed after several freeze/thaw cycles (from —30 °C to
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20 “Cr70 °C). Therefore, the lower the hydration state of
the membrane is after shutdown, the less serious the cracks
will be [16]. Mukundan er al. |25] observed that the lower
the water content is, the higher the conductivity of a Nafion
membrane is for temperatures below 0 °C. Tajin er al. |26]
tested isothermal cold stanup at —31 °C, and they showed
that the membrane is a critical component for improving the
cell performance during isothermal startup.

To investigate the impacts of ice on the GDL and CL., many
researchers [27]-{30] have studied freezing that depends on
temperature and on the GDL. The results indicate that the
water content duning operation and after shutdown was frozen
at the interface of CL and GDL at —10 °C and in the CL at
~20*C [30]. Moreover, Fuller and Wheeler | 31] showed that
most of the residual water was in the GDL and the gas chan-
nel, not on the CL. Oszcipok er al [32] and Hou et al. [33]
drew the conclusion through statistical analyses of the exper-
imental results that residual water at —$ °C froze in the GDL
instead of reaching the flow field and hindered the transport
of the reactant gases but did not affect the electrochemical
active surface area. Ice formation mainly affects the cathode
layer pores and could hinder the O» transport. which increases
the electrical resistance of the cell [29], |34]. Therefore,
the fuel cell reaction is limited or cven inhibited due to
scvere voltage drops | 14]. Additionally. bipolar and flow
chunnels are blocked by ice, which causes startup fuilure and
clectrode deterioration due to localized fuel starvation [11].
Consequently, it is very important to prevent water freezing
in the flow channels, and research on this topic should be
performed. Hou er af. |35] studied the effect of repeated
cold start failure and showed that significant perfonmance
degradation was detected due to the change of the reactive
region from the membrane/CL. region to the CL/GDL. region
as blockages developed.

All research reported in |36/ 38] presents a summary of
cribical paramelers for the cold startup of fuel cells, and some
conclusions are summarized in Table 1. In this context. many
studies showed that purging residual liquid water at shutdown
is the key to a successful cold start. Other studies focused
on finding heating solutions at startup to raisc the stack
temperature above the freezing point of water and prevent
ice blockage from occurring. On the one hand, the differ-
ent studies aim to obtain a successful cold start and avoid
performance degradaton. On the other hand, they attempt to
satisly the specific targets for cold startup time and energy
requirement.

1. SYSTEMS AND SOLUTIONS FOR FUEL CELL
SHUTDOWN

In this section, the different systems and solutions tor fue]
cell shutdown will be investigited. The present systems and
methods aim to avoid water freezing during shutdown and
particularly, 1o improve the ability of a fuel cell to start
following exposure to freezing conditions. First, the diflerent
purge solutions will be presented and are divided into three
main methods: * Dried or humidified purge gas™, “"Purge with
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TABLE 1. Summary of model results and critical parameters for the cold
start [36].

Parameity
anode imlet
repctant gas
temperature
Cathode inlet | Low
reactant gas

__Importance C¢ .
Moderate Heating the inlet gas (especially anode
side) reduces the siartup time

temperature
Coalant inlet Criticat Coolant inlet termperature > 0 °C s
temperature strongly  recommended.  Supplying
coolant below 0 “C may retard the
stack starmup, and static coolamt without
flow is preferred 1o this,
Initial ice Criticul Frozen residual water increases the start-
(residual up time as well as the required energy
waler) for the startup.
Operating Critical An optimum range ol operating curment
currem densities exists for the cold start
density
Heat loss to Low Stack must be insulwted to minimize the
the ambdent heat loss to ambient
(slack
msulation)
Number of Moderate Number of cefl must be above threshold
cells valug for sccurate simulation of full size
stack.
End plate
Specific | Maoderate Lower specific hemt 15 better for the cald
heat'density start
Thenmal | Moderate End plate  should  provide  thermal
conductivity imsulation, Thermal conductivity
+ 10 Wi 'K s negligible elVeer on
start-up time.
Moderute Lower thickness for the end plate is
Thickness recommended, Thickness  higher  than
the threshold value has no eflect on the
startup time and encrgy required.
Bipolar plate
Critical Lower thermal mass for the bipalar plate
Specilic is strongly recommended
heat/density
Thermal Laow Material - with  thermal  conductivity
Conductiity =10 Wm 'K ' is cecomimended
Diffuson
media
Specific | Modente Lower thermal mass for the DM s
heat density recommended
Thermal | Moderte” Higher thermal  conducting DM s
Conducdvity recommnrended

compressor air or air blowing™ and " Vacuum dried purge’.
Second, solutions to avoid ticezing at shutdown by using
alternate materiuls less susceptible to freeze damage will be
presented.

A. PURGE SOLUTION

Based on reviews of the cold start PEMFC literature, itis clear
that purging residual water that remains in the fuel cell system
at shutdown is the key to a suceessful cold start. This purging
is performed to reduce ice formation that can cause sysiem
damage within the stack and to improve the ability to restart
the fuel cell from freezing temperatures [39]. Fora successlul
cold start, the amount of the liquid water must be minimized
at system shutdown [40]. All of the purge solutions wre
effective to minimize the majority of the liquid water, but they
do not have the same eftectiveness in removing the residual
water after the purge. The residual water will freeze at subzero
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temperatures, which hinders the siooth supply of reactant
eas [13], [41].

Several researchers have suggested effective purge meth-
ods. The research reported in [42}-[44] proposed o purge
the anode side and/or cathode side reactant gas flow channels
using compressor air or an air blowing process. The standard
purge method of air blowing is not consistently effective
because the difference in the water concentration between
the CL and the channel is too small to transport waler to the
channel in alimited time [18].

Using the method proposedin [41], [42], and [45]-[50),
waler is purged from the passages by flowing a dried or
humidified reactant stream through at least a portion of
the fuel cell stack prior (o shutting down the power gen-
crating system. The dried reactant may be, for example,
an inert liquid or gas (such as nitrogen) or one of the reac-
tant streams [46]. Referring to this method, a dried reac-
tant generates a large amount of heat, which significantly
increases the amount of residual water evaporation in the
GDL and CL [18]. The water camrying capacity of a gas
is increased by decreasing the gas pressure [46]. In other
embodiments, drying may be accomplished by operation of
the fuel cell in such a way as o create a drying condition
that causes a net outflux of water from the stack [51], [52].
Tajiri et al. [49] presented a novel experimental procedure to
achieve excellent water removal performance of a dry purze
gas using the high frequency resistance (HFR) of the cell
as an indicator of membrane water content and hence of
purge effectiveness. Tajiri ez al. [49] compared purge gas flow
rate and relative humidity of two purge gases, helium (He)
and nitrogen (N3), at different temperatures and found that
a helium gas purge has better performance due (o its higher
waler difTusivity, particulady for shorter purge durations and
lower purge temperatures. In another study, Tajiri ef al. {50]
developed an equilibrium purge solution in which the fuel cell
is purged with partially humidified gas for a long period of
time (typically 3 h or more) to remove all of the liquid water
in the PEMFC and to equilibrate the ionomer in the CL and
the PEM with the purge gas relative humidity. Whercas the
cquilibrium purge is useful to evacuate most of the water on
the CL and the membrane electrolyte, a practical gas purge
for FCVs requires a much shorter duration, preferably less
than 60 s, and high efficiency [49]. Tajiri er al. [50] performed
acomparison between cold start after equilibrium purge solu-
tion using partially humidified purge gas and after the dry gas
purge solution. They concluded that the equilibrium purge
cold start has 0.5 and 0.3 mg em™* larger amounts of product
water than the dry purge cold start for =20 and =30 °C,
respectively [50].

All studies reported in [44), [53], and [54] recommend
evitporiting water out of the fuel cell using a sudden pres-
sure reduction, called vacuum drying, before storing the fuel
cell under freezing conditions. The vacuum drying is the
removal of liquid from a component at reduced air pres-
sure so (hat it dries at a lower temperature than would be
required at full pressure [44]. However, this method has
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limited use in the fuel cells composed of porous water wrans-
port plates because, in this case, there is a too much water
to be purged by slow evaporation into the vacuum stream
|54]. The intensity of the applied vacuum depends on the fuel
cell temperature. A lower vacuum can be applied at higher
temperatures than at lower emperatures to affect the same
amount of dehydration. Preferably, evacuation will occur just
after the deactivation of the fuel cell while it is still warm
[54]. Tang et al [44] compared the latter method to purging
using dry N2, and experimental results have demonstrated
that the vacuum drying method may provide faster and more
thorough water removal than N2 purging. Table 2 summarizes
a comparison between the different purge solutions presented
above.,

TABLE 2. Comparison between different purge solutions.

Compressar air / alr Vacuum dried

blowing

more thorough watcr

Dried / The dried humidified The sacuum drying
humidified purge | purge gas method may method may provide
gas provide lower and faster and more thorough

water remnoval than a

removal than methods
using campressor air
or an air blowing
process

driedhumidified purge
gas method [44]

Compressor air
Jair blowing

Using the vacuum drying
method, most of the
wiler on the catalyst

tayer and the membrane
clectrolyie was
evacuated in comparison
with the normal gas
blowing purge method
[44]

For automotive applications, purge duration is very impor-
tant because additional energy is consuned during the purge
process, and it must be controlled to avoid total membrane
dehydration [ 13]. [41]. [42]. Morcover, the flow rate of purge
gas, time of purge start and fuel cell temperature are important
factors for a successful purge. Therefore, an effective purge
strategy is necessary [18]. Two purge strategies were investi-
gated by St-Pierre et al. [45]. When the first strategy, namely,
dry gas purge, is used immediately after the shutdown of
the fuel cell, the cell performance decreases continuously
at high current densities, but no significant decrease in the
cell performance was observed when the second strategy,
namely, dry gas purge after the fuel cell cooled down, was
used. Several rescarchers [45], [46] have found that purging
only the cathode yields satisfactory results and contributes to
fuel efficiency. Some rescarchers [45], [5S5]-]57] observed
ice formation on the stack during purging time by employ-
ing silver screen GDLs or microholes. Witer was shown to
evaporate first in the channels, followed by the gas diffusion
layers and hinally the membrane when dry gas (lows through
the fuel cell. As a result, the stack resistance, due mostly
to the membrane resistance, increases slightly due (o the
water evaporation in channels and GDL and more rapidly as
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waleris evacuated from membrane. The membrane resistance
increases critically il the purge is too long, which limits the
current driwn during cold startup and thus the amount of heat
gencrated. In the same study, experimental results showed
that the ideal purge duration is in the range of 90-120 s, which
will reduce the water content to the needed level before a
cold startup |S5]-{57]. In another study, the purge duration
was generally limited to 2 min in fuel cell vehicles (58], [59].
Roberts er al. [46] focused on the effect ol stack temperature
on purge parformance and found that the fuel cell tempemture
must be greater than the freezing temperature of water and
preferably at least approximately 20 “C below the normal
stack operating temperature, more preferably in the range of
approximately 15 °Cto 30 °C. Sinha and Wang [60] modeled
the specific effects of the gas purge to belter understand the
watcr removal processes during the gas purge. The model
considers water transport in the GDL and predicts the encrgy
requirements as well as the drying times of the GDL. The
model cansuccessfully predict that an efficient water removal
is favored by a low gas relative humidity, high gas flow rates
and high cell temperature.

B. MATERIAL TO AVOID FREEZING

The patent titerature is richer and includes solutions to avoid
freezing at shutdown by using aliernate materials less sus-
ceptible 0 freeze damage (for example. coolants that do
not freeze at subtreezing temperatures). Some rescarchers
proposed a PEMFC couling systemn with a2 low freczing
temperature, non-<lectrically conduclive heat transfer fluid
to replace pure water s a coolant [61]. A pure glycol
and deionized water coolant nnxtre may be used as a
coolant (o obtain suitable antifreeze protection [62). [63].
Usually, the additive package contains an organic carmosion
inhibitor and a polymeric ion suppressant to avoid the cor-
rosion pracess on the bipolar plates [62], There arce other
coolunt compeositions such as mixtures of 1.3-propanediol or
mixtures of 13-propanediol with alkenc glycols and/or
derivatives [64]. To improve the PEMFC perfomance al
subfreczing lemperature, it is rccommended to separate stack
and radiator coolant loops thit arc thermally coupled with a
heat exchanger [61].

To avoid the freezing problem, Converse and Mueller [65]
used a heat exchanger arranged in a fluid communica-
tion component. The heat exchanger has a cooling rate
greater than the component cooling rate. With this solution,
water vapor will condense and freeze in the heat exchanger
rather than in the component, avoiding malfunction of the
fuel cell component during freezing temperatures {65].
Ko ¢t al. |66], |67] proposed a dual-function microporous
layer (MPL) to provide additional volume for ice storuge
duning cold start operations, which improves the cold start
capability of PEMFC. A freeze-tolerant fuel cell system that
is based on separmting the coolant foop from the membrane

through the use of gaskets interposed between the collector

cell plutes was developed by Barbir ez al. [68]. The freeve tol-
erant system also requires flowing a coolant fluid other than
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purc water having a sufficiently low freczing point through
the coolant loop [68].

IV. SYSTEM AND SOLUTIONS FOR FUEL CELL STARTUP
In this section, the different rapid heating solutions will be
investigated, Rapid heamp can raise the stack temperature
above the freezing point of water and prevent ice blockage
from occurring | 13]. Many studies suggested difterent heat-
ing solutions that can be divided into (wo main methods:
“external heating™ that uses heat generated from an external
heating source and delivers it into the stack through a heat
transfer medium and “internal heating™ that uses heat gener-
ated within the stack [13].

A EXTERNAL HEATING

The extemal heating solutions arc grouped into three cat-
cgories according o the heal source used. The first group
uses a heater 1o heat up the stack, the sccond group uses
battery energy, and the third cutegory uses a catalytic burner
to increase the stack (emperature.

In the first category, several researchers [69]473] used
a heater for instantancously heating water in the fuel cell
system upon startup. In subfreezing temperatures, a ther-
mal management system is adapted to deliver a liquid heat
exchange fluid or the coolant water, which passes through the
channels inthecell and as aresult, raises the cell tesnperature.
Wheat er al. 174] also employed a startup heater coupled to
a blower that provides air to warm the fucl cell stack and the
water supply. The heatercan be powered by the fuel cell or the
battery. In other studics, hot air could be obtained by adiabatic
compression at an air supply portion of the cell, and the hot air
is divisionally supplied into a wanmup box through a wamup
valve [75].

Within the second category. some patents use additional
currentdelivered by a battery that can be connecied to the fuct
to force the weak cells in the stack to a negative cell voltage.
Heat is thus produced as i consequence of polarization within
the cell. As the weak cells heat up, they quickly approach the
typical performance of the good cells |76]. [77]. In another
study |78], the cold start procedure is accomplished through
heating the fucl ccll by applying a voltage of approximately
2.4V between the electrodes to perform electrolysis of water
in the fuel cell. The over-potential excluding the puart used
for electrolysis, which is approximately 1.2 V. is converted
10 heat and can be used for melting ice [78]. The method,
according to Korytnikov and Novak [79]. consists of connect-
ing the fuel cell 1o a battery into an external clectric circuit
and maintsining a fuel cell voltage between the cathode and
the anode at a value of below approximately —0.4 V 1o
prevent the electrolysis of water and an attendant generation
of oxygen at the anode. The hydrogen ions pass from the
anode through the proton exchange membrane to the cathode,
und the electrons are conducted through the e xtemal electrical
circuit to the cathodue to drive the exothermic reaction.

As another extemal heating method, a pressurized fuel
such as hydrogen is used to produce a catalytic oxidation
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reaction at a catalytic burner, which will produce heated
gas that will exchange heat with the fuel cell compo-
nents [80]-[82]. Johnson and Kanouff [83] developed a high-
efficiency, compact catalytic bumer that uses the catalytic
oxidation of hydrogen to provide heat to a hydrogen stor-
age system. As one can see from above, there are different
external heating solutions o wam up the stack, but each
method has its drawbacks. Table 3 shows the ndvantages and
drawbacks for different extemal heating solutions.

TABLE 3. Advantages and drawbecks of different external heating
sohstions.

Heater/Hot Air Battery Catalytie
Blowing Burner
Advaniages | -Effecnve in | =The  stack  is | =Generalion  of
ternis of quantity | always coupled to | a large amount
of heat supplicd | « battery in hybrid | of high-qualily
quickly o heat | wvelneles.  whick | heat, relatively
the stack [13] avouds using other | rapidly {13)
~Waste heat can | external  heating | -Waste heat can
Be used 1o warm | devices be  used o
the passenger warm the
comparment passenger
campartment
(13]
Drawbacks | =Non-umiormity =The  addmonal  -Decrease  in
of temperature m | cwrrent delivered | fuel economy
the suck by a battery to the | -Regquirement
Long tme o | fue!  cell  may | for the
heat the core of | accelerate s | hiydrogendaic
the fuel cell degradation humers that
Lower the | =Non-uniformity adds  weight,
energy cthicicney of temperature m - volume and
=Adils wenght the stack addhnonal  cost
volume and | -Long time to hemt | w the fuel cell

additional cost ta
the  fuel  ccell
systen (13]

B. INTERNAL HEATING

The heating methods relying on external heating sources can
be effective in subfreezing conditions and fulfill the cold
start targets. However, the addition of other heating devices

the core of the
fuel cell
-Lower the energy
efficiency

swatem [13]

a cold startup is eventually determined by the competition
between ice formation in the cathode CL and heat genera-
tion [87], [88]. A successful stant requires the cell to warm
up to the freezing point while at the same time keeping ice
formation in the cathode CL below the plugging or shutdown
threshold [86]). Intricate interactions between heat generation
and ice formation occurring in practical cold start processes
have been elaborated by Jiang er al. [87]. Jiao et al. [89]
focused on the cold stant charactenstics of a PEMFC through
the simultancous measurement of current and temperature
distributions. Self-startup solutions usually require two steps:
(1) improved water removal approaches toreduce water accu-
mulation, thus lowering ice formation in the cathode CL
and (2) quick heat generation methods to raise the cell tem-
perature. The different solutions to minimize residual waterin
the stack prior to cold startup have been presented previously.
In this section, the different internal heating solutions will be
presented.

The internal heating solutions are grouped into three cate-
gories. The first group controls current density (potentiostatic
startup) or cell voltage (galvanostatic startup) to heat up the
stack. The second group, called reactant starvation, has an
effect on stoichiometry and current density, and the third cat-
cgory uses a mixture of O/H, methanol or ethanol to increase
the stack temperature.

increases the volume, weight, and cost of the fuel cell sys-
tem and also lowers the energy efficiency, which is a draw-
back [84], [85]. Therefore, several researchers developed a
self-startup solution of PEMFC from subzero temperatures
by using heat generated within the stack.

Before listing the different intemal heating solutions, it is
important to recall the internal behavior of PEMFC at low
temperatures. During the cold startup, water produced from
an oxygen reduction reaction (ORR) is removed from (he
cathode CL via absorption into the ionomeric membrane and
vapar-phase transport, followed by desublimation in the gas
diffusion layer and channels [86]. The remaining water forms
ice in the cathode CL [86].

A rising cell tempenture favors the ORR kinetics and
accelerates water removal from the cathode CL because both
vapor phase diffusion and water transport propenies in the
membrane depend strongly on temperature [86]. The fate of
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FIGURE 1. Effects of cell voltage and startup temperature on the rapid
cold start [5].

In the first category, several rescarchers have demonstrated
that it is possible to start the PEMFC at a subfreezing tem-
perature without any assisting solution. Jiang and Wang [86]
proposed a potentiostatic startup method, which resulted in
a drastic increase in current density of the cell at subfreez-
ing temperatures and thus a greater heat generation and a
faster cell warmup. Lin er @l [5] also used a potentiostatic
startup method and integrated the printed circuit board (PCB)
technology o study the current density distributions of the
PEMFC. The cell can be rapidly cold-started in 10 s from
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—5 °C and 55 s from —10 °C under 0.2 V operating condi-
tions, but the cell lailed at ~15 °C and 20 °C |89, [90].
Fig. | and Table 4 show the effects of cell voltage and
startup lemperature on the rapid cold start. From Fig. | and
Table 4, it is concluded that increasing the initial load and the
startup temperature could help to lower the cold start time
and achieve rapid wamup of the PEMFC [5]. It was shown
also that cell voltage decreases 6.0% at the current density
of 1.4 Acm? after the successful cold sturts of =10 °C. but
it decreases 11.4% after the failed cold starts of —15 °C.
Further, the degradation becomes obvious afier the failed cold
starts of =20 °C at 1.2 A cm? with the voltage decreases
of 15.2%. It was concluded that the PEMFC performance
decayed after luiled cold stids. Lin ¢r af. [5] optimized the
rapid cold start from —20 °C by coordination of the hot
reactant gas and the waste heat gencration of the PEMFC.
A galvanostatic startup method using PCB technology was
proposcd, and they found that the ability 10 stant the PEMEFC
was strong at =3 and =5 °C with any degradution, but weak
at =7 and —10 °C. and the PEMFC degrades 4 significant
amount after a failed cold start at a low temperature such
as —10 °C [91]. Yan et al. [29] found that the PEMFC can
be self-started at =5 “C if the cell is correctly purged und
insulaled and that there was no damage while starting up at
— 10 °C with a current step of 0-100 mA-cm™2, but the cell
failed to start with a current step of 0-220 mA-cm™2, with
resulting general cell damage 192]. Guo er al. [93] studied
cold start with an anode catalytic reaction for ditferent current
densitics and indicated that the cold start must be moderate
because a low current density slows down the startup pro-
cess, and u high current density Towers the assisted heating
effect, For a faster and a more obust sclf-start. Ahluwalia
and Wang [7] and Silva et al. {94] suggested operating the
stack near short circuit conditions, which optimize hydro-
gen consumplion and increase the production of waste heal,
Toyota also used this solution, which consisis of shorl-
circuiting the cell to convert the hydrogen energy exclusively
into waste heat. Although this method is efTective to wanm up
the PEMFC, short-circuiting the stack can be very dangerous
and may cause severe damage to cell components. Addition-
ally, no electricity is available for the vehicle [95]. Many
studies suggested other methods for starting up the PEMEC
including supplying power from the fuel cell to an external
load and then increasing the power drawn and the flow rate
of the reactant streams while the stack warms up [5]. [42],
[461, [96]. Sun er al. [96] found that the heating effects due to
the catalytic reaction are generally on the same level (on the
level of approximately 0.1 C/s).

The second internal healing method was used by
Roberts er al. [84] and Colbow er al. [97]: reactant star-
vation, which generates more heat by either decreasing the
stoichiometry at constant current [97] or increasing the cur-
rent density at constant stoichiometry [84]. [97]. Reactant
starvation at an clectrode results in an increased overvolt-
age at that portion, which increases the internal heat that is
generated [84]. If the cumrent density is doubled, there is an
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TABLE 4 Cold start time at different temperatures [5].

Start-up n2v 03V 06V 08V
temperature/voltage
-3C 10 s 155 15ts Failed
-5°C 10s 15s 600 5
-10°C 55s 100s 1093
-15°C Failed Failed
-20°C Failed

approximate doubling of the heating rate {84]. [97]. This
method is particularly suitable for starting up a PEMFC from
subzero temperatures. In additon, this method allows for
the provision of some electrical power output from the fuel
cell during startup [84]. Another starting method, disclosed
in a Japanese Patent [98], consists of reducing the pres-
surc applied to a fuel cell to increase the contact resistance
between components in the main body of the stack.

Another interesting intemal heating method used by Fuller
and Wheeler [31] and Wheeler and Bonville [99] consisted
of introducing a dilute mixture of oxygen (O3) with a small
amount of fuel such as hydrogen distributed through the
process vxidant flow channel on the cathode side of a fuel
cell. The mixture reacted ona catalystin the air inlet manifold
10 produce heat, thereby raising the fuel cell temperature
from below freezing to a suitable operating temperature |99).
In other studies, oxygen was introduced into the hydrogen-
rich anode feed stream and/or hydrogen into the oxygen-rich
cathode feed stream to heat the MEA locally at the anode
and cathode by the exothermal catalytic reaction between
hydrogen and oxygen (93], [100], [101]. In the same context,
Hishinuma et al. [ 102] used dry bottled gases to supply hydro-
gen as a fuel and a 79% N2-21% O; synthetic mixture as an
oxidizer. Thompson and Fuss [42] showed that dry reactants
would preferably be provided at a higher stoichiometry with
aur (air bleed) or Oy up o 25% supplied with the anode
reactant, resulting in an exothermic reaction with hydrogen in
the presence of the Pr-coated MEA. Thompson and Fuss {42)
showed that it is better if the reaction occurs under low
pressure conditions because the high flow rate combined with
low pressure creates maximum gas velocitics through the fuel
stack, which improves removal of incident water and thus
prevents the freezing of the product or present water. The
research reported in [103]—[10S5] used methano! or ethanol
as a reactant by feeding it into the coolant passages during
shutdown. At startup. a certain amount of air is fed through
the cathode reactant flow field so that the alcohol diffused
into the cathede compartment is oxidized. which produces
heat:ind thus increases the fuel cell temperature above freez-
ing fo a convenient operating temperature, This approach
also has the advantage of creating localized starvation | 105].
Yan e al. [29] reported many tests to investigate the effects of
gas purging, ambient temperature, air stoichiometry, insula-
tion, and feed gas temperature on PEMEC startup. The results
of these tests are shown in table 5.

As shown, there are different intemal heating solutions
to warm up the stack, but each method has its drawbacks.
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TABLE 5. Cold startup cases [29].

Ambient N, Insulate Feed Gas Air Result
Temperatu- | Purge Preheated | Stoichio-
re (*C) metry
=5 No No No(RD 2 Failare
-5 Yes No No (RT) 2 Failure
=5 Yes Yes No (RT) 2 Success
=10 Yex Yes No (RT) 2 Fuilure
= Yes Yes No (RT) 4 sSuccess
-5 Yo Yes No (RT) 4 Faulure
=3 Yes No Yes (60 “Cy 2 Suceess
Rl Yes No Yes (60 °C) 2 Fuilure
-1 Yes Nao Yes (80 °Cy 2 Success
A 23 cm’ fuel eell, H; stoichiometry « 1.2, all of the feed piies were dry.
current densily stepped from 0 to 100 mAen™ for stanup.

Table 6 shows the advantages and drawbacks for ditferent
internal heating solutions.

C. WARMING MECHANISMS

Several heating mechanisms such as heating the bipolar
plates or end plates by placing external heaters at the plate
locations [ 106]. heating the MEA locally by catalytic reac-
tion [31], [79], [100] or passing heated Muid to heat the
stack [107], [108] were investigated by some researchers.
Khandelwal er al. [36] found that adding an extemal heat
source to the bipolar plates can be effective but more complex
to implement than directly heating the end plates. Anode
side heating within the end plate is more elfective lo achieve
a uniforme heating profile. Heating the MEA with catalytic
heating is also effective bat can result in structural damage in
the MEA [36]. Pre-heating the inlet reactant gas, especially
on the anade side, reduces the startup time by 20-30% and
thus improves the stack cold stant capability [36]. Passing
heated coolant can effectively achieve rapid cold starwp, even
at lower current density operation [36].

Khandelwal er al. [36] indicate that the appropriate heat
source is determined by the startup time target and the stack
thermal mass. The effectiveness of these various wamming
mechanisms on the startup time is summarized in Table 7 and
Table 8. The last column in Table 7 represents the ratio of
the percentage decrease in the startup time and the total heat
supplied to the stack [36].

D. CONTROL AND SENSING

At subfrezzing temperatures, it is important to detect water
freezing 1o heat up the stack and avoid difficulty and failure
of cold siartup. Fujita er al. [61], [109] used a controller
that detects the absence/presence of the freeze in some erit-
ical components of the fuel cell system. When a detected
pressure increases and a detected temperature is below a
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YABLE 6. Advantages and drawbacks of different internal hesting
solutions.

Current density Reactant Mixture of (’H,
I cell voltage starvation methanol or
¢thanal
- Advantages | - Unilormity of | = Unmiformity = Uniformity o’

temperature in the | of wmperature lermperature in

stuck i the stack the stack
| «  Effective in | = Effective in | - [ffective in
terms of guantity | terms af | lenms of quantity

guantity of hest
supplied quickly
to hem the cone
of the fuel cell

of heat supplied
quickly 1o heat

| the core of the
fuet cell

of heat supplied
quickly 1o beat
the core of the
fueh cell

- Increases encrgy | -Increases - Advantages
clficiency energy ol using
- Avoid using | efficiency combustion heat
other  external | - Avoid using | inelude the
heating devices other  extemal | Beneration of a

Targe smount ot
ngh-guality
heat,  relatively

rapidly [13}

heating devices

Drawbacks | - Sturting directly | - Starting Decrease in
with & frozen fuel | directly with a | fuel cconomy
cell may cause | fozen fuel cell | - Requirement
Seviin LIJIIYL'\SL‘ o | may cawse | for an additional
the cell | severe damage
w the el

SYSIEmM 10 mix

the hydrogen and
componemts  and | ¢ hydrogen and

X componeits and or 1o
may  accelerate h .
the d fatian of may accelerate the
2 g die R ;
= 2AAan 8t | the  degradation | methanolicthanol
the cell [16] of the cell [18] inta the  stack

= Usually, the | Requirement | that adds weight,

fued cell s purged | fur o regulition | volume and
at shutdown and | system o | additional cost 1o
rehumiditicd w0 | control the | the fuel cell
startup with this | stoichiomenry sysbem

method, which | and the current,
udds  additional | Which adids
cost ta the fuel uddlm\n._ll cast
cell system [13] to the fuel cell

; system
- The ORR | ™

- The ORR
reaction ar startup i

eacon at
allows ee

startup  allows

formation in  the

tee Tormar 1
cathode CLL [§7] | ©° Fermarion in

the catwode CL
[87]

given value, the controller prohibits the stant of the fuel
cell system. The freezing detection can alse be performed
using a phenomenon specific to the time when water starts to
[reeze to allow a reduction in the emroncous activation [ 103].
Takahashi [110] also employed a freezing detection solution
comprising a sensor, which detects a parameter for detemmin-
ing i moisture in the fuel cell stack is frozen. Based on a
predetermined input such as geographical location. ambient
lemperature, user usage profile, date, and weather reports,
Clingerman er al. [43] presented a method for determining
the potential that a freeze condition will exist after the system
is shut down.

Control and sensing for thermal/energy management are
also very important during the cold start of the fuel cell
To prevent fuel cell temperatures from rising above the limit
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TABLE 7. Effect of different heating mechanisms on the startup time
(i = 1 A am?, base condition) [36].

Heated Heat Total Start Y %%
componert  source per heat up reduction  reduction
unit source in - time  in starup per wall
component  the stack (s} ume ~ 107y
(W) (W)
Na 0 0 69.2 - -
extermal
heat source
Bipolar 3 100 61.9 10.55 10.55
plae
Bipolar 10 200 56.3 18.64 9.32
plate
Bipolar 20 400 479 30.7% 7.70
plate
End plate 25 30 4.62 925
End plate 50 160 8.67 8.67
End plate 100 200 15.17 7.5%
Fad plate 200 40 2457 614
Anode side 50 50 8.67 17.34
end plate
Anoide side 100 166} 38.7 1517 15.17
end plate
Anode side 200 200 520 24.86 12.43
end plate
Membrane s 100 61.9 10.58 10,55
Mcembrune 10 2011 56.2 187 9.39
Membrung 20 400 479 30.78 770

TABLE 6. Effect of passing heated coolant on startup time
(Tamb = ~20 °C, base conditions) [36]

Current (A em™)  Coolant inlet Start-up % Reduction in
temperature time (s) starfup time
C)
Base (1 =1) No conlant 692 £
i -5 No startup -
1 0 No sturtup -
i 2 182 2370
0.1 2 No startup -
0. 5 255 6315
0.0l S RNE! Sn2

temperature that might canse damage to the stack, some
researchers developed a method to measure the fuel cell
temperature directly by placing sensors 4t one or more sites
in the fuel ccll, and the fuel cell wmperature can be mea-
sured indirectly by monitoring the {luid stream temperatures.
When the fuel cell temperature approaches the given temper-
ature, 1 cooling fluid flow will he started [46], [72], [111].
In another study. a method to prevent flooding in the
fuel cell cathode during low temperature operation was car-
red out {112]. Henao e al. [113] focused on providing an
overall control system based on a supervisory architecturc
to minimize the energy consumption during cold starup of
a PEMFC.

V. COLD START STRATEGIES

Afler reviewing and categorizing the ditferent solutions for
fucl cell shutdown and startup, it is important to focus on
the strategies corresponding to the possible heating mecha-
nisms and encrgy management during vehicle parking or at
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vehicle start. The cold start strategics include the energy
and thermal management for a fuel cell system and aim to
sutisfy the specific targets for cold start performance in terms
of startup time and energy requirement. For suceessful cold
startup, purging the fuel cell at shutdown and warming up
betore starting is undoubtedly the most viable strategy. In this
regard, many studies [45], [91]. [114], [115] suggested a cold
start strategy of PEMFC. which can be illustrated by the
following two interaction processes: (1) a purge process Lo
avoid water freezing or (2) a temperafure increasing process
based on a heating solution, Another strategy proposed by
Khandelwal er al. [36] and Sasmito et al. {116] recommended
using thermal insulation of the stack to maintain the stack
temperature dbove its freezing point and reduce the starup
time. When a freczing condition is detected. they recommend
using internal or external heating solutions to warm up the
stack at startup. Lin er al. [5] and Henao er al. [113] aimed
to optimize the rapid cold stan strategy by combination of
the heating solution (hot reaction gas, heater) and waste
heat gencration of the PEMFC. In another study. a rupid
and slable cold start strategy was developed. This strategy
can simultaneously suppress both ice formation/growth and
anode dry-out [117]. Guo er al. [93] proposed to humidity
the anode due to the cataly ic reaction and to reduce the chmic
resistance of the membrane, which improves the cold startup
performance. A cuvent ramping stralegy was proposed by
Jiang et al. {115]. This strategy requires purging the fuel cell
at shutdown and raising the cell temperature and improved
waler adsorption of the membrane during startup, thereby
permitting an aggressive incrcase in the operating current
density with time without formeing much ice in the CCL.
Zhou ¢t al. | 118] proposed a novel cold startup strategy which
consists of upplying loads to the bordering cells that are still
active and concurrently applying external heating to some
cells within the stack (load is not applied to the cels that are
fully blocked by ice, although these cells can guin heat from
ncighboring cells). Thanks to this methoed, the efficiency of
the external heating power and the stack self-heating ability
are enhanced.

Some rescarchers suggested considering two main strale-
gies according to whether (he system uses energy dur-
ing vchicle parking or mostly at vehicle start. The first,
the so-called “‘keep warm’ strategy [13]. [43]. [74], [80]
consisls of keeping the system warm to prevent freezing
of the stack. Keeping the system wamm is ensured by a
control and sensing system that manages energy consump-
tion during parking. This method neceds an intermittent or
continuous supply of a low power energy source (from a
battery or hydrogen fuel converter) that limits the storage
protection ime available. This strategy potentially prevents
damage caused through freeze und warm up cycles [13]. With
the method proposed by Clingerman er af. [43], an cnergy
management system is required (o decide whether there is
cnough fuel and/or battery energy to perform the “keep it
wam ™ strategy. Geographical usage profile information can
be considered by the algorithm atter deciding the acceptable
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TABLE 8. Comparison between keep warm and thaw at start strategies

[13). [127].
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FIGURE 2. Comparison of heating energy consumption between thaw at
start and keep warm strategles at -20 “C[127].

amount of fuel and battery energy. For example, the algo-
rithm could base the decision on the distance to a fueling
station. Different heating solutions are known in the art to
perform the “keep warm” strategy, including operating the
fuel cell in a low power mode (waste heat) and charging
the battery {74] or operating electric heaters using fuel cell
energy or battery energy [13], [74]. or using a catalytic
reaction [79]. or employing a catalytic bumer [80], which
does not require great flow rates of fuel and air [80]. More-
over, some researchers [116], [119]-[121] have demon-
strated that thermal insulation is very important (o keep the
stack temperature above the minimum operating temperature
for a long period and thus to minimize energy consumption
during parking time. Insulation of the fuel cell stack can be
achieved by different techniques, including use of insulating
materials such as foams [122], or a fumed silica system insu-
lation [123], or by employing vacuum gaps [124]-[126}.
A disadvantage ol thermal insulation is that it increases stack
weight and volume, which adversely affect the vehicle per-
formance and cost [13]. Moreover, if the exposure time of the
insulated fuel cell stack to freezing temperatures is extended,
the warmup time is longer for the insulated fuel cell stack as
the ambient temperature increases [119].

The second, the so-called “Thaw at Start™ swategy [13],
[771. {118]. does not use energy/fuel during vehicle parking
and requires a high power source that enables the heating up
of the stack at startup. This strategy depends on the mass
of the stack and mainly the mass of water that needs to be
melted [51]. Haas et af. [41] and Ko and Ju [85] showed
that to minimize the energy consumption for the thaw at start
strategy and avoid FC damage from ice expansion during
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FIGURE 3. Solution category chart for PEMFC cold start solutions and
strategies.

freezing, it is important to remove water [rom the FC by purge
during shutdown.

Amamou ctal. | 127] compared the heating energy require-
ment for both strategies (Fig. 2) and concluded that the bluc
curve shows that the energy requirement for the thaw at start
strategy depends only on the initial stack temperature and
does not vary with vehicle storage time. The red curve shows
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a positive slope that can be explained by the fact that the
keep-warm strategy requires energy continuously. As seen
in Fig. 2, there is a break-even parking duration (D) where
the thaw at stant sirategy becomes more advantageous than
the other strategy in terms of heating energy consumption
The break-even parking duration (D) is highly dependent on
the ambient temperature [127]. Amamou ef af. [127] and
Pesaran er al [13] showed that the keep warm strategy is more
effective for a short parking time and for mild subfreezing
temperatures but becomes inefficient for long parking time.
The thaw at stant strategy requires less energy for a long
parking time yet requests high power and significant time (o
start,

Table 9 presents a comparison between keep warm and
thaw at start strategies. A solution category chart for PEMFC
cold start solutions and strategies is presented in Fig. 3.

Vi. CONCLUSION

A PEM fuel cell can be a great eco-friendly aliernative power
source for vehicles, However, under subfreezing conditions,
cell degradation and therefore irreversible performance decay
can occur because of ice formation and repetitive thaw/frecze
cycles. These problems have limited the further commercial-
ization of the PEMFC in cold weather countries. Thus, many
improvements have been made to resolve the frecze protec-
tion and rapid cold startup problerms in PEMFC vehicles.

In this paper, a review of recent research progress on
PEMFC cold start problems is presented. Systems and meth-
ods for fuel cell shutdown are sunimarized and classified into
two categorics: purge solution and material to avoid freezing.
Regarding system and solutions for fuel cell startup, ditter-
ent heating solutions are classified into two main groups.
depending on their heating sources, and categorized as inter-
nal and external heating methods. The review concludes with
a detailed introduction of cold startup strategies, based on
an exhaustive survey of journal papers and patents. In this
review, modeling studies were not included because such a
review was recently presented by Wan eral [ 11}, This review
allowed regrouping and comparing all rescarch progress on
the PEMFC cold start presented in the literature to classify
the more interesting cold start solutions and identify problems
not addressed and possible directions for future investiga-
tions,

Many patents, more so than joumal aricles, have been
published on fuel cell freeze and rapid start, and the group-
ing of heating solutions indicates that in the last few years.
the researchers focused on intemal heating more than external
heating. It was concluded that intemal heating using gal-
vanostalic and potentipstatic solutions is more ¢ffective than
other heating solutions in term of energy consumption. Many
studies concentrated on solutions for fuel cell shutdown and
it was shown that vacuum dried solution is the best purge
solution interm of water removal. For successtul cold startup,
purging the fuel cell at shutdown and intemal heating at
startup is undoubtedly the most viable strategy in term of
hewling time and energy consumption.

VOLUME 4, 2016

Additional work is still required in several arcas, including
cold start strutegies allowing the use of the calulytic reaction
and hybrid systems such as the battery. Existing cold start
strategics aim to minimize cold startup time more than startup
energy. so more cnergy management strategies are needed.
Repeated frecze/thaw cycles were shown to cause significant
performance degradation and decreuse fuel cell durability.
Therefore, more cold startup strategies are needed (0 meet
durability turgets simultaneously with startup ime and energy
consumption targets. More automotive industrial strategies,
including real time methods, need to be developed to pre-
dict parking time and energy requirement, reduce energy
wustage and increase reliability during subfreezing tempera-
tures. Tniproved technigues (0 manage water during shutdown
and startup; improved temperature unifommity in the stack
during heating: and improved heat utilization, cooling, and
humidification techniques are needed. It is important also
to improve membrane/cell stability under frecze/thaw cycles
and membrane conductivity under low humidity conditions.
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HIGHLIGHTS

e Coping witl fuel cell puramerers variations and keeping the current at high levels.
o Providing the PEMFC maximum power, and producing high reaction heat.

® Being effective in terms of heating time, energy, adaptability and repeatability.

& Requiring minimal vser intervention, which minfmizes parameterizinion ercors,

ARTICLE INFO ABSTRACT

Keywonls Cold start of proton exchiange membrane [uel cells (PEMECS) al sub-zero temiperatures is perceived as one of the
abstacles in their commercializdion way in automotive application. This paper proposes a novel internal based
adaptive strategy for the cold stan of PEMEC to contral its operating current In real time in o sway o maximize

neriled heat Hux and electrical power in a short time span. (o this respect, firstly, an online parimeter

the ge

identification method iy integrated into a semi-empirical model 10 cope with the PEMIC performances drifts
during cold start. Subsequently, an oplimizition algorithm is launched o find the best operating points from the
updated model. Finally, the determined operating point, which is the current corresponding to the maximum

Online ientification

posver, s applied to PEMEC Gy achieve o rapid cold stot, 1Cshould be notedd that the uiilization of aduptise fileers
has escaped the sttention of previous PEMEC cold start studies. 'Che ultimate results of the proposed strategy are
experimentally
and Ga

didated and compared to the most commonty used cold start strategies based on Potentivstatic

nostatic modes, The experimental outcomes of the comparmtive study indieate the striking superior

perfor

anee of the proposed strategy in terms of hiating thime and energy requirement.

1. Introduction

Passenger cars have been voiced as the most significant sources of
transportation-related  greenhouse gas emission. In chis lighe, sub-
stituting fossil fuel-powered vehicles by green ones 15 an important
measure to tickle this worldwide issue | 1], Electric and hybrid electrie
vehicles could be appropriate solutions, However, the latter still relies
on fossil fuels and the former sulfers from restricted driving range as
well as long charging time. These pitfalls have paved the way for the
emergence of fuel cell vehicles (FCVs). FCVs do not have the limitations
of their competitors and benefit from definite merits, such as high ef-
ficiency, pollution free essence, and convenient maintenance, by coni-
parison |2 Among various types of fuel cells, PEMFEC is regarded as the
mast patential one for automotive applications owing to its distinct

someling anthor.

Arpateuj, 8
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fearures such as high efficiency, high power density, and quick response
141, FCVs have not nevertheless achieved their uumost market devel-
opment in the automotive industry yet due to some barriers such as
confined hydrogen and its infrastrocture availability, high price, and
limited extreme cold weather condition employment (11, The Emitation
of using PEMFCs in cold weather countries is mainly due to the well-
known cold start problem
on the freezing mechanisms in PEMFCs. It has been found that the

151, Several researches have been conducted

produced water inside the PEMFC frecees mainly in the cathode, which
can prevent the passage of oxygen, increase membrane resistanee and
decrease the cathodic oxidation reaction
cause a significant voltage drop and fail the cold start [10-121, The
PEMFC cold start can be perceived as an interaction between the water
produced by the clectrochemical reaction and the required heat for

H-491. These phenomena
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1
 Self cold stan Assisted cold start

Internal heating Purge solutions at External heating
solutions at start-up shutdown solutions at start-up
Potentiostatic Heater
Dried or humidified -
Galvanostatic purge gaz Hot air blowing
Compressor air/Air
Bart
Current ramp blowing ery
IHtace oL A/H, Vacuum dried Catalytic burner

methanal or ethanal

Fig. 1. Solution category chart for PEMIC cold start solunions and stralegies

warming up the eell [130, If the produced water cannot be sufficiently
removed and the generated heat is insufficient o raise PEMFC tem-
perature above the freezing poinr, ice formation occurs in the cathode
catalyst and gas transfer channels, resulting in cold start failure and
PEMFC degradation | 10,14 15]. In this regard, new purge and heating
solutions, as shown in

L. have been recently developed to prevent
the PEMEC from ice formation and develop cold start strategies [161.
Cold start strategies fall into two categorics of Keep Warm and Thaw at
Start. Keep Warm strategies revolve around the idea of heating the
PEMEC during parking to avoeid freezing | 17-20]. Thaw at Start stra-
tegics are chicfly based on heating the PEMFC at start-up to raise its
temperature above zero [21-360 The previous work of the authors,
regarding the comparison of the above-mentioned strategies, shows
that Thaw at Start steategices are more adapted to be used for the cold
start of private PEMFC vehic
unpredictable [4

in which the parking time is almost
‘1. The Thaw at Start approaches fall into two groups
according o their heating source. The first one, which is known as
Assisted Cold Start strategics, uses an external heating source to gen-
erate heat and delivers icinto the stack through a heat transfer medium

16]. The methods based on this group can be effective in terms of start-
up rime (22,2527 268 30.38), However, adding heating material im-
pacts the volume, welght, cost and energy efficiency of a PEMEC
[16]. In this regard, the second group, which is called Sell-Cold Start
strategics, has been introduced to compensate for the shortcoming of

vsrem

the first group. Self-Cold Start strategies mainly follow a two-stage
procedure of purging during the shutdown, to prevent water accumu-
lation and thus ice formation in the cathode catalyst layer, and internal-
based heating duving che start-up. The internal heating methods utilize
the heat generated by the exothermic reaction and can be grouped into
three sorts. The first one fixes current density (Galvanostatic startup) or
cell voltage (Prentiostatic startup), which favors the production of the
heat in the PEMEC, The second one, called Reactant Starvation. has an
cffect on stoichiometry and current density, and the third one employs
a minrure of Oxygen/Hydrogen (O, /H.), methanol, or ethanol to in-
¢ the stack temperature (Fig. 1), Among the internal heating so-
lutions, Galvanostatic and Potentiostatic startups are the most com-
monly used solutions, and it is claimed that they are very effective in

terms of energy reguirement and system cost [16]. Lin et al. [30] and
Hishinuma et al. | propose a Self-Cold Start strategy which consists
in purging the PEAFC at shutdown and using the Galvanostatic solution
at starcup to heat the PEMEC, This strategy is effective for a cold start
from -5°C but ineffective for lower wemperatures, Guo et al. [
tempe o iner

6] at-
se the hear flux supplied by the Galvanostatie solution

by introducing an O, /H. mixture on the anode side in order o provide
a Self-Cold Srart strategy from — 207G, This strategy requires a mod-
ification of the PEMFC system, and it performances depend strongly on
the state of the PEMFC (temperature, membrane hydration, degrada-
tion}. Ancther Sclf-Celd Start strategy, proposed in 23,31,33].
consists in purging the PEMFC at shut-down and using Potentiostatic
mode at startup to escalate PEMFC temperature. This strategy is proven
to be effective at cold start from —20°C, but its performances rely
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highly on the state of the PEMFC. Jiang et al. [42] and Gwak et al. [16]
aim at optimizing Self-Cold Start strategies by suggesting to purge the
PEMFC at shut-down and imposing a linear increase in current density
at startup. The performance of this strategy is dependent on the
membrane hydration and the PEMFC thermal mass [ 22, Jian etal, [21)
have compared Potentiostatic and Galvanostatic solutions and con-
cluded that the former one is more advantageous than the latter re-
sarding the heating time and energy vequirements. In the light of the
discussed arvicles, it can be concluded that the Petentiostatic based cold
start solution is one of the best methodologies which has been proposed
s0 far in terms of energy requirements and system cost, However, it has
still a long way to go for amomotive applications due to the several
limitations such as demanding procedure for determining the required
value of voltage, dependence on the states of the PEMFC, and being
incapable of adapting to degradation and operating conditions varia-

tions.

The main contribution of this work is to put forward a novel
adaptive cald start strategy in arder (o cope with the discussed short-
comings, such as fuel cell parameters variations, and also to ameliorate
the cold start performances concerning the heating time and energy
requirement. Therefore, a semi-empirical PEMEFC model coupled with
an adaptive recursive least square (ARLS) is employed to keep track of
the operating conditions and performance drifts in the first stage.
Immediately afterwards, a procedure is propased to conducet the cold
start. To the best of the authors’ knowledge, this is one of the first at-
tempts, if any, to perform the internal PEMFC cold start while taking
into account operating conditions uncertainties. The final results of this
work have been expenimentally validated by means af a developed test
beneh. Section 2 gives an account of the overall process of the proposed
cold start methodology along with the PEMFC modeling and im-
plementation of the adaptive algorithm. In Secuon 3, experimental
outcomes are reported and explored. Finally, the conclusion is drawn in
Section 4 with some remarks and suggestions for furnther studies con-
cerning this problem

2. Adaptive cold start strategy

To enhance the PEMEPC performance and avoid cold start failure, the
produced heat from the fuel cell can be reused 1o warm up the PEMEC
without external heating assistance, In order to minimize the heating
tme, it is crucial to maximize the generated heat by the exothermic
reaction. It should be noted that drawing higher currents from the
PEMFEC leads to the generation of more heat. This is highly favorable for
performing the cold starr. However, an important himitation arises in
this regard, which is the failure of PEMFC in providing high current
loads at sub-zero temperature coneitions, as discussed in [21], There-
tore, it is absolutely crucial to find the best current which can maximize
the generation of residual heat while avoiding cold start fatlure.

During PEMFC operation, reduction in oxygen and hydrogen con-
centration naturally causes a mass transportation valtage drop. [n fact,
the rate at which the current is being drawn from the PEMEC affects
dircetly the oxygen and hydrogen concentration. The reduction in
oxvgen and hydrogen concentration leads to a drop in hydrogen and
oxyveen pressure. This drop causes a cell voltage drop commaonly known
as concentration loss. The point which needs to be highlighted is thar
the congentration loss becomes significant av higher current levels,
when the hydrogen and oxygen are used at higher rates [ 39 40, In this
respect, it can be stated that PEMFC systems have a limiting current
{the current corresponding to the maximum power) and going beyond
this limit results in the increase of concentration loss as well as PEMEC

degradation. ‘Therefore, it is suggested to operate the PEMFC at its
maximum power (P} during the cold start. This mode of operation
maximizes residual heat production and electrical power while
avoiding concentration foss. [y, 2 indicates the predicted polarization
curve and its corresponded power curve to clmify the previously dis-
cussed points. As it can be seen in this figure, there is a clear connection
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between the maximum power point and occurrence of concentration
loss. Moreover, the portion of thermal and electrical power as well as
the heat generation related to the maximum power are shown.

The proposed celd start methadology of this paper depends on the
maximum power mode, which is based on the power map knowledge of
the PEMFC. The power map-based strategy assumes that maximum
power operating point is fixed. However, in reality, this maximum
power i¢ reliant on the operating conditions varintions and aging phe-
nomena and is not easy to be tracked |11 12]. Moreover, during PEMFC
cold start, the formed ice leads to increased mass transport loss which in
turn adds to the variation of the maximum power operating point [,
In this study, an online model identification method coupled to an
optimizaton algorithm is vsed o wack the PEMEFC maximum power
point in real time [J9.41-51[. The proposed model identification
tion to plot the
1FC power curve with updated parameters and the employed opti-

methad allows a real-time PEMFC model identific
PE
mization algorithm is responsible to find the current corresponding to
the maximum power from the updated model. The identified current is
finally applied to the real PEMFC system 1o perform the PEMEFC cold

start. The complete process is conducted online during the PEMEC cold

start. | 1 represents the explained process for the adaptive cold start
of the PEMFC. Another aspeet which plays a viwl role in the func-
tionality of the proposed adaptive strategy is to purge the PEMFC at
shutdown and then seek the PEMEFC maximum power at startup. Pur-
ging the PEMFC just after the shutdown has several advantages, such as

slowing down the ice formation in the cathede eatalyst layer which
allows the PEMFEC to operate longer and generate more heat at cold
start |16,52,53]).

2.1. Fuel cell medeling

The cholee of a suitable model for online parameter idemtification
process is critical due to the fact that the number of pacameters and

required sensors, as measurement inputs of the model. has a significant
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role in the computational time and precision of the model. The different
employed PEMFC models presented in literature emulate the non-lincar
behavior of PEMIFC and the dynamic evolution of these parameters
during cold startup [51]. These dynamic models, which are known as
mechanistic models, include different complex physical phenomena
such as water transport, ice formation in the cathodic catalytic layer,
clectrochemical reactions, PEMFC heat exchanges, and so forth, PEMFC
parameters of these models have been mostly identified ar a given

operating condition and are based on various assumptions
However, in real time application, the identified parameters are mainly

5]

influenced by the operating conditions, such as low temperature, and
membrane humidity as well as PEMEFC degradation |51 [, The number of
parameters of the PEMEFC model is crucial in real time operation be-
cause many parameters would slow down the process and fewer para-
meter give a lack of precision for control. In this regard, a semi-em-
pirical model, which is based on the physical relationships assisted by
experimental data and represents the clemental electrochemical facets
of FC
behavioc. ‘This model benefits from a physical meaning and has a re-
lative short computational dme. It has been developed by Squadrito
et al. |57] and is presented by an analytical expression. allowing to
define the output voltage of the stack as o function of the current de-
livered by the stack. ‘The cell potential (V, ) is calculated by sub-
). ohmic (& . and concentration (.., )
t potential (L.} These physical mean-
ings arc very interesting 1o evaluate the relevanee of the results.

such as polarization eurve, is chosen to describe the PEMFC

tracting the activation (2
overvoltages from the Ner
Squadrito's model is presented as follows:

Voo = Brernii—Eoi—Entr= Lo

Ve = Vi—blogdi =ri; + clig Plog{l-£iy) (1}

where ¥ is the thermodynamie porential of the chemical reaction in-
side the PEMFC, It depends on the PEMEC temperature and the partial
pressure of Oy and Hy [54]. The activation avervoltage, presented by
blog(i, ) is the sum of the anode and cathede overvoltage (571, The
parameters i, and b are defined as the current density and an empirical
constant dependent on PEMFC temperature, PEMFC degradation and
membrane humidity respectively. The obmic overvoltage, indicated by
rig, is defined as the resistance of the praton and electron transfer inside
the membrane and the electrodes. 1t depends mainly on the internal
membrane resistance (r). The parameter r depends on membrane con-
IFC temperature and its

ductivity, thickness of the membrane and PL
range can be approximated by the slope of the polarization curve in the
chmic reglon. The concentration  overveltage, formulated by
—x i Vlop(1=3 ), arises when the PEMFEC is in high current density.
The variables & and k are respectively a parameter related to the dit-
fusion mechanisnt {between 0.3 and 1.8) and a dimensionless number
related to the water flooding phenomena (between 1 and 4) [57]. The

parameter ;5 is the inverse of the limiting current density (A Yem I
is crucial that Squadrito's model considers concentration overvoltage
because it helps identifying the PEMFC maximum power point with an
acceptable precision. Squadrnito’s model needs few sensors, only current
and voltage measurements, and four parameters to be identified as V,,,
b, rand a.

‘The utilized semi-empirical model deseribes the behavior of the fuel
cell based on the prediction of polarization curve. In this respect, an

investigation of the influence of each parameter on the outpur voltage
of PEMFC, which consists of open circuit voltage (QOCV), activation loss
(AL), ohmic loss (OL), and concentration loss (CL), becomes feasible.
The voltage model is utilized for this analysis due to the fact that the

estimation of power, which is the base of propos
this paper, is premised upon the estimation of voltage. Henee con-
ducting the analysis of variance (ANOVA) remains valid for the voltage
model. To do so, the decomposition by ANOVA with the Sobol method

«d cold start strategy in

is employed to quantify the influence of paramcters on the PEMFC
output voltage. The following formulations show how the introduced
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fuel cell model can be used to calculate the total variance of the PEMEC
voltage (Vo oz
(V) Varih), Var(r), and Var{a)).
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Fig 4 represents the effect of cach parameter on the volage esti-
mation. According to this figure, OCV and OL have the greatest impacts
on the output voltage by almost 80% and 17% respectively. The CL has
a minimal effect on the output of the PEMFC model and, from the

statistical point of view, can be assumed as constant. However, constant
assumption of the CL, which is related to the mass rransport, makes the
prediction of the real maximum power highly challenging. Fig. 5 shows
the estimated maximum power of the fuel cell with and without con-

sideration of the CL. As it is seen in this figure, the maximum power
estimation without CL is not very precise. In this regard, all the
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Fig. 5. Estimatetd PEMEC power curves at 5 °C with and without Gl
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parameters of the model need to be estimated online by ARLS to cn-
hance the accuracy ol the outcomes.

2.2, Online tdentification algorithmn

The PE identification process is carried out in an online
manner, where the experimental data, which are current and voltage, is
used to update the PEMEC model parameters. In this context, recursive
algorithms are suited to real-time applications since they can update the
madel as the experimental data comes in alter each sample. Among a
large number of recursive identification algorithms, Recursive Least
Squares [RLS) is one of the most popular technigues that brings about
interesting results for real-time application |59]. However, the classic
RLS algorithm may lose its accuracy of estimation in case of tracking
time-varying systems like PEMFCs [601. In this paper, the estimator is
required to track changes in a set of time-varying parameters. Hence a
forgetting factor y is considered ta account for more fecent measure-
ments (61,62, There are many ways to update the forgetting factor.
The most adapted one to the needs of this paper is the Directional
Forgetting factor that forgets the information only in the directions in
which new information is gathered. The chosen forgetting factor as
sures the convergence of the estumations and helps to track significant
changes in the parameters [6U ], In addidon, Bierman decompaosition is

used for the covariance matrix in order o guarantee a positive semi-
definite function and avoid numerical instability (03], The ARLS al-
gorithm can be formulated as fwllows.

=Yy

(8)

hik) = [V bikrikia(k)] ()

S (kD = L0l asie Mg o By 108 Q=g )| (10)

Ptk + 1)

Kin + 1
! ) P i+ LFPIRIXCE+ 1) 1
2 -y Al d
POk 4 1) = Plh 2 1= PL)—=K ik + V)xlk +\llf'ai
dlk) & x(k + 1V PRk + 1) (12)
2+ 1)m Stk + 1)- A ETRE ifxlk+ PPtk + 1) > U
1: i xik 4+ 10PNk 1) =0
13
elk + 1= Yk + D=xik+ 1) hik) 14y
itk + 1) = hitk) + Ktk + Detk + 1) (15)

where (k) is the objective function that should be minimized, K(k)
denotes the gain matrix, P(k] is the covariance matrix of the estimated
parameters, Ak} is the vector that eontains the estimated parameters, x
(k) is the data or regression vector, efk) is the prediction errar and u(k)
is the directional forgetting factor. Lgs. (219 are solved recursively 1o
define hik).

The ARLS algorithm is based on centinuous updating of the model
parameters h(k). Therefare, the initial parameters B(0) should be chosen
close to the reality o avoid algorithm divergence. In this regard, a
preprocessing of data is performed in this paper to avoid tnereasing the
computational time or divergence and also get close to highly realistic
results. The preprocessing of data is conducted by the Curve Firting
Toolbox™ of MATLAB software. This toolbax utilizes the least square
methods o fit the data, Fitting requires a parametric model which can
relate the real data o the predicror data, In this work, the employed
fuel cell medel is linear in coefficients. Therefore, linear least square,
which minimizes the summed square of the difference between the
observed response value and the fitted response value, is used to fit the
maodel 10 experimental data. ‘The urilized experimental data in the
preprocessing  stage comes {rom a eenducted test at an initial
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temperature of —20°C to get the polarization curve of the fuel cell,
which is a proper representative of its behavior, 'The recursive estima-
tion of the PEMFC parameters by the ARLS method is tested in simu-
lation and proven to be efficient in terms of computational time and

precision.

3. Experimental results discussion

3.1 Test bench

The test. beneh used to test and validate the adaptive cold starr
i The test bench s developed at the UQTR
Hydrogen Research Institute (HRD, and it is composed mainly of an
open-cathode PEMFC with a nominal power of 500 W and an active
arca of 54 cm® The PEMEFC characteristics are presented in [able 1. The
open-cathode PEMEC is self-humidified and air-cooled. The used fuel
cell is called open-cathode PEMEC (or air-breathing PEMEFC) because it
includes 2 fans to supply the cathode with oxygen instead using com-
pressed oxygen. Moreover, the fans are used ta cool down the stack in
case of overheating. The PEMFC fans speed controls the flow rate of air

stralegy is presented in Fig

supplied to the cathode. The speed of the fans depends strongly on the

Table 1
PEMEC characieriaics,

PEMIC techmeal speafication

Type of 1 [URN]
wtes] Power SHIRAY
wils it
Active area S5cem’
Heat transfer surface 014 m
Thermal capicity 690.J kg 'K
Membrne thickies 5-100 'y
Weight fwith fan e casing) 12 kg
Size 130 » 230 = 13T mm
Humidificaion Sedr-
Rated perfimmance 23y

A
05406 Bar (5064 ki'a)
1

Max Current

Hydragen |

Cathely pres

Hatesd 1, corsumptiun 7 Lsmin

Awbient temperatore -3

Max stach tempersurne ah L

3y elficieney 4Fmoar 14y

Coaling Air Uintegrated cooling tani
Heactant Hydragen nnd Ay

Hydrogen purity SRy M

power delivered by the PEMFC and the stack temperature. At low
temperatures, a high fans speed increases the flow rate of cold air,
which cools the PEMIC and influences its cold start capability. There-
fore, several tests have been conducted to identify the minimum fans
speed that provide enough oxygen to the PEMEC for all of these power
ranges. The minimum operating fans speed supplies the PEMEC with
constant air flow of 17 L/s. In the anode side, the PEMFC is equipped
with 2 valves. The anode inlet valve allows feeding the PEMEFC with dry

hydrogen. The hydrogen flow rate changes with the power output, and
it is wsually between 0 and 11.67 10 ““/s, The anode outlet valve is
used 1o purge the residual warer during PEMEC operation. In addition,
it was shown In literature that Nitrogen (N2} circalates through the
palymer-clectrolyte membrane from the cathode air to the anode side,
adding to the hydrogen gas in the anode channels [61]. The buildup of
N2 in the recirculating anode gas reduces the PEMFC performance |05,
Consequently, a portion of the hydrogen gas has to be purged to prevent

excessive buildup of N2 in the anode side. The anode side has o be

purged recurrendy in order to remove accumulated water and nitrogen.
Therefore, the PEMEC is purged every 10 s for a purge duration of 10 ms
in order to refill the anode volume with fresh hydrogen. The hydrogen
exhaust flow during the purge depends on the pressure difference be-
ween the environment (1 bar) and the anode side (1.5 bar as advised
by the manufacturer) and the state of the purge valve. In addition, the
pressure difference between the anode and the cathode must not exceed
0.5bar 1o aveld damaging the membrane. The control of the purge
valve, fan speed, hydrogen valve and the acquisition of dma (tem-
perature, current, voltage. hydrogen flow) are performed through an
embedded computer N1 CompactB1O 9022, A programmable lead
manufactured by BK Precision with a maximum power of 1200 W is
connected to the PEMEC in order to emulate the behavior of an auta-
mobile traction chain, The PEMFC being tested is placed inside an en-
vironmental chamber, which is used to set the start-up temperatures, It
should be noted that the ARLS algorithm is developed in MATLAB and
introduced in LabVIEW program via MatrhScript RT Module. In the first
stage, the ARLS algorithm receives the PEMFC current and voltage data
from the real PEMFC via Ethernet communication every 100ms. In the
second stage, the ARLS algorithm estimates the parameters, Vg b, r and
a. In the third stage, the estimated parameters are used to plot the
power versus current curve and the current corresponded to the max-
USB communication.

imum power is identified and sent to the load vis
‘The pracess s performed in real-time. It should be reminded that the
cmployed PEMEC in the test bench cannot supply 500 W, as opposed o
the mentioned rated power in the eharacteristics. 1t is due to the fact
that this PEMEC has been used for some years and its maximum power



has decreased due to degradation, However, it can supply enough
power for the purpose of this work,

3.2, Procedure

The experimental procedure for adaptive cold start strategy consists
of three major steps: purging, cooling down, and startup. The purge
duration (10s) and cooling time (4h) have been justified to ensure
consistent cell conditions before the cold start.

1. The purge procedure is premised upon activating the purge valve tor
105 to evacuate the residual water after PEMFC shutdown. This
purge procedure is effective in reducing liquid water and in im-
proving the cold start perfocmance.

2. Upon completing the purging step, the temperature inside the en-
vironmental chamber is set to the desired start-up temperatures to
cool down the PEMFC for 4 h.

. Once the cooling down step is completed, the control process is
launched to warm up the PEMFC. The control process can be broken
down into three steps. Firstly, the parameters of the PEMIE
arc updated using ARLS algorithm to predict the PEMFC polariza-
lion curve and power curve during cold start. Secondly, the optimal

w

: model

operating current is obtained from the model. Lastly, the optimal
current is applied to the real PEMEC system. The complete process fs
executed on-line untl PEMEC temperature reaches the melting point

of ice. The flowchart of the adaptive cold start strategy is re-
presented in Fig, 7.

The PEMFC parameters such as hydrogen pressure, fan speed and
purge time are chosen after a parametric study which allowed to
identify the best starting conditions for PEMFC at low temperatures,

[ Start PEMFC ]
h 4
[ Purge PEMFC during 3s l

no
et
v Yes
PEMFC model identification
process
.
Find the optimal operating
current frem the model

y

Apply the optimal operating
current to the load

k 4

[
[ Stop medel identification | i

[ Normal PEMFC operationj-

| Stop PEMFC |

Purge water from PEMFC
during 10 s

Fig. 7. UMnwehart of adaptive cold start st
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4. Experimental results

The achicved results from the conducted tests on the developed
adaptive cold start strategy are explored in this section. The firse part of
the analysis is related to the customization and validation of the utilized
adaptive filter algorithm and suggested cold start sirategy. In this part,

the accuracy of voltage estmation as well as the evolution of the

parameters and some other experimental characteristies of the PEMIC
are represented. Moreover, the performance of the proposed adaptive
cold start strategy is evaluated. The second part of the analysis deals
with performing a comparative study. In this seetion, the outcomes of
the proposed adaptive cold start strategy are compared with the results
of the two most commonly invesngated cold start strategies, nanely
Potentiostatic and Galvanostatic, in the hiterature.

4.1. Custornizatton and validation

Since the proposed cold start strategy is based on power estimation,
it must be ensured that ARLS algorithm is able o estimate PEMFC
voltage close to the measured voltage. 1t should be noted that power is

caleulated by means of estimated voltage. In this respeet, a random
current profile is imposed to the PEMEFC as shown in Fig. Sa. The
measured and estimated voltage are compared in Fig
tage of estimation error, which is shown in Fia Se, confirms the ade-
quate accuracy of ARLS algorithm in estimating the output voltage of
the PEMFC,

Flg. o represents the conducted test to evaluate the performance of
the suggested adaptive methedology for the PEMEC cold start. It should
be nated that prior to performing this test, the same procedure as ex-

Sb. The pereen-

plained in Section 1.2 has been tollowed. This test has been carried out
with the inital temperature of — 20°C. Acc @ to Fig. 4, the tem
perature has reached the melting point. 0 °C, at almost 50s with an

energy consumption of 201.87 Jem ~. Looking more closely atFig. o, it
can be observed that PEMFC optimum current increases during the first
few seeonds, almost five seconds, followed by a rapid drop. and then it
remains almost stable. [vis due to the faet that current density directly

reflects the water and hieat production rates which change significandy
during the cold start process | 16]. 1t should be noted that the current
density is high and the membrane is dry witl more water absorption in
the beginning. Dry membrane decreases PEMEC performance, which is
reflected from the rapid drop of PEMFC voltage in the beginuning. Due to

the deterioration of PEMEC performances, the algorithm decreases
PEMFC current to follow PEMFC parameters iations. After the oc-
currence of the current drop at almost fifth second, the algorithm in-
5 the current

cease

ain. This increase s caused by the membrane

hydration and remperature enhancement, which lowers the ohmic re-
sistance and enhances the kineties reaction. At the moment of ice
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melting (1 = 525), an increase in current density can also be observed,
mainly due tw the sudden change of ice and liquid volume fractions.
Afterwards, the current density and cell voltage become relatively
stable. For the adaptive cold starr mode. the PEMFC performance im-
provement is caused by the membrane hydrarion and temperature in-
crement.,

Flp 10 shows the variation of the parameters during the conducted
adaptive cold start test, It can be stated that the employed ARLS algo-
rithm is perfectly capable of racing the time-varying parameters of the
PEMFC. Indeed, these variations indicate that the selected semi-em-
pirical model and the integrated adaptive filter are successtully dealing
with the performance drifts of the PEMEC during the cold start.

One important point that needs o be investigated is the influence of
temperature variation in the estimation of maximum power, In fact, a
variation of temperaiure exerts a significant influence on the maximum
deliverable power of the fuel cell, and hence it is highly important o
have an accurate prediction of the fuel cell behavior while the operating
temperature change. In this regard, two sets of parameters, which have
been obtained by the parameter estimation method in two different
operating temperatures, have been utilized to ploc the polarization

curves and maximum power curves of the fuel cell, as shown in 1
The first considered data is related to the temperature of ~ 15 Cat 21 5
and the second une is for the temperature of 5 °C at 63 5. These two sets
of data have been collected to plot power and polarization curves. As
expected fram literarure, an increase s seen in the amount of power
when the teinperature rises. It can be seen that the required current

density for achieving the maximum power increases from 0.32 A em
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at —=15°C, to reach 249 W, to 0.37 A em < at 5°C, 1o attain 363 W. It
can be inferred from the discussed result that the obtained parameters
suceessfully provide the maximum power and characteristic curves
which vary depending on the operating temperature.

Iuble 2 provides information an the values of the two sets of the
collected data for evaluating the maximum power estimation at various
temperatures. This table presents a good oapportunity to analyze the
evolution of membrane resistance (7) value. Actually, since the inercase
of the temperature favors the hydration of the membrane, it 15 observed
thart the resistance of the membrane decreases from 0.3 Q2 to 0.23 Q due
to the temperature increase from — 15°C to 5°C. The range of mem
brane resistance parameter is validated by the value of the slope of

experimental polarization curve in the ohmic region.

falile 2 gives an account of the heating time and energy require-
ments for the adaptive cold start strategy from different initial tem-
peratures, It indicates that a higher startup temperature decres
heating time and energy requirement. The heating time changes almost
lincarly with the startup temperature. The proposed cold start strategy
can adapt to the variation of the operating conditions (Initial tem-
perature, membrane humidlty...) and the degradation of the PEMEC,

In the light of the investigated results, several advantages can be
mentioned regarding the proposed adaptive cold start strategy. First of
all, It is stikingly economical in terms of energy consumption,
Moreover, it can satisfy the international PEMEC vehicle requirciments

SC5

which demand 50% of the PEMFC maximum power in less than 30s for
a cold start from —20°C This proposed adaptive cold start
strategy is also independent of complex PEMEC modeling and provides
a cold start solution adaptable to the state of the PEMFC. Another worth
mentioning aspect of this strategy is maximizing heat flux and electrical
power provided by the PEMEC while avoiding the PEMIC operation at
low valtage regions. From an industrial point of view, it can be stated
that the suggesied adaptive cold start method is simple to implement in
a real PEMFC system and requires minimal user intervention, which
minimizes manipulation and parameterization errors,

4.2, Comparative study

Literature consideration shows that most of the exdsted cold start
strategics are based on the well-known constant voltage (Potentiostatic)

Table 2
Two sets of fitting parmmeters collected a1 - 15 €0 = 21 &) angd 5°C (1 = 63s)
v b r a
=15 773 By 0. n.a2
ot [Uvrs LU 0.2z 7.2
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Table 3
Effest of initial wemperature on coled gan perfonnances.

femperatures Heating tme Erergy requirennnt

67'C 20.28 7120 cem ?
—10.5'C MAs L1298 am

135°C 6.9 1344 0 om
SRV 4 % 20147 o

and constant current [Galvanosiatic) medes. Contrary to the proposed
adaptive strategy, Potentiostatic and Galvanostatic modes work with
fixed cold start parameters (current or voltage) ro promote heat gen-
cration during PEMFC cold start. To put the finishing touches on the
performance evaluation of the suggested adaptive cold start strategy of
this work, a comparative study has been carried out to illustrate the
distinguishing features of the three mentioned strategies. The experi-
mental procedure for Potentiostatic and Galvanostatic startups consist
of three major steps. Purging and cooling down, which are similar to
adaptive strategy procedure, and then demanding a constant current or
voltage form the PEMEC. It is evident that solely the startup stage is
different from adaptive strategy procedure, The Potentiostatic voltage
value and Galvanostatic current value have been sclected after per-
forming several tests 1o eosure a good cold start performance. Current
density Is set o 222 mAem -~ for Galvanostatic mode, and eell voltage
is set 1o 0.38 V for Porentiostatic mode. It should be noted that current
density can be at high levels during Galvanostatic start-up. However,
when the current density is at its maximum, the output voltage drops to
0 which is not a practical operating voltage. For Potentiostatic start-up,
a reasonably low but practical voltage of .38 V is used to ensure high
current densities. e, 12 shows the results of the conducted tests based
on the provided information about voltage and current levels for Gal-
vanostatic and Potentiostatic startups. Uiy, 12 demonstrates the evolu-
tion of voltage in Galvanostatic mode, which is related to the demand of
222mA from the PEMFC, and current in Potentiostatic mode, which
comes from the desired voltage level (0.38 V) in the PEMFC. Looking
more closely at Fig. 12, it is observed that the current density depends
strongly on the hydration of the membrane during Potentiostatic
startup. In the beginning, the current density is low because the
membrane is initially dry. Afterwards, due 1o the produced water in the
first stage, the membrane is gradually hydrated, and its protonic re-
sistance is decreased. This phenomenon favors the inerease of the
current and consequently the heat flux and the emperarure increase
considerably. However, the current density is independent of the hy-
dration of the membrane during Galvanostatic mode since it is constant
during cold start. Eq. (16} ean explain the evolution of PEMFC tem-
perature during Galvanostatie startup which increases slowly as a result

048 —— Potenticstatic 0

~ 89
— Galvanostatic
037 0555
5 s
< 8
H g
% 027 041 8
| ] Voltage = 0.33 (V)
/ Current = 0.22 (A cm-2)
— " —1 N g.27
i 50 100 150 260
Time (s)

Fig. 12, Bvolution of cell volt
Potentinstatic stact-ugp.

and Cewrrent deassty during  Galvanostaic and
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Fig

3 represents the conesponded temperature evolutions of each
cold start technigue. According to this figure, the melting point has
been reached at 102 and 2205 in Polentiostatic and Galvanostatie
modes respectively.

torm the conducted test, it can be concluded thar low current
density in Galvanostatic startup prolongs the heating time of the
PEMFC, which makes this solution less interesting for the cold start of
PEMPEC In a vehicular application. On the other hand, Potentiostatic
startup provides a higher level af heae than Galvanostatie due to its high
current density. However, the performance ol Potentiostatic technique
mainly depends on constant cell voltage, which affects greatly the
evolution of current density and cell temperature. The value of this
voltage depends on the parameters of the PEMFC and requires several
tests to be identified.

Contrary to Potentiostatic and Galvanostatic techniques, the pro-
posed adaptive cold start steategy copes with fuel cell parameters var-
iations during cold start and keeps the current density at high levels,
leading 1o PEMFC performance improvement caused by membrane
hydration and temperature increment. This cold start steategy based on
maximum power mode aot only provides the PEMIC maximum power
but also produces high reaction heat during eold start-up. Fig. 14 shows

the comparison of the heating time and energy requirements of the
different cold start strategies. It can be seen that heating time ol Gal-
vanostatic and Potentiostatic modes is much longer than the proposed
adaptive cold start strategy. Morcover, energy consumption of adaptive

¥ Heating time (s)

8/3.36
B Required energy {1 cm-2)
481.5G
201.87 220

4

- 102
Adaptve cold Potentiostatic Galvanostatic

start cold start cold start

Fig. 14, Perfurmance comparison of dilfereny ookl st sirmegies.



is about 201.87 Jem * compared 1o 481.56 Jem 2
< of the Porentiostatic and Galvanestatic approaches

cold start strate;
and 873.36Jcm
respectively. According to the comparison of the three cold siart stra-
tegies, it can be concluded that adaptive cold start strategy is more
advantageous than Potentiostatic and Galvanostatic strategy in terms of
heating time, energy requirements. It is also evident that this adaptive
strategy does not have the prablem of adaptability and repeatability
compared 10 its comperitors.

5. Conclusion

In this paper, a new approach for PEMFC cold start has been pro-

posed premised on online parameter identification. In this respect, a
semi-cmpirical meodel is selected to predice the behavior of the PEMEC
by means ARLS algorithm. To the hest of authors’ knowledge, this is the
first proposed adaptive strategy for internal hearing of a PEMFC during
the cold start. The adaptive algorithm updates the model parameters in
order to trace the performance drifts of the PEMFC due to degradation

and operating conditions variation, and the model provides the char-
acteristic curves of the PEMFC, such as polarization and power curves,
in real-time. The maximum power point is determined with the help of
an aptimization algorithm from the power curve, and its corresponding
power is demanded from the PEMFC during the cold start. It should be
noted that the process of the cold start is performed based on purging
the PEMFC at shutdown and heating it up at startup. The whole ex-
plained process of assigning the corresponding current to the maximum
power Is done during the startup stage at low temperature. The pro-
pased adaptive strategy has been implemented in a developed test
bench. and its performance has been compared to two renowned cold
start techniques, namely Potentiostatic and Galvanostatic, in terms of
heating time and energy consumption. The achieved experimental re-
sults confirm the improvement ol over 50% regarding the defined
comparison criteria, In addition, the existed startap techuigques are
based on a pr(.\-(;\lcul.'u('d set of rules known in advance, However, the
adaptive strategy constantly modifies these rules online according to
measurements earried out on the real PEMFPC, The implementation of
the proposed adaptive cold start strategy is very convenient in a real
PEMEFC in vehicular application since it requires minimal user {nrer-
vention.

The eutcomes of this paper put forward the following directions for
future studies:

e Integration of a thermal model into the employed voltage model of
PEMFC o increase the precision of charactetisties prediction.

e ‘The application of the proposed strategy In ather fuel cells, different
technologies and power ranges, and the impact of the strategy on
the PEMFC lifetime.
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Thermal management strategies for cold start of
automotive PEMFC
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Abstract— This paper presents s comparison between byvo thermal
management strategies for cold startup of automotive Proton
Exchange Membrane Fuel Cells (PEMFCs). A sub-freezing
thermal model is developed with Energetie  AMacroscopic
Representation (EMR) to evaluate power, energy and heating time
requirements for the Keep-Warm and the Thaw ar Start strategics.
The modeling results establish relationships between the ambient
temperature and parking time, and the cold startup time and
energy requirement.

Index Terms — Proton Exchange Membrane Fuel Cell, Hybrid
Elcctric Vehicle, thermal management strategies, cold startup,
Energeric Macroscopic Representation.

[ INTRODUCTION
Proton Exchange Membrane Fuel Cells (PEMFCs) offer
interesting  charactenstics (in terms of efficiency. power
density, dynamie and operating temperature ), which makes it a
promising power source for hybrid vehicles. Thus, the Hybnd
Electric Vehicle (HEV) with a PEMFC and a battery pack (FC-

HEV) 15 a promising ccofniendly technology; however, one of

the concerns for commercialization is fast startup of PEMFC at
extremely low temperatures as n some northern countries. It
was shown that the PEMFC suffers important component
damages and performance degradation under these conditions
because of the frozen water residues [1-3]. In other studies, 1t
was found that the general thermal behavior and the efficiency
of the fuel cell in subfreczing temperatures can be considerably
improved by heating up the stack {4]

Many research studies investigated this issuc and suggested
ditferent solutions that can be divided into two main methods:
Internal heating and external heating.

The intermal heating processes include the use of the heat
generated by the exothermic chemucal reaction between
hydrogen and oxygen in the anode and cathode chambers [3].
[6]. This method can generate rapidly a large amount of high
quality heat; however, 1t adversely affects luel cconomy [ 7).

Other studies use external heat methods such as hot air forced
ventilation using a compressor |8], [9] and also waste heat from
the fuel cell [7] as well as external fluid based warm-up systems
[10]. These methods can warm up all the fuel cell components,

s by

978-14673-763
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yet cach one of them has drawbacks: there 15 not much heating
power derived from forced venulation, heating time is
relatively long when waste heat 15 used |7] and the external
fluid warm up systems require a high amount of encrgy
extracted from the battery [11]. These solutions generally use
one of twa strategies, namely the Keep-Warm and the Thaw at
Start strategies.

The Keep-Warm strategy [7], [12-14] consists in keeping the
system warm o prevent freczing, This strategy potentially
prevents damages caused through freeze and warm-up cycles
Moreover Sasmito et al. [3] and Lin et al. [15] demonstrated
that thermal msulation 15 very mmportant to keep the stack
temperature above the minimum operating temperature (7w
tor a long time period and thus to minimize cnergy consumption
durmg parking time. However, thermal insulation increases
stack weight and volume, which adversely impact the vehicle
perlormance and cost | 7).

The Thaw at Start strategy [ 7], [16]), [17] requires a high power
source that enables the heaung-up ot the stack at startup. Haas
ctal [18] and Ko et al. [19] showed that in order to mimnimize
the encrgy consumption for Thaw at Start strategy and avoid
FC damage trom ice expansion duning freezing, it 1s important
to remove water from the FC by dry purge during shutdown;
therefore it 15 necessary to quickly re-humidify the fuel celt
membrane at startup.

The objective of this paper 1s to provide a companson of encray
and startup time requirements between these two strategies.
We consider a system composed of a battery pack, a PEMIC
and an external heat source, modeled by a heat exchanger and
an anti-freeze flutd (a mixture of water and glycol). Energetic
Macroscopie Representation (EMR) 15 used 1o represent the
model.

IL.

The studied system 15 composed of a PEM fuel ccll, a battery
and a warm-up system. The heat trunsfers are ensured by an

MODEL DEVELOPMENT

cxchanger and an anti-frecze fluid pumped through a flad
circuit to heat up the stack (Fig. 11

$31.00 ©2015 [EEE



IThe model 15 divided o two parts: an clectncal model
desenibing the electric power supply of the heat exchanger and a
thermal model describing the heat transfers between the heater,
the heat exchanger flud, the stack and the environment.

From an electrical point of view, the PEMFC is connected to the
battery with a serial topology in order to propel the vehicle.
Nevertheless, the power propulsion system is not considered in
this paper.

The Energetic Macroscopic Representation (EMR) formalism
[20] has been chosen to highhght energetic properties of power
systems for an casy deduction of their control schemes. EMR is
a graphical description based on a cognitive systemic approach
and on physical causality.
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—— Elpctrical connection
e Huating fuid flaw
Heae flow

frg Warm-up system and PEMFC

A Elecirical model

I"1s defined as the battery outpuf voltage and 1t is dependent on
battery Open Circunt Voltage (€CT7), the delivered current (1)
and the voltage drop in the internal ohmic resistance (7).

V=0CV-ri (1

Cold weather affects fuel cell performances as well as battery
clticiency. Subfreezing temperatures inerease the internal
resistance and lowers the capacity of the battery. Thus, it
reduces the amount of energy extracted and power capability:
thereby, it is an issue that needs to be investigated [21}].

At Hvdrogen Research Institute, 4 model of Lithium cell
operating in cold conditions was developed. Jaguemont et al.
[22], [23] showed that the discharging time and cnergy
delivered are reduced at low temperatures (TABLE 1),

TABLE | OUTPUTS CHARACTERISTICS OF THE LITHIUM CELL
AT LOW TEMPERATURES [22]
‘T'est characteristics
3 Max
Test £ = Energy R
temperatare femperatire Di; e farging delivered Discharging
weasicred af rime (s) Ok current ()
the coll (°C) }
3163 7022 3z st
b 3R.25 a5 293 iy
52.20 1213 3ine
962 6206 S0
o 1143 3132 100
24,74 10896 Ao
462 62064 50
-faeg §.73 37 ity
18 89 104 Al
Re -1375 3491 50
-778 3198 100

In our study, there are 32 connected batteries and the amount of
energy delivered by the Lithium batteries hsted m TABLE ['in
subfreczing temperatures satisfies our requirements (o power
the warm-up system. The other characteristics of the battery
considered n this paper are listed in TABLE 11

TABLE D BATTERY CHARACTERISTICS
Nomimal voltage 32V
Max. discharging | Consistent current <= 310
current Impulse currem <= 1N
Internal resistance 1.8 m
Working temperature |-20°C ; 657C|

The battery EMR pictogram is an oval clement, with current us
nput and voltage as oulput, as depicted i Fig. 2.

In order to represent the model with ERM, power must be the
result of the multiplication of an acuon vanable and a reaction
variable, To suusfy this condition, the entropy flow 45 which is
a variable related to temperature, is used. This latter is coherent
with ERM because the result of multiplication of this vanable
and temperature equals power [24].

The entropy flow ASi [25] represents the heating element
power and 1s modeled by (2 where R, T. and i are the heat
exchanger resistance, the fluid temperature and the heat
exchanger current, respectively. It 1s represented by a multi
physics converter that ensures the energy conversion between
the electneal and thermal parts (Fig. 2).
R il.)?z t2)
T,

w

ASpe =



Battery

Heat exchanger
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B. Thermal mode!

The PEM fucl cell stack is composed of 23 cells. Once again,
the cleetric behavior is not considered and the stack s only
represented by a thermal model. The warm-up system enables
the control of the stack temperature and the present thermal
model 1s developed based on previous works [ 10] and using the
following assumptions:

The thermal model of PEMFC is represented by the
average spectfic heal capacity (C) and the heating
thermal mass (me);

The maximum  heating
system is 5 kW,

The flow rate ol the liguid 15 constant |

The imnal temperature of the fhud, the stack and the
environment arc known.

power of the warm-up

Fucl cell properties and heat transfer parameters are listed in
TABLE 1L

[ABLE UL FUEL CELL PROPERTIES AND HEAT TRANSFER
PARAMETERS
Parameters Values
N 23 cells
Fuel cell My 12 [kg]
Cr 700 [J kg K]
']':1 roin 5°C
Toun 60°C
Natural h,. ' S|IW-K ' m?
convection Sec 0.24 [m?|
I, | 4200 [Jkg'-KT)
Water forced m, 7.2 [kg)
convection hew 1934 |[W-K'-m?]
B 0.5962 [m?|
m, 0.055 [kas'|

The system is modeled by these differenual hinear equations:

J@s-aspnoa

T,

w Twﬂ

1
4
m

wew

1
Tie = Tho o | (85 = Ay T dt ()
I fea m.ft‘c;‘t' ambpl ff
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where me, Co, ma. Co, Tiun Too and Ti are the fuel cell mass,
the average specitic heat cocflicient of the fuel cell, the fluid
mass, the average specific heat coefticient of the flud, the
inttial temperature of fluid, the imitial temperature of fucel cell,
und the fuel cell temperature, respectively. The entropy flows
A4S, and A4S, represent the heat transferred into the heating thud
(5}, (6) and A4S, represents the heat flow between the fuel cell
and its environment (7).

Kw (33
as, = T, (Tw — Tpe) )
Ky ,
88, = 5= (T = Tre) %
T
itl K, =m,C [1 < (—hcw SN)]
with w = Myl BEp . Gy

where N, S, and ., represent the forced convection heat
transler coetficient, the heat transfer surface and the flurd mass
Hlow rate, respectively.

h {S T . b
% !Tr.: = Tu!I:L'} (7

ic

ASgme =

where S, b, and T, arc the heat transfer surface between the
environment and the stack, the natural convective heat transfer
coeflicient and the ambient temperature, respectively.

The analytical thermal model s modeled by EMR, as secen i

Fig 3.

Heat exchanger PEMEFC PEMEC
Fluid Flasid Environmment Erviromunent
1 Shio) I )
. . N -2 - . . - .
a5, T A5 L
T a5 I 45, Env
T,

Fia. 3. EMR of the thermal pan
.
Once the complete model is represented in EMR (Fig. 4), a
control stnucture must be estabhished. First, the system control
loops are defined and then the inversion principle 15 used. It
consists of inverting the model blocks to control the system
variables. Finally, the PEMFC temperature 7 1s controlled by
acting on the heat exchanger current {44}

Global EMR of thermal management system
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Fig. 4. {ilobal EMR of thermal management system.
I THERMAL MANAGEMENT STRATEGY
Every fuel cell has its lemperature operaling  range:

Tiwn = Tp ¢ Tigw, which is provided by the fuel cell
manufacturer, where T, and T represent respectively the
minimum operating temperature and the maximum operating
temperature, [1 the fuel cell temperature is below T, it is
recommended to heat up the stack in order to avoud ice build-
up and possible physical damages to the cell.

An externmal source (heat exchangery is used to nise the cell
temperature from subfreezing to 7., but once we reach T ..
it woulkd be more energy wise to use the exothermic reaction
inside the stack to reach Fiew [11]. In this paper we focus on
the temperature range from subfreczing to 7y ..

Our model, deseribed previously, allows o determine the
heating time and the encrgetic requirements of the two
strategies:

- The Keep-Warm strategy keeps 7o around Tows
during parking time to avoid freczing (Fig. 5) [7];

- The Thaw at Start strategy requests rapid heat-up 1o
reach T, dunng startup (Fig. 5) [7].

Fig. 5 shows the sctual vanation of T: with time when the
vehicle 15 stored at -20°C ambient temperuture for both
strategics

Temperature {*C)

-
e

v o ST Y e Ll e W S 1
C )

T
Time (hourk

Fig 3. Fuel cell temperature evolution afler shutdown for both strategies
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IV, SIMULATION RESULTS
In this section, the EMR model is used to mvestigate the
advantages and disadvantages of external heating strategies in
subfreezing temperature,

To determine the heating time, power and energy reguirements
for both strategies proposed in this paper, two different
scenarios are constdered:

- For the first strategy, mittal stack temperature, fluid
temperature and ambient temperature are fixed and the
established model 1s used to determine the power and
energy requirements to keep T around Fews duning
parking time;

- In the second strategy, the ambient temperature is
fixed: we assume that the system starts at the given
cold soaked temperature and the mode! determines the
energy and heating time requirements to reach T

For the Keep-warm strategy, a low heating power (383 W) is
required to keep 7 around T, at -20°C, while the other
strategy requires high heating power (5 kW) to raise 7: from
subfreczing temperature (0 7.

Fig. 6 provides a companson of energy requirement evolution
curves duning cold startup from -20°C. The blue curve shows
that energy requirement for Thaw at Start strategy depends only
on the imtial stack temperature and does not vary with vehicle
storage time. The red curve shows a positive slope that can be
explained by the fact that the Keep-Warm strategy conptinuously
requires energy.

As seen in Fig. 6, there is a break-even parking duration (D)
where the Thaw at Start strategy becomes more advantugeous
that the other one 1n term of energy consumption.
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Fig 6. Companson of energy consumption between Thaw &t San und Keep-
Warm strategies at -20°C,



To carcfully vesugate the cnergy requirement for both
strategies, simulations are rerun with  different ambient
lemperatures.

The total cumulative energy consumption s sflected directly by
the ambient temperature and Fig. 7 shows that a higher
temperature provides a signiticant increase in D (by roughly 15
hours for an ambient temperature rising from -20°C o 0°C).
Then D 1s highly dependent on the ambient temperature.

w - :4 1e .- L

Temperatures [°C)

Fig. 7 The break-even parking duration (£} evelution curve for various
amiwent (empematures

In this study, it is assumed that once Ty reaches T, the fuel
cell can start. The Keep-Warm strategy does not allow the stack
to freeze and 7 remains 1n its lemperature operating range. For
the Thaw at Start strategy, high power heat is required at startup
to inerease Ty up to Ty during o certain heating time (#).

Fig. 8 shows the r, evolution curve for different ambient
temperatures. Decreasing Fowe provides a significant increase m
¢, tby roughly 101 seconds for an ambient temperature drop
from 0°C to -40°Cy. We conclude that ¢, highly depends on the
heating power, the stack's thermal mass and ambient
temnperature. Obviously, the Keep Warm strategy is always
more advantageous in term of cold startup time.
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V.o CONCLUSION
The main focus of this study 1s to present a thermal
management svstem model that allows the comparison of
energy, power and heating time requirements for the Keep-
Warm and Thaw at Start strategies.

The Keep Warm strategy prevents the freezing of the stack; this
1s ensured by a control and sensing system that manages energy
consumption during parking. This method needs a continuous
supply of low power energy.

The Thaw at Start strategy does not consume energy during
vehicle parking but does require high power heat for rapid
startup of frozen PEMEFC.

Simulation results show that the Keep-Warm strategy 15 more
cffective for a short parking time and for nuld sub-freczing
temperatures but becomes ineflicient for long parking time. The
Thaw at Start strategy requires less energy for long parking
ume, yet, requests high-power and stgmiticant time to start.

As a result of our analysis, we conclude that ambient
temperature, stack’s thermal mass and parking time are the most
important factors affecting the cold startup time and energy
requirements for both strategies and since none of these
strategies is ideal on all levels, the combmation of both will
provide the most promising solution for cold startup of tuel
cells.
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Abstruet—This paper presents an experimental comparison
between two self-cold start strategies of autometive Proton
Exchange Membrane Fuel Cells. The compared strategies are the
maost commonly studied ones based on constant voltage and
caonstant current modes, and they are the most effective regarding
the energy consumption and system cost. Experimental results
show that constant voltage strategy is more advantageous than
the constant current strategy in terms of heating time and energy
consumption. Nevertheless, constant voltage strategy does not
adapt to the variation of operating conditions which creates a
problem of repeatability.

Keywords—cold start; Proton Exchange Membrane Fuel Cell;
experimentaf approach; constant current; constant voltage

I INTRODUCTION

Successful startup of Proton Exchange Membrane Fuel Cell
(PEMFC) from subfreczing temperatures is one of the
remaining technical challenges for their automotive use. The
main cold start problem is water freezing. If the generated heat
is not sufficient to rase stacks lemperature above freczing
point, the residual water produced at the cathode through the
clectrachemical reaction could treeze and lead to ice tormation
under sublreezing temperatures [1]. The formed ice blocks
oxygen flow and slows the oxidation reaction at the cathode
[2-4]. These phenomena cause a significant voltage drop, and
thus prevent the cold stan, in addition to accelerating the
PEMFC degradation [3-7]. In order to solve this problem,
recent studies [B-11} suggest purging the stack at shutdown
and heating it at start-up. In this proposed sirategy, using the
heat generated internally by the stack during the exothermic

reaction was evidenced to be more profitable in terms of

required energy and cost than using external heating source
{Fig. D)[12]. After exploring the different self-cold start
solutions, it has been concluded that the solutions based on
constant voltage and constant current modes are the most
cfficient regarding the energy consumption and system cost
[12]. In this context, Hishinuma et al. {13] and Lin ct al. [10]
presented a selt-cold stant strategy bhused on a purge procedure
at shutdown and the constant current mode at startup. This
strategy 1s unfortunately himited. It is moperative below -5°C

978-1-3090-3949- 1/ 8/531.00 £2018 IEEE

temperatures. To raise the heat ux supplied by the constant
current mode, Guo, Luo and Jiao | 14] suggest to introduce an
Hz/0: mixture on the anode side to supply a PEMFC cold sturt
from —20 °C. This strategy is expensive regarding the cnergy
consumption, and 1s influenced by many paramecters, maialy,
the membrane  hydration, temperature  and PEMFC
degradation. There 1s another self-cold startup strategy in
which water content in the membrane, 1s reduced at shutdown
and constant voltage mode s emploved at start-up [1, 15-17].
Thas strategy 15 operative at a wider temperature range that can
reach up to =20 °C. Yet, its cfficiency is influenced by the
internal PEMFC parameters. The various research projects that
proposc a constant voltage or constant current start-up arc
based on different PEMFC models. The modeling work of
PEMFC focuses on modeling complex physical phenomena
such as waler fransport in PEMFC, e formation in the
cathodic catalytic layer, clectrochemical reactions, PEMFC
heat exchanges, and several other phenomena. The interaction
between these different physical demains forces researchers to
rely on different hypotheses depending on the use of the
model. These models allow to simulate the non-linear behavior
of the PEMFC and the dynamic evolution of these parameters
throughout the start-up but do not take into account the
degradation of the PEMFC which 15 a difficult factor to model
and which considerably influences the performances ot the
PEMFC. The variety of proposed models and the different
used hypotheses influence the simulation results of constant
voltage or conslant current cold start presented in the
literature.  Consequently, a companson study between the
different cold start modes is presented based on experimental
studies. The rest of the paper is organized into 3 sections. The
experimental system is presented inosection 2. Experimental
results are discussed 1n sections 3. Finally, the conclusion is
presented in section 4.
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11, EXPERIMENTAL SYSTEM

The work camied out in this study aims w0 compare the
performance of constamt  voltage and constant  current
strategies based on experimental approach. This study allows
to identify the best cold stant strategy and explore these
limitatons. In this context, a test bench was developed to
compare the two cold start solutions:

Constant current: It consists in fixing PEMFC current and
conscquently a variation of PEMFC voltage according 10 1ts
polanzation curve, which favors heat production mside the
stack.

Constant voltage: It consists in fixing the PEMFC voltage
and consequently a drastic increase m PEMFC current density,
which promates the production of heat in the stack.

Ao Experimental setup

The test bench comprises a  thirty-six-cell air-breathing
PEMFC manufactured by the company Horizon (Table 1), The
pressure of the PEMEC on the anode side 1s set at 1.5 bar. On
the cathode side, the pressure 15 equal to the atmospheric
pressure (1 bar). The PEMFC includes 2 fans to supply the
PEMFC with oxygen and 10 cool down the stack mn case of
overheating. Moreover. PEMFC s equipped with a purge
vitlve 1o purge residual water every 10 s for 10 ms throughout
the stack operation. As shown in fig. 2, the PEMFC s
connected to a Natonal Instrument CompactRIO through s
controller.  The NI CompactRIO 9022 programmable
controller allows PEMFC auxihanies control (fan speed, purge
vulve, hydrogen valve) and PEMFC data acquisition {current,
voltage, temperature, hydrogen flow). The NI programmable
controller 1s configurable through a LABVIEW interface. The
test beach s also equipped with a programmable load
manufactured by BK Precision to configure the PEMFC in
constant current or constant voltage mode. The wested PEMFC
1s stored i a cold room 1o simulate winter conditions (Fig 2).
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G-Power Supphes-
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10 Flow meter

L1 Hydrogen senuor
| 12: Thermistor

Fig 2 Schematic of the experimenal system

TABLE L FUEL CELL PROPERTIES
Numniber of Cells 6
Memhbrane active 54 cm
arca
Rated Power 300 W
Reactants Hydrogen and A
\Smibient . 30 C (A1 86 1
Temperature 3= 07C (41 = 86F)

Hydrogen Pressure 045 - 0,58 Bar

Numidification Sell-humdified

Cooling Air (integrated

cooling fan}

EfMiciency of Svstem
r : Wram 4V

Law Voltage

Protection 12V

B.  Cold start experiments

The expenimental process to compare constant voltage and
constant current strategies nvolve 3 main steps: purging,
cooling down, and start-up.

l. The purge procedure 1s essential because a dred
membrane can soak up produced water dunng cold
start and thus decelerates 1ce formation n the cathode
catalyst laver. The purge procedure implies activating
the purge valve for 10 s duning PEMFC shutdown.

2. Upon the purge step 1s completed, the PEMFC s
cooled for 4 hours until the desired temperature.

3. Once the cooling step 1s fimshed, constant voltage or
constant current mode s activated to warm up the
PEMFC. For the choice of the voltage value for
constant voltage mode and the current value for
constant current mode, 1t 1s ditficult o relv on the



values presented in the literature since they depend
strongly on the PEMFC parameters. For constant
voltage mode, cell voltage 1s set to 0.38 V (vollage
corresponding to the rated power according to the
PEMFC datasheet). For the constant current mode,
the PEMFC polarization curve 1s plotted at ~20 °C o
choose the current density corresponding to the cell
voltage sclected for the constant voltage mode (222
mA cm?). At start-up, both solutions produce the
same power density 0.38 V * 222 mA ¢m”. The
constant current and constant voltage modes are
compared under the same condtions so that the purge
procedure, the PEMFC initial power and the initial
heat ratio remain identical for both solutions. On this
basis, all initial conditions such as initial current
density (222 mA em™), intial cell voltage (038 V),
initial temperature (=20 *C), hydrogen pressure (1.55
bar), fan speed (33% of its maximum velocity) and
purge time (10 s} are identical for both solutions. The
PEMFC cold start parameters such as hydrogen
pressure, fan speed and purge time are chosen afler a
pammetric study to identify the best PEMFC cold
start conditions.

I RESULTS AND DISCUSSION

In this section, the developed test bench is used to investigate
the cold start performances of constant voltage and constant
current strategies from =20 °C.

Fig. 3 and 4 provide the evolation of PEMFC current density,
cell voltage and PEMFC temperature for a cold start with
constant voltage and constant current modes from -20 °C
[mitially, the membrance 1s dry, and its ochmic resistance 1s high.
Dunng constant voltage cold start, the current density depends
strongly on the hydration of the membrane [18]. In the first
stage (between 0 and 20 5), the current density is low, and the
water produced by the chemical reaction promotes membrane
hydration. In the second stage (between 20 and 70 s), the
membrane hyvdration allows to reduce its ohmic resistance and
consequently the current density mereases. Fig. 4 shows that
the produced heat at this stage makes an inerease 1n the
PEMFC temperature. In the third stage (between 70 and 140
s, the increased temperature facilitates water transport
between the cathode catalytic layer and membrane, which
improves considerably membrane hydration and favors the
current density increase (Fig. 4).

For constant current cold stant, since the density of the current
is constant, the membrane hydration does not interfere during
cold start-up. The evolution of the PEMFC femperature during
constant current sturt is explained in (1). The temperature
augments slowly because of the decreasing of the heat flux
() caused by the increase of the cell voltage (Fig. 4).

Qu = WAH2 FY-Vipgre | Lo sire (h
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Where AH, F, Vpege and Lpgyee have been respectively
defined as the Enthalpy of the reaction, Faraday constant,
PEMFC voltage and PEMFC current.

Fig. 4 shows the evolution of PEMFC temperature for the two
strategies. In the one hand, the PEMFC heating time is
extended by the low current density for constant current mode,
On the other hand, the constant voliage mode shows a rapid
increase in PEMFC temperature due to its high current
density. Table Il provides a comparnison between the two
strategies in terms of energy consumption. The constant
voltage mode provides a higher power than constant current
mode owver a short period. Conscquently, the energy
requirements of the constant voltage mode (481.56 J em?) are
lower than those of the constant current mode (873.36 J cm™).
To conclude, constant voltage mode is more advantapecous
than constant current mode regarding the heating time and
energy consumption.
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TABLE 1l COLD START PERFORMANCES OF CONSTANT
VULTAGE AND CONSTANT CUREN T MODES

Heating time Energy requirements

Constant voltage mode 02 48156 Jom™

Caostant corrent made 2208 47336 Jam™
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In the following, the mmpact of the cell voliage value on the
constant voltage mode performance is studied. Fig 5 and 6
show the evolution of the current density and PEMFC
temperature for different cell voltages. It is clear that the cell
vollage greatly affects the current density and PEMFC
temperature evolution. A higher cell voltage decreases the
current density which increases the heaung ume of the
PEMFC. It is evident that by lowerng the cold stan voltage.
the PEMFC current density increases and consequently the cold
start performances mmprove, but 1l 1s important to notice that
there 1s a hnuting veoltage bedow  which, the PEMFC
periormances detenorate.
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For constant voltage start-up, i order to achieve high current
densitics along, a low practical voltage s required. However,
the practical voltage relies on the PEMFC state and parameters
which necessitate numerous tests to be identified. As seen in
fig 7, for the same constant voltage value, a new PEMIC
deliver more thermal power than a degraded one. There 13, as
well, a problem of reproducibity and adaptablencss i the
constant voltage start-up. Tlus 1s because the constant voltage
made does not adjust to the changing operating conditions
(stack’s temperature, membrane hydration. ) and the PEMFC
degradation.
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IV,  CONCLUSION

This study allows to conclude that low current density for
constant current start-up cxtends the PEMFC heating time,
which makes this solution less interesting for cold start of
PEMFC vcehicle. On the other hand, constant voltage mode
furnishes high current density and consequently higher heat
than constant current mode. In this context, experimental
results  show  that constant  voltage  strategy is  more
advantageous than the constant current strategy regarding the
heating time and cnergy consumption. [t is shown that
constant voltage mode is more suited to the PEMFC cold start
problem, but this solution has scveral disadvantages. The
constant voltage mode is efficient i terms of energy
requirements but has a long heating time (about 103 s for a
cell voltage of 038 Vieell). Constant voltage mode requires
constant cell voltage during cold start procedure. The required
voltage necessitates many tests to be identified and depends on
the PEMFC state and parameters. In addition, constant voltage
maode presents a problem of repeatabulity, so that the same cold
start performances (heating time and energy consumption) are
not always obtained. This problem of repeatability is related to
the fact that this mode of operation does not adapt to the
variation of the PEMFC state (degradation, membrane
humidity, temperature). Based on these conclusions, it is
essential 1o develop a real-time adaptive cold start strategy that
copes with fuel cell parameters vaniations during cold start and
keeps the current density at high levels, which improves
PEMFC performance by membrane hydration and temperature
increment.
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INNOVATION

BACKGROUND

The proton exchange membrane fuel cell (PEMFC) is
widely regarded as a potential power source for
mobile and portable applications owing to its
noteworthy features of high efficiency, quick
response and zero emission. PEMFCs have reached
the commercialization stage due to an impressive
worldwide R&D  effort. However, further
improvements are needed to overcome barriers
related to durability, costs, and cold starts. Among
these barriers, the cold start is of critical importance
for optimal PEMFC performance and durability. The
water produced at the cathode through the
electrochemical reaction could freeze and lead to ice
formation under subfreezing temperatures. The
formed Ice can prevent the migration of oxygen,
increase membrane resistance and decrease the
cathodic oxidation reaction. These phenomena
cause a significant voltage drop resulting in cold start
failure.

TECHNOLOGY

The current invention is based on an adaptive cold
start strategy focused on reducing energy
requirements and optimizing start-up time by
reducing the degradation of the PEMFC. it avoids
adding external heating devices by using heat
released by the exothermic reaction to warm up the
PEMFC. The proposed strategy controls the PEMFC
parameters in real time in order to maximize heat
flux in the stack depending on the state of the
PEMFC. In addition, this strategy avoids complex
modeling of PEMFCs and provides a cold start
solution adaptable to the state of the PEMFC.

COMPETITIVE ADVANTAGES

e The adaptive cold start strategy is simple to
implement in a real and commercial PEMFC
system and requires minimal user intervention,
which minimizes manipulation and
parameterization errars.

e The adaptive cold start strategy adapts to the

variation of PEMFC degradation. Whether it is a
new PEMFC or a degraded one, the strategy
automatically changes its parameters to ensure a
fast and successful cold start.

e The adaptive cold start strategy greatly reduces

the cold start-up time and the energy
requirements. On our tested fuel cell,
conventional methods result in a start-up time of
about 45s. This invention allows starting the
PEMFC in less than 15s.

e The current start-up techniques are based on a

fixed, pre-calculated set of rules. This invention
modifies these rules according to measurements
carried out on the PEMFC system in real time. It
adapts to the cold start conditions {ambient
temperature, air humidity, PEMFC degradation,
etc).

APPLICATIONS

The invention can be used on vehicular or stationary
applications.

TECHNOLOGY DEVELOPMENTAL STAGE

The adaptive cold start strategy was developed and
validated experimentally at -20°C on a 500W fuel cell.
It is perfectly functional: until now, 100% of start-ups
at -20°C have been successful. The upcoming work
will focus on the portability of the strategy on other
fuel cell models (different technologies and different
power} and the impact of the strategy on the lifetime
of the fuel cell (aging study).

BUSINESS OPPORTUNITY
Technology licensing
FOR INFORMATION PLEASE CONTACT:

Duc LeVan

Senior Director — Business Development
Phone: 514-840-1226 # 3003

E-mail: dlevan@aligo.ca
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Articles publiés dans le cadre d'une collaboration

[144] M.Kandidayeni, A. Macias, A. A. Amamou, L. Boulon, S. Kelouwani, and H. Chaoui,
"Overview of Fuel Cell Parameters Estimation for Energy Management Purposes "
Journal of power sources.

Contribution :

e Développement de l'algorithme d'identification récursive " Recursive least squares
filter " RLS

e Développement du banc d'essai (Hardware + Software)

[145] M. Kandidayeni, A. Macias, A. A. Amamou, L. Boulon, and S. Kelouwani, "Energy
Management Based Comparative Analysis of Online Identification Algorithms in a
Fuel Cell System."

Contribution :

e Développement de l'algorithme d'identification récursive " Recursive least squares
filter " RLS

e Développement du banc d'essai (Hardware + Software)
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Annexe C — Les différents types de piles 4 combustible

Les piles a combustible peuvent varier de minuscules appareils produisant seulement
quelques watts d'électricité, jusqu'a de grandes centrales produisant des mégawatts. Toutes les
piles a combustible sont basées sur une conception centrale utilisant deux électrodes s€parées
par un électrolyte solide ou liquide qui transporte des particules chargées €lectriquement entre

eux. Un catalyseur est souvent utilisé pour accélérer les réactions au niveau des électrodes.

Les types de piles a combustible sont généralement classés en fonction de la nature de
I'électrolyte qu'ils utilisent. Chaque type nécessite des matériaux et des combustibles
particuliers et convient & différentes applications. L'énergie fournie par les différents types de

piles dans les différentes applications est présentée dans le tableau ci-dessous.

Tableau C.1 M¢égawatts expédiées dans le monde entier par type de pile [3]

Megawatts | 2011 2012 2013 2014 2015 2016
PEMFC 49.2 68.3 68.0 72.7 151.8 311.2
DMFC 0.4 0.3 0.2 0.2 0.2 0.2
AFC 0.1 0.0 0.3 0.0 0.2 0.0
PAFC 4.6 92 7.9 3.8 24.0 46.6
MCFC 44.5 62.0 91.9 70.5 68.6 66.9
SOFC 10.6 26.9 47.0 38.2 533 53.7
Total 109.4 166.7 2153 185.4 298.1 478.6
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La PEMFC est la technologie la plus utilis€ée pendant les 6 dernieres années. Les PEMFCs
sont commercialisées en deux architectures (PEMFC a cathode ouverte et a cathode fermée).
La PEMFC est considérée comme une pile a combustible a basse température de
fonctionnement (40°C < T <100 °C). Il existe une variante de la PEMFC qui fonctionne a des

températures €levées. Elle est connue sous le nom de : PEMFC a haute température

(PEMFC HT).

En changeant I'électrolyte d'un systéme a base d'acide a un systeme a base d'acide minéral,
les PEMFCs HT peuvent fonctionner jusqu'a 200 °C [3]. Ceci surmonte certaines des
limitations actuelles en ce qui concerne la pureté du carburant avec les PEMFCs HT, capables
de traiter le reformat contenant de petites quantités de monoxyde de carbone (CO) [3]. La
production de ce type de pile peut également étre simplifiée grace a I'élimination de

I'humidificateur.

Les PEMFCs HT ne sont pas supérieures aux PEMFCs conventionnelles ; les deux
technologies trouvent des créneaux dans lesquels leurs avantages sont préférables. Le tableau

ci-dessous résume les différences entre les deux variantes de PEMFC.

Tableau C.2 Comparaison entre la PEMFC basse et haute température [7]

PEMFC basse température

PEMFC haute température

Température d'opération

80-100 °C

200°C <

Electrolyte A base d'cau A base d'acide minéral
Tolérance au monoxyde de | <50 particules par million 1 —5 % par volume
carbone
Tolérance aux impuretés Basse Haute
Densité de puissance Haute Basse
Gestion d'eau Complexe Non
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Annexe D : Représentation Energétique Macroscopique

La Représentation Energétique Macroscopique (REM) est un outil de représentation des
systémes multi-physiques. Ce formalisme représente un syst¢me multi-physique par des sous-
systémes échangeant deux informations : I’effort © e > (ou variable potentielle) et le flux “ f’
(ou variable cinétique). Ces deux variables sont appelées variables de puissance généralisées

[164].
Les sous-systemes sont présentés par quatre types d’éléments [164] :

(1) Les éléments sources : La sortie de I’élément produit une action sur le systéme qui
transmet sa réaction a I’entrée de 1’élément.

(i)  Les éléments de conversion : Ils permettent la conversion d’énergie dans un méme
domaine énergétique ou entre deux. Les conversions sont souvent assurées sans
accumulation d’énergie ni pertes.

(iii) Les éléments d'accumulation: Ils accumulent de 1’énergie et sont donc
particulierement soumis a la notion de causalité.

(iv)  Les ¢éléments de couplage : Ils permettent la distribution de I’énergie dans un
méme domaine énergétique ou entre deux domaines. La distribution est souvent

assurée sans accumulation d’€nergie ni pertes.

Chaque type d'éléments peut appartenir a n'importe quel domaine physique (électrique,
thermique, mécanique, etc) (Tableau D.1). L'avantage de l'utilisation de la REM réside dans
la Structure Maximale de Commande (SMC). La SMC consiste a inverser les blocs de la REM
afin de concevoir une conception systématique d'une architecture de commande [164]. Pour

une chaine d'élément donnée, le modéle contenu dans chaque bloc est directement inversé pas
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a pas de maniere a remonter jusqu'a une entrée de controle. Par contre, les blocs de type

accumulation d'énergie présentent un probléme lors d'inversion du bloc. Par conséquent, des

correcteurs sont utilis€s pour inverser ce type de blocs [165].

Tableau D.1 Les blocs de la Représentation Energétique Macroscopique [166]

Bloc Description Bloc Description
> variables d'action et de = T Source d'énergie
+— réaction —— . .
(Terminale du systéme)
— > f—» Accumulation d'énergie — __j Inversion indirecte
— |— (stockage d'énergie) ; EV (Controle en boucle
P E— formeé
ermee)
— —> Convertisseur Mono- Inversion directe
< < hysique A
physiq «— (Contr6le en boucle
i (Conversion d'énergie) ouverte)
_T/F\_, Convertisseur Multi- ' Inversion directe en
L /) physique { \ utilisant un rqet de
‘}/ . o . perturbation
(Conversion d'énergie)
" Couplage Mono-physique Stratégie
_..
y (Distribution d'énergie) (Gestion de l'énergie)
.4_
( \]—Pl Couplage Multi-physique Inversion d'accouplement
. (Distribution d'énergie) (pondération)
Estimateur ‘ﬁ— Inversion d'accouplement
_1‘ (Distribution)

Cette breve explication de la REM devrait donner au lecteur les quelques connaissances

nécessaires a une bonne compréhension des travaux présentés dans la section 3.1.
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D.1 Représentation du systéme par la REM

La REM n'est pas totalement aboutie notamment dans les domaines de la thermique, de la
thermodynamique ou de I'électrochimie [164]. Afin d’adapter la REM au domaine de la
thermique, un flux d’entropie a été introduit dans le modele analytique. Commengant par

présenter le modele analytique sans le flux d'entropie.

Partie électrique

Batterie
V=Voc—ri (D.1)

Avecr, Voc et i sont respectivement la résistance interne de la batterie, la tension en circuit

ouvert et le courant délivré par la pile.
Elément chauffant
P,. =R i? (D.2)

Avec Pre et R sont respectivement, la puissance thermique de 1'élément chauffant et la

résistance de I'élément chauffant.

Partie thermique

1 .
Tw = TwO i f(Phe_Qw)Tw dt
mew
1 _ . (D.3)
ch | chO + me.C f(QwZ - Qamb) ch dt
fc™fc

Avec mp, Cr, Tre, Qw, Mw, Cw, Tw, One et Qump sont respectivement la masse de la pile, la
chaleur spécifique moyenne de la pile, la température moyenne de la pile, le taux de transfert

de chaleur entre la pile et le fluide caloporteur, la masse du fluide caloporteur, la chaleur
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spécifique du fluide caloporteur, la température moyenne du fluide caloporteur, la puissance
électrique délivrée par I'élément chauffant et le taux de transfert de chaleur entre la pile a

combustible et I'environnement.

La quantité de chaleur Qu transférée a la pile

Qw = K, (Tw - ch) (D.4)

Le taux de transfert de chaleur entre la PEMFC et 'environnement
Qamb = hpe Sne (ch - Tamb) (D.5)

AVEC hne, Sen, Tamp sonit respectivement le coefficient d'échange thermique par convection,

la surface d'échange ou surface extérieure de la pile a combustible et la température ambiante.

D.2 Adaptation du modéle analytique a la REM

Il est important de doter le formalisme d’une extension dans le domaine des transferts de
chaleur afin d’autoriser I’implantation de boucles de régulation de la température. Dans cette
partie, nous allons adapter le modéle analytique thermique a la REM. La présentation des

équations analytiques (D.1-D.5) exige deux conditions :

- Le produit de la variable d’action par la variable de réaction doit €tre équivaut a une
puissance

- Les puissances des deux c6tés de chaque bloc doivent étre égales

Les équations du modéle analytique ne satisfont pas ces deux conditions. Par conséquent,
on a fait appel a la notion de flux d’entropie ASq qui est une variable de flux associée a la

température et se définit comme suit [164]:

Q=T ASq (D.6)
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Cette nouvelle variable est cohérente avec la REM. La deuxiéme variable sera la température
puisqu'elle est la seule grandeur mesurable dans le domaine de la thermique et le produit des
deux variables est uniforme a une puissance. En appliquant le principe de flux d’entropie, les

équations (D.1-D.5) seront présentées comme suit.

V=Voc—ri (D.7)
Ph. =R i? (D.8)
Ricp?
ASpe = — (D.9)
Tw
1
Ty = Two + f(AShe —-AS,) T, dt
m,,Cy,
1 (D.10)
ch = chO + C J’(Aswz — ASgmp) ch dt
mfc fc
hnc S‘I'I.C
ASamy =~ (Tec = Tamp) (D.11)

En deuxiéme lieu, on s’intéresse au probléme de puissances en amont et en aval de
I'élément qui doivent étre égales. La température du fluide et de la pile sont a priori inégales,
donc pour avoir I’égalité de deux cotés de 1’élément REM, les deux flux d’entropie ne peuvent
pas étre égaux [119]. Afin de résoudre ce probleme, on définit deux variables ASw et ASw2

permettant d’obtenir 1’égalité de puissance de deux cdtés de 1’élément

Kw
ASw = T_ (Tw - ch)

K (D.12)
ASy, = T_fc (Tw — ch)

L'interconnexion des €léments précédemment présentés conduit & une REM globale du

systeme de gestion thermique de la PAC. Le modele présenté ci-dessous montre que nous ne
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possédons pas de moyen d'action direct sur la température de la PAC. Les seules entées de

réglage dans le systeme sont le courant délivré par la batterie et le débit massique du fluide

caloporteur.
. ] Echangeur de
) Convertisseur fchangeur chaleur; PEI}’IFC PEI}/IFC

Batterie DC/DC e chaleur Fluide Fluide Environnement Environnement

B LB e 65, 68, .65 ., . 68
\% i(h Ashv T"\" AS\\ 2 Tlc
m Y Env
\\"\._,_,_./ 1 9 . '
Iref me

Figure D.1 REM du systeme complet

Ce modele met en évidence les propriétés énergétiques du systéme. De plus, la commande

par inversion peut étre systématiquement déduite en utilisant certaines regles d’inversion.

D.3 Commande du systéeme de gestion thermique de la PAC

Dans la suite, nous cherchons a contréler une variable donnée en fonction d’une consigne
supposée connue. Afin de contrdler la température de la PAC, on agit sur ’une des entrées de
réglage du systeme. Nous rappelons que l'application de la méthodologie de la commande par

inversion se décompose en trois étapes [8] :

e Une formalisation du probléme appuyée sur la REM du systéme.
e La déduction de chemins de réglage et de commande.

¢ La Structure Maximale de Commande.

lere étape :

Le modele REM présenté précédemment nous montre les variables de réglage du syst¢me

utilisables par la partic commande. Notre mod¢le présente deux entrées de réglage, le débit
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du fluide considéré constant et le courant délivré par les batteries. Ainsi, nous disposons de

deux variables de réglage et nous pouvons donc contréler deux grandeurs physiques.

Dans notre travail, nous cherchons a contréler la température de la pile en fonction d’une
consigne supposée connue.
2eme étape :

Cette ¢dtape consiste & identifier le chemin de réglage permettant de contrdler la
température de la pile (Tpac) en passant par I’entrée de réglage identifiée. La REM du systeme

indique que pour contrdler Tpac, il faut suivre le chemin suivant :

[y AShe meepp T, =w=pp ASW, wep Ty

Au final, la température de la pile sera contrdlée en agissant sur le courant délivré par les

batteries en entrée ce qui revient a agir sur la puissance de 1’élément chauffant.

3eme étape :

Cette étape consiste a inverser chaque bloc du modele REM afin de développer la structure
maximale de commande. Les blocs des convertisseurs sont inversés directement, par contre

on a eu recours aux correcteurs pour les €léments d’accumulation d’énergie (Figure D.2).
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Echangeurde  ppyviee pEMEFC
!

] Convertisseur fchangeur chaleur, /
Batterie DC/DC de chaleur Fluide Fluide Environnement Environnement
8D LB e, 65, 68, L0685 , . 68

Env

i

lch,r@f

AShe ref

Figure D.2  Structure maximale de commande du systeme de gestion thermique de la

PEMFC
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Annexe E : Procédure expérimentale de I'étude
¢lectrothermique

L'objectif spécifique des études expérimentales est I'auto-démarrage de la PEMFC en
utilisant la chaleur générée par la réaction chimique pour augmenter sa température interne.

En essayant d'atteindre cet objectif, on va répondre a ces questions :

e Quelle est la vitesse des ventilateurs idéale pour démarrer la PEMFC & basse
température (-20 °C)

e Quelle est l'influence de purge sur le temps de chauffage

¢ Quelle est l'influence de pression de l'anode sur le temps de chauffage

e Quelle est I'influence du micro court-circuit sur le temps de chauffage

E.1 Banc d'essai

Le banc d'essai, développé pour répondre aux questions précédemment présentées, est

composé principalement de :

e Une PEMFC atmosphérique, Horizo, Pmax : SOOW.

e Une charge programmable BK PRECISION 8500, Prmax : 1200 W.
e Un contrdleur propre a la pile utilisée

e Diode (entre la pile et la charge programmable)

e Une source 13V pour alimenter le contréleur

e Un débit metre pour afficher le débit d’Hydrogéne

e Une source 24V pour alimenter le débit metre

¢ Une source d’Hydrogene
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e Un ordinateur avec le logiciel Labview 2015

e Un manomeétre pour mesurer la pression d’Hydrogéne

o NI compactRIO (Le controleur CompactRIO intégre un processeur et un FPGA
reconfigurable. A travers une communication réseau avec I’ordinateur, le
CompactRIO permet I'enregistrement de données et le contréle/commande de la pile
a combustible)

e Une chambre froide

La pile en question est présentée par la Figure E.1.

/1 : Ventilateurs / 2 : Entrée d’Hydrogéné\“

.3 :Sortie de purge / 4 : Réservoir d'hydrogéne__,.-’"

Figure E.1 La PEMFC utilisée dans le banc d'essai

Le banc d'essai est présenté par la figure E.2.
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Figure E.2 Banc d'essai

E.2 Procédure expérimentale

Quatre grandeurs seront surveillées lors de cette procédure :

e Latempérature de la pile
e Latension de la pile
e Le courant délivré par la pile

e Le débit d'hydrogene
Cinq paramétres seront contrdlés lors de cette procédure :

e [atension de la pile
e [.a vitesse des ventilateurs

e Lapurge
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e Lapression de I'anode

e Le court-circuit
Quelques hypotheses sont considérées pour cette procédure expérimentale :

e Onasupposé que le réservoir d'hydrogene est placé a basse température. En réalité, le
réservoir d'hydrogene est placé a 20 °C. Par contre, I’hydrogene fourni a la pile passera
dans un tuyau de 7 metres a une température de -20 °C afin de le refroidir

e La pile sera humidifiée par la réaction catalytique et I’humidité de I’air ce qui diminue
la résistance de la membrane

e Latempérature de la pile est uniforme

e Le courant d€livré par la pile est uniforme sur toute la surface de la membrane
Pour chaque test, la procédure expérimentale consiste en quatre étapes :

Procédure de fonctionnement ;

Afin d'avoir les mémes conditions de fonctionnement pour tous les tests de démarrage a
froid, on commence par mettre en marche la pile & une température de 20 °C et un courant de
10 A pendant 15 minutes. Au cours du fonctionnement, la pile est purgée pendant 0.1 s chaque

10 s.

Procédure de conditionnement :

A l'arrét, la pile est placée dans une chambre froide afin d'émuler les conditions hivernales.
La température de la chambre froide est fixée a -20 °C pour tous les tests. La pile est placée
dans la chambre froide pendant 8 h. Le temps de conditionnement de 8 h est déterminé
expérimentalement. Il correspond au temps nécessaire pour la stabilisation de la température

de la PEMFC a -20 °C.
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Procédure de purege :

Au début de la procédure de conditionnement, la pile est encore chaude et I'eau produite
est en état gazeux. Quand la pile refroidit et I'eau se transforme a l'état liquide (vers 5 °C), une
procédure de purge est déclenchée. Une valve de purge est utilisée pour évacuer I'eau pendant

90 s (Figure E.3). La période de purge est choisie en se basant sur la littérature [63, 65]

j

Figure E.3 La valve de purge

Procédure de démarrage :

Pour le démarrage a froid, la tension de la pile est fixée a 14.2 V. Le courant délivré par
la pile réagit dépendamment de ['état de la pile et de ces parametres de fonctionnement. Au
cours du démarrage, la pile est purgée pendant 0.1 s chaque 10 s. Pour chaque test, les données

de la pile sont sauvegardées.
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Annexe F : Etude expérimentale pour identifier la
meilleure durée de purge

La procédure expérimentale consiste en

e Procédure de fonctionnement
e Procédure de conditionnement
e Procédure de purge

e Procédure de démarrage

quatre étapes :

o

La procédure expérimentale est semblable & celle de 'annexe E. La seule différence est la

durée de purge a I'arrét qui varie de 90 a 120 s. Concernant les autres parametres de démarrage

a froid, 1ls sont fixes pour tous les tests (Tableau F.1).

Tableau F.1 Les parametres de I'étude expérimentale

Vitesse des ventilateurs 35% de Vimax
Pression d'hydrogéne 0.6 bar
Tension de la pile 142V
Court-circuit Désactivé
Température de purge 5°C

Les résultats de l'étude expérimentale pour identifier la meilleure durée de purge sont

présentés dans le Tableau F.2.
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Tableau F.2 Performance de démarrage a froid avec différentes durées de purge

Durée de purge Temps de chauffage Energie consommeée
90 s 114.85s 193.12 J.cm™
100 s 114.38 s 222.74 J.cm™
110s 116.54 s 260.36 J.cm™
120 s 115.18 s 279.98 J.cm™

D'apres les résultats du Tableau F.2, la durée de purge de 90 s offre les meilleures
performances de démarrage a froid en termes de temps de chauffage et exigences

énergétiques.



