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Systéme de régénération d'une pile a combustible et procédé de régénération.

Titre : Systeme de régénération d’une pile a combus-
tible et procédé de régénération

L’invention porte sur une pile a combustible et un procé-
dé de régénération de cette pile, comprenant:

Une alimentation de |a pile par le conduit d’alimentation
principal (40) par un fluide présentant un débit nominal et
une fraction molaire nominale de comburant,

lors d’'une phase de régénération d’un groupe (1) donné:

Une commutation des commutateurs d’entrée (141,
241), de sortie (51, 52) et de recirculation (161, 261) du cir-
cuit fluidique de fagon a alimenter le groupe (1) donné a par-
tir de la ligne de recirculation (16) dudit groupe donné et
d’une ligne d’évacuation (25) fluidique d’au moins un autre
groupe (2), Une application d’une tension de régénération
Ve aux cellules dudit groupe (1) donné, Ve étant inférieure
ou égale a0,3V.

Figure pour 'abrégé : Fig. 2
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Description

Titre de l'invention : Systeme de régénération d’une pile a com-
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[0002]

[0003]

[0004]

[0005]

[0006]

[0007]

bustible et procédé de régénération

Domaine technique

La présente invention concerne le domaine des piles a combustibles, en particulier les
piles a combustible a membrane échangeuse de protons (ou PEMFC pour Proton
Exchange Membrane Fuel Cell). Elle peut €tre mise en ceuvre pour optimiser les per-

formances et régénérer les dégradations réversibles d’une PEMFC.

ETAT DE LA TECHNIQUE

Une pile a combustible est formée d'un empilement de cellules électrochimiques,
comportant chacune une anode et une cathode séparées électriquement 1'une de l'autre
par un électrolyte. Dans le cas d'une pile a hydrogene, le combustible (I'hydrogene) est
apporté au contact de 1'anode, et le comburant (I'oxygene) est amené au contact de la
cathode. Des réactions d’oxydation et de réduction ont respectivement lieu au niveau
de I’anode et de la cathode, ce qui produit de I’électricité et de 1’eau. L’€lectrolyte peut
se présenter sous forme d’une membrane assurant le transport des protons issus de la
réaction d’oxydation et consommés par la réaction de réduction. C’est le cas des piles a
combustible 8 membrane échangeuse de protons (PEMFC).

L’augmentation des performances et de la durée de vie des piles a combustible
PEMEFC est considérée comme un enjeu majeur pour le déploiement a grande échelle
de cette technologie.

Lors du fonctionnement de la PEMFC, une diminution progressive des performances
est généralement observée. Cette diminution de performances est typiquement due a
des dégradations dites « irréversibles » d’une part, et a des dégradations dites « 1é-
versibles » d’autre part.

Les dégradations irréversibles sont liées a 1’altération physique des composants des
cellules, par exemple par corrosion du catalyseur, affinement de la membrane, perte
d’hydrophobicité des couches de diffusion de gaz. Ce type de dégradations ne peut pas
étre réparé ou régénéré lors du fonctionnement de la pile.

Les dégradations réversibles sont liées aux interactions entre les composants des
cellules et les réactifs et/ou les produits, par exemple par empoisonnement des ca-
talyseurs, assechement ou noyage local de la cellule. Ce type de dégradations peut étre
réparé ou régénéré totalement ou partiellement au cours du fonctionnement de la pile.

Il est notamment connu que la formation d’oxydes superficiels de Pt en surface de la
cathode diminue progressivement la quantité de sites actifs accessibles pour la réaction

de réduction de I’oxygene. Ces oxydes « Pt-Ox » a la cathode peuvent toutefois étre



éliminés en abaissant le potentiel de la cathode suffisamment bas et suffisamment
longtemps. Cela permet de rendre de nouveau accessible les sites actifs « Pt mé-
tallique».

[0008] L’élimination des Pt-Ox peut étre effectuée en réduisant I’alimentation en air de
maniere a imposer une pénurie d’air temporaire, lors d’une phase de régénération
d’une cellule ou d’un groupe de cellules dans I’empilement. Une telle sous-ali-
mentation en air induit un fonctionnement a tres bas potentiel pendant quelques
secondes et permet de supprimer une grande partie des dégradations réversibles.

[0009]  Ce fonctionnement transitoire avec pénurie d’air présente cependant certains incon-
vénients, notamment :

- une forte hétérogénéité de fonctionnement au sein de la cellule ou du groupe
de cellules, pouvant accélérer les mécanismes de dégradations irréversibles ;

- une exacerbation des hétérogénéités de fonctionnement entre les cellules du
groupe ;

- un déséquilibre entre les cellules du groupe lors du retour en conditions
nominales ;

- une forte baisse de la puissance électrique délivrée par la pile, nécessitant
éventuellement une alimentation auxiliaire ;

- une diminution de rendement avec une consommation importante d’H2
pendant le fonctionnement a bas potentiel.

[0010]  Un objet de la présente invention est donc de proposer un systeme et un procédé de
régénération permettant de pallier au moins en partie ces inconvénients.

[0011]  En particulier, un objet de la présente invention est de proposer une pile a com-
bustible comprenant un systéme de régénération présentant des performances
améliorées.

[0012]  Un autre objet de la présente invention est de proposer un procédé de régénération
d’une pile a combustible.

[0013]  Les autres objets, caractéristiques et avantages de la présente invention apparaitront a
l'examen de la description suivante et des dessins d'accompagnement. 11 est entendu
que d'autres avantages peuvent €tre incorporés. En particulier, certaines caracté-
ristiques et certains avantages du systeme de régénération peuvent s’ appliquer mutatis
mutandis au procédé de régénération, et réciproquement.

RESUME

[0014]  Pour atteindre cet objectif, selon un mode de réalisation on prévoit une pile & com-
bustible comprenant
- Au moins deux groupes de cellules électrochimiques présentant chacun une

entrée et une sortie aptes a recevoir un fluide, et

- un circuit fluidique destiné a guider ledit fluide et comprenant, pour chaque
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groupe

. une ligne d’alimentation fluidique connectée a I’entrée du groupe
considéré, ladite ligne d’alimentation fluidique comprenant un com-
mutateur d’entrée configuré pour autoriser ou bloquer un écoulement
dudit fluide,

. une ligne d’évacuation fluidique connectée a la sortie du groupe
considéré,

chaque ligne d’alimentation fluidique étant reliée a un conduit d’alimentation principal
et chaque ligne d’évacuation fluidique étant reliée a un conduit d’évacuation principal,
ledit conduit d’évacuation principal comprenant au moins un commutateur de sortie
configuré pour autoriser ou bloquer 1'écoulement du fluide,
ladite pile a combustible étant caractérisée en ce que le circuit fluidique comprend en
outre, pour chaque groupe
. une ligne de recirculation configurée pour mettre en communication fluidique
I’entrée et la sortie du groupe considéré, ladite ligne de recirculation
comprenant un commutateur de recirculation configuré pour autoriser ou
bloquer 1'écoulement du fluide,
les commutateurs d’entrée, de sortie et de recirculation du circuit fluidique étant
configurés pour permettre une alimentation d’un groupe donné a partir d’une ligne de
recirculation dudit groupe donné et d’une ligne d’évacuation fluidique d’au moins un
autre groupe. Les lignes d’alimentation et d’évacuation fluidique, et de recirculation,
ainsi que les commutateurs d’entrée, de sortie et de recirculation du circuit fluidique
forment typiquement un systeme d’alimentation et de régénération de la pile. Ce
systeme permet un fonctionnement de la pile en phase de production ou en phase de ré-
génération.

Dans le cadre du développement de la présente invention, lors d’un fonctionnement
en phase de régénération par pénurie d’air tel qu’enseigné par I’art antérieur, il a été
découvert que la forte hétérogénéité de fonctionnement au sein du groupe de cellules
provient notamment d’un faible débit fluidique au sein du groupe, qui dégrade la ré-
partition d’air au niveau des cellules du groupe. Cela entraine une réaction localisée au
niveau de I’entrée d’air, avec une production d’eau et de chaleur tres localisée qui
accélere les mécanismes de dégradations irréversibles. La mauvaise répartition des
réactifs, en particulier du comburant, impacte négativement le fonctionnement de la
pile €galement lors du retour en phase de production nominale.

Au contraire, dans la présente invention, lors d’une phase de régénération, le systeéme
permet avantageusement d’appauvrir le fluide d’alimentation en réactifs ou en
comburant, tout en maintenant un débit fluidique élevé. Ainsi, en commutant de fagon

appropriée les commutateurs d’entrée, de sortie et de recirculation du circuit fluidique,
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un groupe donné est avantageusement alimenté par un fluide provenant en partie de la
sortie d’au moins un autre groupe et en partie dudit groupe donné, par recirculation
entre I’entrée et la sortie de ce groupe donné. Ce fluide est typiquement destiné€ a
apporter la ou les especes réactives aux électrodes des cellules, et a évacuer les
produits de réaction. En particulier, le fluide apporte le comburant a la cathode de
chaque cellule. Lorsque le fluide traverse un groupe de cellules, la fraction molaire de
comburant dans le fluide diminue. L’alimentation d’un groupe par un fluide ayant
traversé au moins un autre groupe est donc appauvrie en comburant. La recirculation
du fluide entre 1’entrée et la sortie d’un groupe donné appauvrit également le fluide en
comburant. Un groupe alimenté en partie par la sortie d’un autre groupe et en partie par
recirculation est donc alimenté par un fluide appauvri, voire trés appauvri, en
comburant. Cela permet a ce groupe de fonctionner a tres bas potentiel, par exemple a
une tension de régénération Ve < 0,3 V, et par conséquent de se régénérer. Avanta-
geusement, seule la fraction molaire du comburant est modifiée lors de la phase de ré-
génération, et le débit reste suffisamment élevé pour éviter une mauvaise répartition du
fluide appauvri au sein du groupe. Le maintien d’un débit suffisamment élevé peut se
faire par une pompe de recirculation sur la ligne de recirculation.

Le systeme permet avantageusement d’alimenter a la fois un groupe donné par un
fluide appauvri en comburant, et le ou les autres groupes par un fluide présentant une
fraction molaire de comburant nominale. Cela permet de régénérer le groupe donné
tout en assurant une production d’€lectricité nominale via les autres groupes. Il n’est
pas nécessaire de recourir a une alimentation auxiliaire lors de la phase de régé-
nération.

Avantageusement, en commutant de facon appropriée les commutateurs d’entrée, de
sortie et de recirculation du circuit fluidique, différents chemins fluidiques peuvent étre
formés entre les groupes de cellules. Le fluide s’écoule ainsi dans le circuit fluidique le
long de ces chemins fluidiques. Les chemins fluidiques peuvent étre €tablis de fagon
versatile, selon les besoins. Comme indiqué précédemment, lors d’une phase de régé-
nération d’un groupe donné, le chemin fluidique est de préférence choisi tel que le
fluide alimentant ledit groupe donné soit appauvri en comburant, par recirculation a
partir dudit groupe donné et par passage au travers d’au moins un autre groupe.

Le chemin fluidique est de préférence choisi tel que ledit fluide appauvri alimentant
le groupe donné présente, lors de la phase de régénération, un sens de circulation au
travers du groupe inversé par rapport au sens de circulation normalement adopté lors
d’une phase de production nominale du groupe. Cette inversion du sens d’écoulement
du fluide dans un groupe donné peut typiquement se faire via la pompe de recirculation
de la ligne de recirculation. L inversion du sens de circulation du fluide au travers du

groupe en phase de régénération permet de mieux répartir le fluide au sein des cellules
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du groupe. La régénération des cellules du groupe est ainsi plus homogene.

La commutation appropri¢e des commutateurs d’entrée, de sortie et de recirculation
du circuit fluidique peut étre effectuée par un systeme de contrdle commande de la pile
PEMEFC. Un tel systeme peut étre avantageusement intégré a la pile PEMFC.

Le systeme selon la présente invention permet un fonctionnement homogene et
stabilisé a bas potentiel du groupe en cours de régénération. Un tel fonctionnement est
typiquement basé sur une alimentation a la cathode en air appauvri en dioxygeéne tout
en maximisant le flux volumique d’air dans le groupe en cours de régénération. Cela
permet notamment :

- une (ré)hydratation des couches actives et de la membrane dans les cellules de
ce groupe,

- une réduction des oxydes superficiels de Pt et une désorption des especes
éventuellement adsorbées au niveau du ou des catalyseurs des cathodes,

- un fort débit de gaz au niveau des cathodes, assurant une bonne répartition
fluidique au sein des cellules et entre les cellules, et une bonne évacuation de
I’eau liquide,

- une limitation de la consommation d’H2 et de la production de chaleur lors de
cette phase de régénération a bas potentiel.

Ainsi, la solution proposée comprend un systeme de régénération présentant des per-
formances considérablement améliorées par rapport aux solutions connues.

Selon un autre aspect on prévoit un procédé de régénération d’une pile a combustible
telle que décrite précédemment. Ce procédé comprend :

— Une alimentation de la pile par le conduit d’alimentation principal par un
fluide présentant un débit nominal et une fraction molaire nominale de
comburant,

lors d’une phase de régénération d’un groupe donné :

- Une commutation des commutateurs d’entrée, de sortie et de recirculation du
circuit fluidique de facon a alimenter le groupe donné a partir de la ligne de
recirculation dudit groupe donné et d’une ligne d’évacuation fluidique d’au
moins un autre groupe,

— Une application d’une tension de régénération Ve aux cellules dudit groupe
donné, Ve étant inférieure ou égale 2 0,3 V.

Le procédé permet ainsi de régénérer le groupe donné en appauvrissant la fraction
molaire de comburant du fluide d’alimentation et en maintenant une tension de régé-
nération Ve < 0,3 V. Lors du développement de la présente invention, il a ét€ constaté
que 1’application d’une tension de régénération Ve < 0,3 V sous atmosphere appauvrie
en comburant permet de réduire efficacement les oxydes superficiels Pt-Ox au niveau

des cathodes des cellules. La régénération est ainsi plus efficace et plus rapide.
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Le débit d’alimentation du groupe donné lors de la phase de régénération est de
préférence sensiblement €gal au débit nominal. Cela permet d’éviter un échauffement
local des cellules du groupe en phase de régénération.

BREVE DESCRIPTION DES FIGURES

Les buts, objets, ainsi que les caractéristiques et avantages de 1’invention ressortiront
mieux de la description détaillée de modes de réalisation de cette derniere qui sont
illustrés par les dessins d’accompagnement suivants dans lesquels :

[Fig.1] La [Fig.1] illustre schématiquement une pile comprenant deux groupes en
phase de production nominale, selon un mode de réalisation de la présente invention.

[Fig.2] La [Fig.2] illustre schématiquement une pile comprenant deux groupes, I’un
des groupes étant en phase de régénération, selon un mode de réalisation de la présente
invention.

[Fig.3] La [Fig.3] illustre schématiquement une pile comprenant deux groupes,
I’autre des groupes étant en phase de régénération, selon un mode de réalisation de la
présente invention.

[Fig.4] La [Fig.4] illustre schématiquement une pile comprenant deux groupes en
phase d’arrét, selon un mode de réalisation de la présente invention.

[Fig.5] La [Fig.5] illustre schématiquement une pile comprenant trois groupes en
phase de production nominale, selon un mode de réalisation de la présente invention.

[Fig.6A] La [Fig.6A] illustre schématiquement une pile comprenant trois groupes, un
premier groupe parmi les trois groupes €tant en phase de régénération, selon un mode
de réalisation de la présente invention.

[Fig.6B] La [Fig.6B] illustre schématiquement une pile comprenant trois groupes, un
premier groupe parmi les trois groupes €tant en phase de régénération avec une cir-
culation de fluide inversée par rapport a la circulation de fluide illustrée a la [Fig.6A],
selon un mode de réalisation de la présente invention.

[Fig.7] La [Fig.7] illustre schématiquement une pile comprenant trois groupes, un
deuxiéme groupe parmi les trois groupes étant en phase de régénération, selon un mode
de réalisation de la présente invention.

[Fig.8] La [Fig.8] illustre schématiquement une pile comprenant trois groupes, un
troisieme groupe parmi les trois groupes €tant en phase de régénération, selon un mode
de réalisation de la présente invention.

[Fig.9] La [Fig.9] illustre schématiquement une pile comprenant trois groupes en
phase d’arrét, selon un mode de réalisation de la présente invention.

Les dessins sont donnés a titre d'exemples et ne sont pas limitatifs de I’invention. Ils
constituent des représentations schématiques de principe destinées a faciliter la com-

préhension de I’invention et ne sont pas nécessairement a 1'échelle des applications
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pratiques.
DESCRIPTION DETAILLEE

Avant d’entamer une revue détaillée de modes de réalisation de I’invention, sont
énoncées ci-apres des caractéristiques optionnelles qui peuvent éventuellement étre
utilisées en association ou alternativement :

Selon un exemple, lors d’une phase de régénération d’un premier groupe:

- au moins un deuxiéme groupe est alimenté en fluide par le conduit
d’alimentation principal,

- le premier groupe est alimenté en fluide par la sortie du deuxieme groupe, et
par sa propre sortie, par recirculation dudit fluide via sa ligne de recirculation.

Selon un exemple, le fluide présente un premier sens d’écoulement dans le groupe
donné lors de la phase de régénération dudit groupe donné, et un deuxieéme sens
d’écoulement dans le groupe donné lors d’une phase de production nominale dudit
groupe donné, le premier sens d’écoulement étant opposé au deuxi¢me sens
d’écoulement et la phase de production nominale étant distincte de la phase de régé-
nération.

Selon un exemple, la ligne de recirculation d’un groupe présente au moins une
section commune avec la ligne de recirculation d’au moins un autre groupe.

Selon un exemple, le circuit fluidique comprend en outre une pompe de recirculation
commune a chaque ligne de recirculation du circuit fluidique, ladite pompe de recir-
culation étant configurée pour maintenir un débit de fluide suffisant dans le groupe
donné lors de la phase de régénération, en particulier un débit de fluide supérieur ou
égal a 50% d’un débit nominal mesuré dans le conduit d’alimentation principal. Ce
débit de fluide peut étre supérieur ou égal a 80% du débit nominal. L’ utilisation d’une
pompe de recirculation pour alimenter de manicre complémentaire le groupe en phase
de régénération permet notamment une meilleure homogénéisation fluidique entre et
au sein des cellules du groupe.

La recirculation du fluide dans le groupe via la ligne de recirculation permet
également de diminuer la fraction molaire de comburant (oxygeéne) en entrée du groupe
et, subséquemment, d’obtenir une meilleure répartition de la densité de courant le long
des cellules du groupe. Cela permet ainsi d’abaisser plus facilement le potentiel des
cellules a un courant donné. Cela permet in fine de consommer moins d’hydrogene et
de limiter la génération de chaleur. Cela permet aussi de limiter la production d’eau
dans les cellules. Cela permet en outre d’éviter une accumulation locale d’eau liquide
dans la cellule. Cela permet ainsi d’optimiser la régénération des performances de la
cellule / du groupe considéré.

La recirculation du fluide via la ligne de recirculation permet avantageusement de ré-
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injecter du fluide suffisamment humide en entrée du groupe. Les gradients d’humidité
dans les cellules du groupe sont ainsi limités. Cela permet d’éviter un assechement des
cellules lors de la régénération.

La pompe de recirculation est de préférence dimensionnée pour alimenter un seul
groupe ou quelques groupes de cellules uniquement. Il est ainsi possible d’utiliser une
pompe de puissance et/ou de taille réduite.

Selon un exemple, la pompe de recirculation est configurée pour permettre une
inversion d’un sens d’écoulement du fluide dans ledit groupe donné. Cela permet
d’homogénéiser la répartition en comburant et/ou en densité de courant entre et au sein
des cellules du groupe.

Selon un exemple, la pile comprend en outre un systeme de contrdle-commande
configuré pour commander les commutateurs d’entrée, de sortie et de recirculation du
circuit fluidique de facon a autoriser ou bloquer 1’écoulement du fluide le long d’un
chemin fluidique choisi. Des cycles de régénération peuvent ainsi étre facilement
programmés, sur chacun des groupes de la pile alternativement et/ou successivement.
Les phases de production nominale, de régénération d’un groupe, d’arrét de la pile sont
avantageusement pilotées par un tel systeme de contrdle-commande. Le systeme de
contréle-commande peut typiquement prendre en compte des parametres de production
électrique et/ou fluidique d’un ou plusieurs groupes, de consommation de la puissance
produite, de pertes de charge au sein de la pile, pour déterminer le ou les chemins
fluidiques ad hoc en fonction de la phase de fonctionnement de la pile. Les per-
formances électriques de la pile peuvent typiquement servir a évaluer le besoin de ré-
génération d’un ou plusieurs groupes de la pile.

Selon un exemple, la pile comprend au moins trois groupes de cellules €lectro-
chimiques. Un seul groupe est en phase de régénération lorsque les deux autres sont en
phase de production nominale. Ainsi, la pile peut continuer a produire de I’énergie
électrique grace au fonctionnement des groupes en phase de production nominale.

Selon un exemple, lors de la phase de régénération d’un groupe donné, 1’alimentation
du groupe donné se fait a partir de la ligne de recirculation dudit groupe donné et des
lignes d’évacuation fluidique d’au moins deux autres groupes de la pile. Ces autres
groupes contribuent a I’alimentation en fluide appauvri du groupe concerné par la
phase de régénération.

Selon un exemple, la phase de régénération est configurée de sorte que la fraction
molaire de comburant du fluide circulant au travers du groupe donné soit inférieure ou
égale a 50% de la fraction molaire nominale de comburant. Un tel appauvrissement en
comburant permet d’abaisser la tension de fonctionnement du groupe en régénération.
Une basse tension permet de réduire efficacement les oxydes superficiels de Pt. Les

sites actifs du catalyseur sont ainsi réactivés. Les dégradations réversibles sont en
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grande partie supprimées.

Selon un exemple, le fluide circulant au travers du groupe donné présente un débit
supérieur ou égal a 50% du débit nominal. Cela permet de maintenir une circulation
suffisamment rapide du fluide dans les cellules, de sorte que tout le comburant ne soit
pas consommé en sortie du groupe en phase de régénération. Une différence de
fraction molaire de comburant entre 1’entrée et la sortie du groupe inférieure a 6%, par
exemple de I’ordre de 3%, peut ainsi &tre avantageusement obtenue. Ainsi, le fluide
perd typiquement 3 points de pourcentage en traversant le groupe en phase de régé-
nération. Sa fraction molaire de comburant peut ainsi passer de 10% a 7% en traversant
le groupe. Selon un autre exemple, la fraction molaire de comburant du fluide
traversant le groupe peut ainsi passer de 7% a 4%. Un débit de fluide important permet
également un bon brassage du fluide entre et au sein des cellules du groupe. Une régé-
nération plus efficace et plus homogene est ainsi obtenue.

Selon un exemple, la phase de régénération est effectuée pendant une durée t in-
férieure ou égale a 10 s.

Selon un exemple, la phase de régénération est effectuée alternativement sur chaque
groupe de cellules €lectrochimiques de la pile.

Selon un exemple, la phase de régénération comprend une inversion du sens
d’écoulement du fluide dans ledit groupe donné. Cela permet d’améliorer le brassage
entre et au sein des cellules du groupe, et d’homogénéiser la régénération du groupe.

Selon un exemple, la phase de régénération est effectuée lorsque la pile n’a pas
besoin de fonctionner en phase de production nominale, en particulier lorsqu’une
production électrique demandée a la pile est inférieure a une production €lectrique
nominale de la pile.

Selon un exemple, la pile comprend au moins trois groupes et la phase de régé-
nération est effectuée simultanément sur le groupe donné et sur au moins un autre
groupe.

Selon un exemple, au moins un groupe de la pile est en phase de production
nominale pendant la phase de régénération d’au moins un groupe donné.

Sauf incompatibilité, il est entendu que le procédé de régénération et le systeme de
régénération de la pile peuvent comprendre, mutatis mutandis, I’ensemble des caracté-
ristiques optionnelles ci-dessus.

Ainsi, des caractéristiques techniques décrites en détail pour un mode de réalisation
donné peuvent &tre combinées aux caractéristiques techniques décrites dans le contexte
d’autres modes de réalisation décrits a titre exemplaire et non limitatif. En particulier,
des éléments décrits ou illustrés sur les figures pour la pile ou pour le procédé peuvent
étre combinés de maniere a former un autre mode de réalisation qui n’est pas néces-

sairement illustré ou décrit. Un tel mode de réalisation n’est évidemment pas exclu de
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I’invention. Une pile a combustible selon la présente invention comprend typiquement
plus que deux groupes, et typiquement plus que trois groupes de cellules électro-
chimiques. Le nombre limité de groupes illustrés dans les dessins d’accompagnement
vise a faciliter la compréhension du principe de régénération selon 1’invention.

L homme du métier n’aura aucune difficulté a mettre en ceuvre un mode de réalisation
comprenant plus que trois groupes de cellules €lectrochimiques.

Dans le cadre de la présente invention, on entend par « pile a combustible » un
systeme comprenant plusieurs groupes de cellules électrochimiques. Chaque groupe est
ainsi constitué d’une série de cellules électrochimiques interconnectées. Les cellules se
présentent typiquement sous forme d’un assemblage membrane-€lectrodes
couramment désigné AME. Les groupes peuvent former un unique empilement de
cellules. Alternativement, les groupes peuvent former des empilements distincts les uns
des autres, comme illustré dans les figures d’accompagnement. Lorsque les groupes
forment un unique empilement, chaque groupe dispose de préférence d’un conduit
d’alimentation en réactif qui lui est propre. Le conduit d’évacuation peut €tre commun
a ’ensemble des groupes. Par ailleurs, les plaques de serrage maintenant les cellules
dans un tel empilement unique peuvent typiquement interconnecter électriquement
toutes les cellules entre elles. Les cellules sont alors typiquement montées en série. Le
méme courant électrique sera alors appliqué a tous les groupes de 1’empilement, quelle
que soit la phase de fonctionnement.

La pile présente typiquement différentes phases de fonctionnement, en particulier,
une phase de production nominale, une phase de régénération, une phase d’arrét.

Lors d’une phase de production nominale, les groupes de la pile sont alimentés en
parallele par un fluide d’alimentation.

Lors d’une phase de régénération d’un groupe donné, ce groupe donné est alimenté
en série a partir d’au moins un autre groupe.

Lors d’une phase d’arrét, la pile n’est plus alimentée par le conduit d’alimentation
principal. Les groupes peuvent continuer a €tre alimentés temporairement et de fagon
dégressive par recirculation.

Les groupes de la pile peuvent étre interconnectés €lectriquement en série. Alterna-
tivement, un ou plusieurs groupes peuvent étre connectés indépendamment les uns des
autres a un réseau au travers de convertisseurs €lectriques permettant un pilotage in-
dividuel. Les groupes ne sont pas connectés en parallele, car la tension du groupe en
régénération doit étre inférieure a celles des groupes en production nominale.

Dans le cadre de la présente invention, une entrée ou une sortie d’un groupe
présentent typiquement chacune un aspect structurel et un aspect fonctionnel. Ainsi
structurellement, I’entrée et la sortie correspondent a des premier et deuxieme orifices

de passage pour le fluide d’alimentation. Fonctionnellement, I’entrée et la sortie
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désignent respectivement 1’admission et I’évacuation du fluide d’alimentation. Dans la
mesure ou le sens de circulation du fluide peut €tre inversé, 1’entrée et la sortie peuvent
étre physiquement interverties. Ainsi, le premier orifice de passage peut former
I’entrée ou la sortie, et inversement, le deuxieme orifice de passage peut former la
sortie ou I’entrée.

Pour faciliter la compréhension vis-a-vis de la circulation du fluide dans les cellules
de la pile, nous conservons uniquement les termes entrée/sortie et leurs références cor-
respondantes sur les dessins d’accompagnement, respectivement X1 (X=1...3) pour
I’entrée et X2 (X=1...3) pour la sortie, indépendamment de 1’ orifice matériellement
concerné.

Dans le cadre de la présente invention, la ligne de recirculation est configurée pour
mettre en communication fluidique I’entrée et la sortie du groupe considéré. Cette
ligne de recirculation s’étend entre I’entrée et la sortie du groupe considéré. Chaque
ligne de recirculation est propre au groupe considéré. Elle ne passe pas par un autre
groupe que le groupe considéré. Elle peut emprunter des sections d’autres lignes, par
exemple des lignes d’alimentation et/ou d’évacuation. Ainsi, des sections de la ligne de
recirculation peuvent &tre communes avec des sections d’autres lignes. Des points de
piquage ou des embranchements peuvent &tre physiquement présents le long de cette
ligne de recirculation. Des organes peuvent également €tre présents le long de cette
ligne de recirculation. Ce sont typiquement des organes de régulation tels que le com-
mutateur de recirculation et la pompe de recirculation. Ces organes n’incluent pas
d’autre groupe de cellules électrochimiques. La ligne de recirculation connecte flui-
diquement I’entrée et la sortie du seul groupe auquel elle est attachée. Ainsi, I’entrée
d’un groupe est en connexion fluidique avec la sortie du méme groupe, via la ligne de
recirculation.

D’autres éléments, par exemple des volumes de récupération d’eau liquide associés a
des dispositifs de séparation de phase, ou d’éventuels réchauffeurs/échangeurs
thermiques évitant la formation de points de condensation dans les lignes, ou encore
des dispositifs anti-retour, peuvent également €tre présents le long des lignes. Par souci
de clarté, ces éléments ne sont pas nécessairement illustrés sur les figures
d’accompagnement.

Plusieurs modes de réalisation de 1’invention mettant en ceuvre des étapes suc-
cessives du procédé de régénération sont décrits ci-apres. Sauf mention explicite,

I’ adjectif « successif » n’implique pas nécessairement, méme si cela est généralement
préféré, que les étapes se suivent immédiatement, des étapes intermédiaires pouvant les
séparer.

Par ailleurs, le terme « étape » s’entend de la réalisation d’une partie du procédé, et

peut désigner un ensemble de sous-étapes.
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Par ailleurs, le terme « étape » ne signifie pas obligatoirement que les actions menées
durant une étape soient simultanées ou immédiatement successives. Certaines actions
d’une premicre étape peuvent notamment étre suivies d’actions liées a une étape
différente, et d’autres actions de la premiere €tape peuvent €tre reprises ensuite. Ainsi,
le terme étape ne s’entend pas forcément d’actions unitaires et inséparables dans le
temps et dans I’enchainement des phases du procédé.

Dans la présente demande, on entend par « steechiométrie », le ratio entre la quantité
de réactif en entrée et la quantité consommée par la réaction €lectrochimique. Si la
fraction molaire en sortie de cellule peut étre évaluée par un simple bilan de masse,
I’évolution le long des cellules en interne du groupe ou de la pile n’est généralement
pas connue. Ainsi, une steechiométrie de 2 indique que la quantité de réactif en entrée
(typiquement le comburant O2) est deux fois supérieure a la quantité de réactif en
sortie. Une steechiométrie de 1,5 indique que la quantité de réactif en entrée
(typiquement le comburant O2) est trois fois supérieure a la quantité de réactif en
sortie. Une steechiométrie de 1 indique que le réactif introduit dans la cellule est to-
talement consommeé par la réaction électrochimique.

Sur les figures annexées, un sens de circulation du fluide dans le circuit fluidique est
indiqué par une fleche. Les commutateurs passant ou bloquant (typiquement des
vannes ouvertes ou fermées) sont illustrés. Les traits pointillés illustrent différentes
fractions molaires de comburant du fluide circulant dans la ligne fluidique concernée,
c’est-a-dire la ligne d’alimentation ou la ligne d’évacuation ou la ligne de recirculation.

Dans les exemples qui suivent, le fluide d’alimentation de la pile est de 1’air
présentant une fraction molaire nominale d’oxygene de 1’ordre de 21%, et un débit
nominal. Les fractions molaires en oxygene s’entendent en %molaire en gaz sec. Pour
simplifier, chaque groupe est réputé identique et comprend un nombre identique de
cellules. Les valeurs de steechiométrie, de courant et de tension de fonctionnement sont
donc identiques entre chaque groupe. Il est néanmoins parfaitement envisageable de
mettre en ceuvre un ou plusieurs groupes dimensionnés différemment, sans se départir
du principe général de régénération explicité ci-apres.

Un premier exemple de pile 100 comprenant un systeme de régénération selon
I’invention est illustré aux figures 1 a 4. Dans cet exemple, la pile comprend deux
groupes 1, 2 connectés via un circuit fluidique. La pile est dimensionnée de fagon a ce
que la stoechiométrie globale soit supérieure a 1. Pour une telle pile comprenant deux
groupes identiques, la valeur de steechiométrie unitaire, pour chacun des groupes, peut
donc étre typiquement supé€rieure ou égale a 2,0. Dans ce cas, la fraction molaire
d’oxygene en sortie de chacun des groupes, qui dépend de cette stoechiométrie unitaire,
est de ’ordre de 11,7%. Pour obtenir une bonne performance de la pile, une valeur de

steechiométrie globale comprise entre 1,6 et 2,0 est de préférence choisie. La pile et le
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circuit fluidique sont des lors dimensionnés en conséquence, typiquement en tenant
compte des pertes de charge au sein des groupes.

Le circuit fluidique comprend typiquement un conduit d’alimentation principal 40,
des lignes d’alimentation 14, 24, des lignes d’évacuation 15, 25, des lignes de recir-
culation 16, 26 et un conduit d’évacuation principal 50. Ce circuit fluidique comprend
en outre des commutateurs d’entrée 141, 241, des commutateurs de sortie 51, 52, des
commutateurs de recirculation 161, 261. Les lignes d’évacuation 15, 25 sont de
préférence dépourvues de commutateur. La structure de cette pile ne varie pas dans les
figures 1 a 4. Seul I’état bloquant ou passant des différents commutateurs, déterminant
le chemin de circulation du fluide dans le circuit fluidique, varie. L’assignation des
entrées et sortie varie également, en fonction des différentes phases de fonctionnement
de la pile et du sens de circulation du fluide d’alimentation.

La [Fig.1] illustre un fonctionnement de cette pile lors d’une phase de production
nominale. La [Fig.2] illustre un fonctionnement de cette pile lors d’une phase de régé-
nération du groupe 1. La [Fig.3] illustre un fonctionnement de cette pile lors d’une
phase de régénération du groupe 2. La [Fig.4] illustre un fonctionnement de cette pile
lors d’une phase d’arrét.

Comme illustré en [Fig.1], lors d’une phase de production nominale, tous les groupes
1, 2 sont alimentés en parallele, simultanément. Ainsi I’air arrivant dans la pile et
présentant une fraction molaire d’oxygene nominale (typiquement 21%) est amené par
le conduit d’alimentation principal 40 et distribué a I’entrée 11 du groupe 1 et a
I’entrée 21 du groupe 2. Les commutateurs d’entrée 141, 241 sont passants ou ouverts.
L’air circule dans chaque ligne d’alimentation 14, 24 jusqu’aux entrées respectives 11,
21 des groupes 1 et 2. Apres avoir travers€ les groupes 1 et 2, 1’air sort par les sorties
respectives 12, 22 et circule dans chaque ligne d’évacuation 15, 25 jusqu’au conduit
d’évacuation principal 50. Les commutateurs de sortie 51, 52 sont ouverts. Le com-
mutateur 52 est de préférence un régulateur de pression. Cela permet de contrdler la
pression d’air au sein de la pile. Les commutateurs de recirculation 161, 261 sont
fermés de sorte que 1’air ne circule pas dans les lignes de recirculation 16, 26. Cette
phase de fonctionnement correspond au fonctionnement nominal de la pile en
I’absence de régénération des performances.

Comme illustré aux figures 2 et 3 lors d’une phase de régénération, un groupe est
alimenté en série a partir d’au moins un autre groupe. Ainsi, dans I’exemple de la
[Fig.2], le groupe 1 est en cours de régénération et le groupe 2 est en cours de
production nominale. Dans cet exemple, 1’air arrivant dans la pile et présentant une
fraction molaire d’oxygene nominale (typiquement 21%) est amené par le conduit
d’alimentation principal 40 a I’entrée 21 du groupe 2 uniquement. Le commutateur

d’entrée 141 du groupe 1 est fermé. Le commutateur d’entrée 241 du groupe 2 est



[0081]

[0082]

[0083]

[0084]

[0085]

[0086]

14

ouvert. L air circule dans la ligne d’alimentation 24 jusqu’a ’entrée 21. Apres avoir
traversé le groupe 2, I’air sort par la sortie 22 et circule dans la ligne d’évacuation 25
jusqu’a ’entrée 11 du groupe 1. Le commutateur de sortie 51 est fermé. Le groupe 1
est ainsi alimenté par un air appauvri en oxygene provenant de la sortie 22 du groupe
2. Cet air présente par exemple une fraction molaire d’O2 de ’ordre de 11,7% a la
sortie 22 du groupe 2.

Pour diminuer encore plus la fraction molaire d’oxygeéne de I’air alimentant le groupe
1 en phase de régénération, I’air sortant du groupe 1 par la sortie 12 est avanta-
geusement réinjecté en partie dans le groupe 1 par I’entrée 11 via la ligne de recir-
culation 16, de préférence griace a une pompe de recirculation 200. Le commutateur de
recirculation 161 est ici ouvert, tandis que le commutateur de recirculation 261 est
fermé. Une partie de I’air circulant dans la ligne de recirculation 16 est évacué via le
conduit d’évacuation principal 50 et le régulateur de pression 52. Dans I’exemple
illustré, la ligne de recirculation 16 présente typiquement un embranchement P1 avec
les lignes d’évacuation 15, 25, et un embranchement P2 avec le conduit d’évacuation
principal 50. La ligne de recirculation 16 comprend ici la section 160 entre la pompe
de recirculation 200 et I’embranchement P1.

La recirculation permet de diminuer la fraction molaire en oxygene de 1’air (hors
vapeur d’eau) alimentant le groupe 1 typiquement en dessous de 7%, voire de 5%. Une
telle fraction molaire en oxygene réduite permet de diminuer la tension de fonc-
tionnement de la pile, en condition de régulation en courant de la pile. Cela permet
avantageusement de favoriser la réduction rapide des oxydes superficiels Pt-Ox. Cette
tension de fonctionnement est de préférence inférieure a 0,3 V, et plus préféren-
tiellement inférieure ou égale a 0,2 V.

La recirculation permet également d’améliorer I’homogénéité de fraction molaire en
oxygene entre ’entrée 11 et la sortie 12 du groupe 1. La ligne de recirculation 16 et le
commutateur de recirculation 161 sont dimensionnés de facon a atteindre une
différence de fraction molaire inférieure a 6%, et de préférence d’environ 3%, entre
I’entrée 11 et la sortie 12 du groupe 1. Ainsi, la différence de fraction molaire xg; = X
sentée ~ Xoossomtie €0tre 1a fraction molaire en entrée Xon,ennee €t 1a fraction molaire Xoo,somie
est inférieure ou €gale dans tous les cas a 6%.

La fraction molaire d’oxygene entrant dans le groupe 1 peut ainsi étre contrdlée en
fixant le courant I dans le sous-groupe 1, le débit d’air et le taux de recirculation
(c’est-a-dire le rapport entre la partie d’air réinjectée et la partie d’air évacuée).

La recirculation permet également de réinjecter du fluide suffisamment humide en
entrée du groupe. Les gradients d”humidité dans les cellules du groupe sont ainsi
limités. Cela permet d’éviter un assechement des cellules lors de la régénération.

Avantageusement, une pompe de recirculation 200 est disposée sur la ligne de recir-
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culation 16. Cela permet de réinjecter plus efficacement I’air appauvri dans le groupe 1
en cours de régénération. Cela permet également de conserver un débit d’air suf-
fisamment €levé, par exemple supérieur a 50% environ du débit nominal, voire
supérieur a 80% du débit nominal en entrée 11 du groupe 1.

L’ utilisation d’une pompe de recirculation 200 permet ainsi une meilleure homogé-
néisation fluidique entre et au sein des cellules du groupe 1. Cela permet en outre
d’éviter une accumulation locale d’eau liquide dans les cellules.

La pompe de recirculation 200 est de préférence dimensionnée pour alimenter le ou
les seuls groupes concernés par la phase de régénération. Il est ainsi possible d’utiliser
une pompe de puissance et/ou de taille réduite. La pompe de recirculation 200 permet
en outre de préférence une inversion du sens de circulation de I’air dans le groupe 1.

Avantageusement, le sens de circulation de I’air dans le groupe 1 est inversé lors de
la phase de régénération, par rapport au sens de circulation usuel lors de la phase de
production nominale, comme illustré aux figures 1 et 2. Cela permet un brassage
gazeux a ’intérieur des cellules du groupe 1 et une meilleure homogénéisation des
fractions molaires en eau et en oxygene a lintérieur des cellules.

La durée de la phase de régénération est typiquement de I’ordre de la seconde a
quelques secondes. Apres régénération du groupe 1, le groupe 2 peut €tre a son tour
régénéré.

Dans I’exemple illustré a la [Fig.3], le groupe 2 est en cours de régénération et le
groupe 1 est en cours de production nominale. Dans cet exemple, 1’air est amené par le
conduit d’alimentation principal 40 a I’entrée 11 du groupe 1 uniquement. Le com-
mutateur d’entrée 241 du groupe 2 est fermé. Le commutateur d’entrée 141 du groupe
1 est ouvert. L’air circule dans la ligne d’alimentation 14 jusqu’a I’entrée 11. Apres
avoir traversé le groupe 1, Iair sort par la sortie 12 et circule dans la ligne
d’évacuation 15 jusqu’a ’entrée 21 du groupe 2. Le commutateur de sortie 51 est
fermé. Le groupe 2 est ainsi alimenté par un air appauvri en oxygene provenant de la
sortie 12 du groupe 1.

Pour diminuer encore plus la fraction molaire d’oxygeéne de I’air alimentant le groupe
2 en phase de régénération, 1’air sortant du groupe 2 par la sortie 22 est avanta-
geusement réinjecté en partie dans le groupe 2 par I’entrée 21 via la ligne de recir-
culation 26, de préférence grice a la pompe de recirculation 200. Le commutateur de
recirculation 261 est ici ouvert, tandis que le commutateur de recirculation 161 est
fermé. Une partie de I’air circulant dans la ligne de recirculation 26 est évacué via le
conduit d’évacuation principal 50 et le régulateur de pression 52. La pompe de recir-
culation 200 est commune aux lignes de recirculation 16, 26. Dans I’exemple illustré,
la ligne de recirculation 26 présente typiquement un embranchement P1 avec les lignes

d’évacuation 15, 25, et un embranchement P2 avec le conduit d’évacuation principal
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50. La ligne de recirculation 26 comprend ici la section 260 entre la pompe de recir-

culation 200 et I’embranchement P1.

Les effets et avantages décrits précédemment dans le cas de la régénération du
groupe 1 sont parfaitement transposables au cas de la régénération du groupe 2 et ne
sont donc pas répétés ici, par souci de concision.

Les trois phases de fonctionnement décrites ci-dessus et illustrées aux figures 1, 2 et
3 peuvent étre réalis€es alternativement pour optimiser les performances globales de la
pile et des groupes. La survenance, 1’alternance et la durée de ces différentes phases de
production et de régénération peuvent €tre définies en fonction :

- du besoin de fourniture de puissance de la pile,

- d’un critere de performances donné (par exemple un seuil de tension a un
point de fonctionnement donné, ou vis-a-vis d’une fenétre de fonctionnement
inadaptée ou instable),

- d’un déséquilibre de pertes de charges entre les groupes ou d’un déséquilibre
de performances entre les groupes.

L’architecture du circuit fluidique de la pile permet également, de fagon avantageuse,
d’améliorer une phase d’arrét de la pile.

Comme illustré a la [Fig.4], lors d’une phase d’arrét de la pile, il est possible de
couper ’alimentation en air au niveau du conduit d’alimentation principal 40, tout en
autorisant une recirculation d’air dans chacun des groupes 1, 2. Les commutateurs
d’entrée 141, 241 sont fermés. La pompe de recirculation 200 permet a I’air de circuler
dans chaque ligne de recirculation 16, 26. Les commutateurs de recirculation 161, 261
sont ouverts. Les commutateurs de sortie 51, 52 sont fermés. Cette phase d’arrét
fonctionne ainsi en circuit quasi-fermé.

Ce fonctionnement sans apport d’air neuf sur ’ensemble des groupes permet
d’appauvrir tres fortement 1’air en oxygene et d’abaisser rapidement la tension aux
bornes des cathodes des groupes de cellules, tout en évacuant 1’eau liquide. Cette phase
d’arrét par recirculation peut étre assortie d’un niveau de tension minimum et/ou une
durée minimum. L’alimentation en hydrogene a 1’anode des cellules peut étre
maintenue pendant cette phase pour éviter une pénurie locale en combustible et une ac-
cumulation d’eau liquide dans les cellules. Alternativement, I’alimentation en
hydrogene peut €tre pulsée, voire coupée.

Apres cette phase d’arrét, les groupes sont typiquement chargés en hydrogene et
azote (H2 + N2), respectivement au niveau des anodes et des cathodes. Cela permet un
redémarrage de la pile progressif. Cela permet d’éviter une dégradation des groupes de
la pile lors du redémarrage. Le phénomene de dégradation lors du redémarrage est en
effet potentiellement li€ a la formation d’un front H2/air a I’anode et la présence d’air a
la cathode.
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Un deuxieme exemple de pile 100 comprenant un systeme de régénération selon
I’invention est illustré aux figures 5 2 9. Dans cet exemple, la pile comprend trois
groupes 1, 2, 3 connectés via le circuit fluidique. Comme précédemment, la pile et le
circuit fluidique sont dimensionnés de facon a obtenir une steechiométrie globale
comprise entre 1,6 et 2,0, typiquement en tenant compte des pertes de charge au sein
des groupes 1, 2, 3.

Le circuit fluidique comprend typiquement un conduit d’alimentation principal 40,
des lignes d’alimentation 14, 24, 34, des lignes d’évacuation 15, 25, 35, des lignes de
recirculation 16, 26, 36 et un conduit d’évacuation principal 50. Ce circuit fluidique
comprend en outre des commutateurs d’entrée 141, 241, 341, des commutateurs de
sortie 51, 52, des commutateurs de recirculation 161, 261, 361. La structure de cette
pile ne varie pas dans les figures 5 a 9. Seul I’état bloquant ou passant des différents
commutateurs, déterminant le chemin de circulation du fluide dans le circuit fluidique,
varie. L’assignation des entrées et sortie varie €galement, en fonction des différentes
phases de fonctionnement de la pile et du sens de circulation du fluide d’alimentation.

La [Fig.5] illustre un fonctionnement de cette pile lors d’une phase de production
nominale. Les figures 6A, 6B illustrent un fonctionnement de cette pile lors d’une
phase de régénération du groupe 1, selon deux sens de circulation opposés dans le
groupe 1. La [Fig.7] illustre un fonctionnement de cette pile lors d’une phase de régé-
nération du groupe 2. La [Fig.8] illustre un fonctionnement de cette pile lors d’une
phase de régénération du groupe 3. La [Fig.9] illustre un fonctionnement de cette pile
lors d’une phase d’arrét.

Comme illustré en [Fig.5], lors d’une phase de production nominale, tous les groupes
1, 2, 3 sont alimentés en parallele, simultanément. Ainsi 1’air arrivant dans la pile est
amené par le conduit d’alimentation principal 40 et distribu€ a ’entrée 11 du groupe 1,
a’entrée 21 du groupe 2, et a 'entrée 31 du groupe 3. Les commutateurs d’entrée 141,
241, 341 sont ouverts. L’air circule dans chaque ligne d’alimentation 14, 24, 34
jusqu’aux entrées respectives 11, 21, 31 des groupes 1, 2, 3. Apres avoir traversé les
groupes 1, 2, 3, Iair sort par les sorties respectives 12, 22, 32 et circule dans chaque
ligne d’évacuation 15, 25, 35 jusqu’au conduit d’évacuation principal 50. Les com-
mutateurs de sortie 51, 52 sont ouverts. Les commutateurs de recirculation 161, 261,
361 sont fermés de sorte que ’air ne circule pas dans les lignes de recirculation 16, 26,
36. Cette phase de fonctionnement correspond au fonctionnement nominal de la pile en
I’absence de régénération des performances.

Comme illustré a la [Fig.6A], le groupe 1 est en cours de régénération et les groupes
2 et 3 sont en cours de production nominale. Dans cet exemple, 1’air arrivant dans la
pile 100 est amené par le conduit d’alimentation principal 40 a ’entrée 21 du groupe 2

et a I’entrée 31 du groupe 3. Le commutateur d’entrée 141 du groupe 1 est fermé. Les
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commutateurs d’entrée 241, 341 sont ouverts. L air circule dans les lignes
d’alimentation 24, 34 jusqu’aux entrées 21, 31. Apres avoir traversé les groupes 2 et 3
en parallele, I’air sort par les sorties respectives 22, 32 et circule dans les lignes
d’évacuation 25, 35 jusqu’a ’entrée 11 du groupe 1. Le groupe 1 est ainsi alimenté par
un air appauvri en oxygene provenant de la sortie 22 du groupe 2 et de la sortie 32 du
groupe 3. Cet air présente par exemple une fraction molaire d’O2 de I’ordre de 11,7%
en sortie des groupes 2 et 3.

Pour diminuer encore plus la fraction molaire d’oxygeéne de I’air alimentant le groupe
1 en phase de régénération, I’air sortant du groupe 1 par la sortie 12 est avanta-
geusement réinjecté en partie dans le groupe 1 par I’entrée 11 via la ligne de recir-
culation 16. Le commutateur de recirculation 161 est ici ouvert, tandis que les com-
mutateurs de recirculation 261, 361 sont fermés. Le commutateur de sortie 51 est
fermé afin d’éviter un bypass de la pompe 200. Une partie de 1’air circulant dans la
ligne de recirculation 16 est évacué via le conduit d’évacuation principal 50 et le ré-
gulateur de pression 52.

La [Fig.6B] illustre une variante de régénération du groupe 1 dans laquelle le sens de
circulation de I’air au niveau du groupe 1 est inversé par rapport au cas illustré a la
[Fig.6A]. Ceci est typiquement réalisé par inversion du sens de circulation au niveau
de la pompe de recirculation 200. L’entrée 11 et la sortie 21 sont inversées par rapport
a I’exemple précédent. Excepté le sens de circulation, le fonctionnement reste ici
identique a celui de I’exemple précédent.

La [Fig.7] illustre une phase de régénération du groupe 2 tandis que les groupes 1 et
3 sont en phase de production nominale. Dans cet exemple, Iair arrivant dans la pile
100 est amené par le conduit d’alimentation principal 40 a ’entrée 11 du groupe 1 et a
I’entrée 31 du groupe 3. Le commutateur d’entrée 241 du groupe 2 est fermé. Les com-
mutateurs d’entrée 141, 341 sont ouverts. L air circule dans les lignes d’alimentation
14, 34 jusqu’aux entrées 11, 31. Apres avoir traversé les groupes 1 et 3 en parallele,
I’air sort par les sorties respectives 12, 32 et circule dans les lignes d’€vacuation 15, 35
jusqu’a ’entrée 21 du groupe 2. Le groupe 2 est ainsi alimenté par un air appauvri en
oxygene provenant de la sortie 12 du groupe 1 et de la sortie 32 du groupe 3. Cet air
présente par exemple une fraction molaire d’O2 de I’ordre de 11,7% en sortie des
groupes 1 et 3.

Pour diminuer encore plus la fraction molaire d’oxygeéne de I’air alimentant le groupe
2 en phase de régénération, 1’air sortant du groupe 2 par la sortie 22 est avanta-
geusement réinjecté en partie dans le groupe 2 par I’entrée 11 via la ligne de recir-
culation 26. Le commutateur de recirculation 261 est ici ouvert, tandis que les com-
mutateurs de recirculation 161, 361 sont fermés. Le commutateur de sortie 51 est

fermé afin d’éviter un bypass de la pompe 200. Une partie de 1’air circulant dans la
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ligne de recirculation 26 est évacué via le conduit d’évacuation principal 50 et le ré-
gulateur de pression 52.

Une phase de régénération similaire du groupe 3 est illustrée a la [Fig.8]. Dans cet
exemple, I’air arrivant dans la pile 100 est amené par le conduit d’alimentation
principal 40 a I’entrée 11 du groupe 1 et a I’entrée 21 du groupe 2. Les groupes 1 et 2
sont ainsi en phase de production nominale. Le commutateur d’entrée 341 du groupe 3
est fermé. Les commutateurs d’entrée 141, 241 sont ouverts. L’air circule dans les
lignes d’alimentation 14, 24 jusqu’aux entrées 11, 21. Apres avoir traversé les groupes
1 et 2 en parallele, I’air sort par les sorties respectives 12, 22 et circule dans les lignes
d’évacuation 15, 25 jusqu’a ’entrée 31 du groupe 3. Le groupe 3 est ainsi alimenté par
un air appauvri en oxygene provenant de la sortie 12 du groupe 1 et de la sortie 22 du
groupe 2. Cet air présente par exemple une fraction molaire d’O2 de I’ordre de 11,7%
en sortie des groupes 1 et 2.

Pour diminuer encore plus la fraction molaire d’oxygeéne de I’air alimentant le groupe
3 en phase de régénération, 1’air sortant du groupe 3 par la sortie 32 est avanta-
geusement réinjecté en partie dans le groupe 3 par ’entrée 31 via la ligne de recir-
culation 36. Le commutateur de recirculation 361 est ici ouvert, tandis que les com-
mutateurs de recirculation 161, 261 sont fermés. Le commutateur de sortie 51 est
fermé afin d’éviter un bypass de la pompe 200. Une partie de 1’air circulant dans la
ligne de recirculation 36 est évacué via le conduit d’évacuation principal 50 et le ré-
gulateur de pression 52.

La pompe de recirculation 200 est de préférence commune aux lignes de recir-
culation 16, 26, 36.

Les caractéristiques, effets et avantages de la régénération des groupes décrits pré-
cédemment dans le cadre du premier exemple sont parfaitement transposables a ce
deuxieme exemple et ne sont donc pas répétés ici, par souci de concision. Ainsi, les ca-
ractéristiques non décrites dans cet exemple de pile a trois groupes sont réputées
identiques a celles décrites dans ’exemple de pile a deux groupes.

La [Fig.9] illustre une phase d’arrét de la pile 100. L’alimentation en air est coupée
au niveau du conduit d’alimentation principal 40. Les commutateurs d’entrée 141, 241,
341 sont fermés. La pompe de recirculation 200 permet a I’air de circuler dans chaque
ligne de recirculation 16, 26, 36, de fagon a alimenter les groupes 1, 2 et 3 par recir-
culation. Les commutateurs de recirculation 161, 261, 361 sont ouverts. Les com-
mutateurs de sortie 51, 52 sont fermés. Cette phase d’arrét fonctionne ainsi en circuit
quasi-fermé.

Ce fonctionnement sans apport d’air neuf sur ’ensemble des groupes permet
d’appauvrir tres fortement 1’air en oxygene et d’abaisser rapidement la tension aux

bornes des cathodes des groupes de cellules, tout en évacuant 1’eau liquide.
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Les phases de production nominale, de régénération d’un groupe, d’arrét de la pile
sont avantageusement pilotées par un systeme de controle-commande (non illustré).

Le systeme et le procédé de régénération permettent avantageusement de basculer
momentanément dans une phase de régénération de performance pour un ou plusieurs
groupes, lorsque les performances de la pile (ou d’un ou plusieurs groupes) diminuent
a cause de dégradations réversibles, ou lors d’une phase de production électrique
modérée, a la demande du systeme de contrdle-commande par exemple.

L’invention n’est pas limitée aux modes de réalisations précédemment décrits.
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Revendications

[Revendication 1] Pile a combustible (100) comprenant :

— Au moins deux groupes (1, 2, 3) de cellules électrochimiques

présentant chacun une entrée (11, 21, 31) et une sortie (12, 22,

32) aptes a recevoir un fluide, et

— Un circuit fluidique destiné a guider ledit fluide et
comprenant, pour chaque groupe (1, 2, 3) :

. une ligne d’alimentation (14, 24, 34) fluidique
connectée a I’entrée (11, 21, 31) du groupe considéré,
ladite ligne d’alimentation (14, 24, 34) fluidique
comprenant un commutateur d’entrée (141, 241, 341)
configuré pour autoriser ou bloquer un écoulement
dudit fluide,

. une ligne d’évacuation (15, 25, 35) fluidique
connectée a la sortie (12, 22, 32) du groupe (1, 2, 3)

considéré,

chaque ligne d’alimentation (14, 24, 34) fluidique étant reliée a un
conduit d’alimentation (40) principal commun aux groupes (1, 2, 3) et
chaque ligne d’évacuation (15, 25, 35) fluidique étant reliée a un
conduit d’évacuation (50) principal commun aux groupes (1, 2, 3), ledit
conduit d’évacuation (50) principal comprenant au moins un com-
mutateur de sortie (51, 52) configuré pour autoriser ou bloquer
I'écoulement du fluide,

ladite pile a combustible (100) étant caractérisée en ce que le circuit
fluidique comprend en outre, pour chaque groupe (1, 2, 3)

une ligne de recirculation (16, 26, 36) configurée pour mettre en com-
munication fluidique I’entrée (11, 21, 31) et la sortie (12, 22, 32) du
groupe (1, 2, 3) considéré, ladite ligne de recirculation (16, 26, 36)
comprenant un commutateur de recirculation (161, 261, 361) configurés
pour autoriser ou bloquer 1'écoulement du fluide,

les commutateurs d’entrée, de sortie et de recirculation du circuit
fluidique étant configurés pour permettre, lors d’une phase de régé-
nération d’un groupe donné, une alimentation du groupe donné a partir
d’une ligne de recirculation dudit groupe donné et d’une ligne

d’évacuation fluidique d’au moins un autre groupe.
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Pile selon la revendication précédente dans laquelle le fluide présente un
premier sens d’écoulement dans le groupe donné lors de la phase de ré-
génération dudit groupe donné, et un deuxicme sens d’écoulement dans
le groupe donné lors d’une phase de production nominale dudit groupe
donné, le premier sens d’écoulement étant opposé au deuxicme sens
d’écoulement et la phase de production nominale étant distincte de la
phase de régénération.

Pile selon I’une quelconque des revendications précédentes dans
laquelle la ligne de recirculation (16) d’un groupe (1) présente au moins
une section (160, 260) commune avec la ligne de recirculation (26) d’au
moins un autre groupe (2).

Pile selon I’une quelconque des revendications précédentes dans
laquelle le circuit fluidique comprend en outre une pompe de recir-
culation (200) commune a chaque ligne de recirculation (16, 26, 36) du
circuit fluidique, ladite pompe de recirculation (200) étant configurée
pour maintenir, dans le groupe donné lors de la phase de régénération,
un débit de fluide supérieur ou égal a 50%, et de préférence supérieur ou
égale a 80%, d’un débit nominal mesuré dans le conduit d’alimentation
(40) principal.

Pile selon la revendication précédente dans laquelle la pompe de recir-
culation (200) est configurée pour permettre une inversion d’un sens
d’écoulement du fluide dans ledit groupe donné.

Pile selon I’une quelconque des revendications précédentes comprenant
en outre un systeme de contrdle-commande configuré pour commander
les commutateurs d’entrée (141, 241, 341), de sortie (51, 52) et de recir-
culation (161, 261, 361) du circuit fluidique de fagon a autoriser ou
bloquer I’écoulement du fluide le long d’un chemin fluidique choisi.
Pile selon I’une quelconque des revendications précédentes comprenant
au moins trois groupes (1, 2, 3) de cellules électrochimiques et dans
laquelle, lors de la phase de régénération d’au moins un groupe donné,
I’alimentation dudit au moins un groupe donné se fait a partir de la ligne
de recirculation dudit au moins un groupe donné et des lignes
d’évacuation fluidique des autres groupes de la pile.

Procédé de régénération d’une pile a combustible (100) selon I’une

quelconque des revendications précédentes, comprenant :

- Une alimentation de la pile par le conduit d’alimentation (40)

principal par un fluide présentant un débit nominal et une
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fraction molaire nominale de comburant,

lors d’une phase de régénération d’un groupe donné :

- Une commutation des commutateurs d’entrée (141, 241, 341),
de sortie (51, 52) et de recirculation (161, 261, 361) du circuit
fluidique de facon a alimenter le groupe donné a partir de la
ligne de recirculation dudit groupe donné et d’une ligne
d’évacuation fluidique d’au moins un autre groupe,

— Une application d’une tension de régénération Ve aux cellules

dudit groupe donné, Ve étant inférieure ou égale a 0,3 V.

Procédé selon la revendication précédente dans lequel la phase de régé-
nération est configurée de sorte que la fraction molaire de comburant
dans le fluide circulant au travers du groupe donné soit inférieure ou
égale a 50% de la fraction molaire nominale de comburant.

Procédé selon 1’une quelconque des revendications 8 a 9 dans lequel le
fluide circulant au travers du groupe donné présente un débit supérieur
ou égal a 50% du débit nominal, de préférence supérieur ou €gal a 80%
du débit nominal.

Procédé selon 1’une quelconque des revendications 8 a 10 dans lequel la
phase de régénération est effectuée pendant une durée t inférieure ou
égale a 10 s.

Procédé selon 1’une quelconque des revendications 8 a 11 dans lequel la
phase de régénération est effectuée alternativement sur chaque groupe
(1, 2, 3) de cellules €lectrochimiques de la pile.

Procédé selon 1’une quelconque des revendications 8 a 12 dans lequel la
phase de régénération comprend une inversion du sens d’écoulement du
fluide dans ledit groupe donné.

Procédé selon 1’une quelconque des revendications 8 a 13 dans lequel la
phase de régénération est effectuée lorsque la pile n’a pas besoin de
fonctionner en phase de production nominale, en particulier lorsqu’une
production électrique demandée a la pile est inférieure a une production
électrique nominale de la pile.

Procédé selon 1’une quelconque des revendications 8 a 14 dans lequel la
pile comprend au moins trois groupes (1, 2, 3) et la phase de régé-

nération est effectuée simultanément sur le groupe donné et sur au
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moins un autre groupe.
[Revendication 16] Procédé selon 1’une quelconque des revendications 8 a 15 dans lequel au
moins un groupe de la pile est en phase de production nominale pendant

la phase de régénération d’au moins un groupe donné.
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[Fig. 1]
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[Fig. 2]
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[Fig. 3]
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[Fig. 4]
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[Fig. 5]
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[Fig. 6A]
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[Fig. 6B]
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[Fig. 7]
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10/10

- -

L e

32
/

&

'
1
i
]
1
i
]
s
1
i
o
-

2o
e \‘_A_._.________._._._._““______M:

g

i ]
«M.;-‘\».,\““‘M\\\w\.‘_““_ hf‘%

iﬁw"‘*‘” YT

St et

N %

e
E g

14

e

AN
N

NS
i
I ‘

R
JRAREE

ety
A
A
e
e

e
o -

i
Ao

o

BN M\\M\q—-\\-,.gna{;

™

N

mﬂ\"-.‘“"“"“‘“\...\\-.«:ﬁ*

ot
imri,

S

N

\M-d,f}
£

. .
X 'H\M\‘\"‘M~

— R
—
T \ L

e e
._‘.M“‘
R SCU by
Ay V‘v

o
-

T i
M,

\NAM:

k-
o

il o

- o]

NI
TS N

FIG. 9



[ury

EPO FORM 1503 12.99 (P04C14)

REPUBLIQUE FRANGCAISE

DE LA PROPRIETE PRELIMINAIRE

INDUSTRIELLE

ml RAPPORT DE RECHERCHE
INSTITUT NATIONAL

établi sur la base des derniéres revendications

déposées avant le commencement de la recherche

N° d'enregistrement
national

FA 897113
FR 2107068

DOCUMENTS CONSIDERES COMME PERTINENTS Rovendication(s) |~ Classement attribué
concernée(s) a l'invention par I'INPI
o Citation du document avec indication, en cas de besoin,
Catégorie des parties pertinentes
X DE 10 2020 124141 Al (TOYOTA JIDOSHA KK) 1,3,6,7 | HO1M8/18
12 mai 2021 (2021-05-12) HO1M8/04
A * figures 1,2a-2¢,12-14 * 2,4,5, HO1M8/04298
* alinéas [0032] - [0042], [0052] - 8-16
[0067] *
A US 2008/145715 Al (LIENKAMP SEBASTIAN [DE] 1-16
ET AL) 19 juin 2008 (2008-06-19)
* alinéas [0001] - [0003], [0009],
[0027] - [0032]; figure 3 *
A US 2016/380291 Al (POIROT-CROUVEZIER 1-16
JEAN-PHILIPPE [FR] ET AL)
29 décembre 2016 (2016-12-29)
* figures 2,3a,3c,4a,4c *
* figures 7,8a,8c *
* alinéa [0133] *
DOMAINES TECHNIQUES
RECHERCHES (IPC)
HO1M
Date d'achévement de la recherche Examinateur
29 avril 2022 Jacquinot, Patrick
CATEGORIE DES DOCUMENTS CITES T : théorie ou principe & la base de l'invention
R . o E : document de brevet bénéficiant d'une date antérieure
X 1 particuliérement pertinent a lui seul a la date de dépét et qui n'a été publié qu'a cette date
Y : particuliérement pertinent en combinaison avec un de dép6t ou qu'a une date postérieure.
autre document de la méme catégorie D : cité dans la demande
A : arriére-plan technologique L : cité pour d'autres raisons
O:divulgation non-€Crite e
P : document intercalaire & : membre de la méme famille, document correspondant




EPO FORM P0465

ANNEXE AU RAPPORT DE RECHERCHE PRELIMINAIRE

RELATIF A LA DEMANDE DE BREVET FRANCAIS NO.

FR 2107068 FA 897113

La présente annexe indique les membres de la famille de brevets relatifs aux documents brevets cités dans le rapport de

recherche préliminaire visé ci-dessus.

Les dits membres sont contenus au fichier informatique de I'Office européen des brevets a la date du29-04-2022
Les renseignements fournis sont donnés a titre indicatif et n'engagent pas la responsabilité de I'Office européen des brevets,

ni de I'Administration francaise

Document brevet cité Date de Membre(s) de la Date de

au rapport de recherche publication famille de brevet(s) publication

DE 102020124141 Al 12-05-2021 CN 112786932 A 11-05-2021
DE 102020124141 Al 12-05-2021
JP 2021077541 A 20-05-2021
us 2021143459 Al 13-05-2021

US 2008145715 Al 19-06-2008 CN 101222061 A 16-07-2008
DE 102007059998 Al 03-07-2008
JP 2008192599 A 21-08-2008
Us 2008145715 A1 19-06-2008

US 2016380291 Al 29-12-2016 EP 3109934 Al 28-12-2016
FR 3038147 Al 30-12-2016
JP 6786271 B2 18-11-2020
JP 2017022094 A 26-01-2017
Us 2016380291 Al 29-12-2016

Pour tout renseignement concernant cette annexe : voir Journal Officiel de I'Office européen des brevets, No.12/82




	Bibliographic data
	Abstract
	Description
	Claims
	Drawings
	Search report

