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Systéme de conditionnement d'une pluralité de sous-empilements de cellules a oxydes solides de type

SOEC/SOFC a haute température superposeés.

@ L'objet principal de 'invention est un systéme (100) de
conditionnement d’une pluralité de sous-empilements (20a)
de cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC haute
température formant un empilement modulaire (20),
comportant : une enceinte thermique (102) ; une pluralité de
sous-empilements (20a); une pluralité de plaques termi-
nales (40), présentant chacune des faces supérieure (40s)
et inférieure (40i), la surface d’'une face supérieure (40s)
étant de plus grande dimension que la surface d’'une face in-
férieure (20ai) d’'un sous-empilement (20a) et la surface
d’une face inférieure (40i) étant de plus grande dimension
que la surface d’une face supérieure (20as) d’un sous-em-
pilement (20a) de sorte a obtenir une ou plusieurs surfaces
libres (401) non superposées a un sous-empilement (20a) ;
une pluralité de supports formant matrice (103), comportant
un évidement (104); une pluralité d’éléments flexibles (105)
au-dessus d’'un évidement (104) ; une pluralité d’éléments
d’appui (106) aptes a venir au contact d’'un élément flexible
(105) a le déformer.
Figure pour I'abrégé : Figure 5
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Description
Titre de l'invention : Systeme de conditionnement d’une pluralité de
sous-empilements de cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC a

haute température superposés

Domaine technique

[0001]  La présente invention se rapporte au domaine général de 1’électrolyse a haute tem-
pérature (EHT), en particulier I’électrolyse de la vapeur d’eau a haute température
(EVHT), désignée par les appellations anglaises « High Temperature Electrolysis »
(HTE) et « High Temperature Steam Electrolysis » (HTSE), de I’électrolyse du
dioxyde de carbone (CO,), voire encore de la co-€lectrolyse de la vapeur d’eau et du
dioxyde de carbone (CO,) a haute température.

[0002]  Plus précisément, I’invention se rapporte au domaine des €lectrolyseurs a oxydes
solides a haute température, désignés habituellement par I’acronyme SOEC (pour
« Solide Oxide Electrolysis Cell » en anglais).

[0003]  Elle concerne également le domaine des piles a combustible a oxydes solides a haute
température, désignées habituellement par I’acronyme SOFC (pour « Solid Oxide Fuel
Cells » en anglais).

[0004]  Ainsi, de fagcon plus générale, ’invention se réfere au domaine des empilements de
cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC fonctionnant a haute température.

[0005]  Plus précisément, I’invention concerne un systeéme de conditionnement d’une
pluralité de sous-empilements de cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC su-
perposés fonctionnant a haute température, permettant le conditionnement simultané
des sous-empilements.
Technique antérieure

[0006]  Dans le cadre d’un électrolyseur a oxydes solides a haute température de type SOEC,
il s’agit de transformer par le biais d’un courant électrique, au sein d’un méme
dispositif électrochimique, la vapeur d’eau (H,O) en dihydrogene (H,) et en dioxygene
(0O,), et/ou encore de transformer le dioxyde de carbone (CO,) en monoxyde de
carbone (CO) et en dioxygene (O,). Dans le cadre d’une pile a combustible a oxydes
solides a haute température de type SOFC, le fonctionnement est inverse pour produire
un courant €lectrique et de la chaleur en étant alimentée en dihydrogene (H,) ou
d’autres combustibles tels que le méthane (CH,), le gaz naturel, le biogaz, et en
dioxygene (O,), typiquement en air. Par souci de simplicité, la description suivante
privilégie le fonctionnement d’un électrolyseur a oxydes solides a haute température de
type SOEC réalisant I’électrolyse de la vapeur d’eau. Toutefois, ce fonctionnement est

applicable a I’électrolyse du dioxyde de carbone (CO,), voire encore de la co-
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électrolyse de la vapeur d’eau a haute température (EHT) avec le dioxyde de carbone
(CO,). De plus, ce fonctionnement est transposable au cas d’une pile a combustible a
oxydes solides a haute température de type SOFC.

Pour réaliser I’électrolyse de 1’eau, il est avantageux de la réaliser a haute tem-
pérature, typiquement entre 600 et 1000°C, parce qu’il est plus avantageux
d’électrolyser de la vapeur d’eau que de 1’eau liquide et parce qu’une partie de
I’énergie nécessaire a la réaction peut étre apportée par de la chaleur, moins chere que
I’électricité.

Pour mettre en ceuvre 1’électrolyse de la vapeur d’eau a haute température (EHT ou
EVHT), un €électrolyseur a oxydes solides a haute température de type SOEC est
constitué d’un empilement de motifs élémentaires comportant chacun une cellule
d’électrolyse a oxyde solide, ou encore cellule électrochimique, constituée de trois
couches anode/électrolyte/cathode superposées 1’une sur 1’autre, et de plaques
d’interconnexion en alliages métalliques, aussi appelées plaques bipolaires ou intercon-
necteurs. Chaque cellule €lectrochimique est enserrée entre deux plaques
d’interconnexion. Un électrolyseur a oxydes solides a haute température de type SOEC
est alors un empilement alterné de cellules €électrochimiques et d’interconnecteurs. Une
pile a combustible a oxydes solides a haute température de type SOFC est constituée
du méme type d’empilement de motifs €lémentaires. Cette technologie a haute tem-
pérature étant réversible, le méme empilement peut fonctionner en mode €lectrolyse et
produire de I’hydrogene et de I’oxygene a partir d’eau et d’électricité, ou en mode pile
a combustible et produire de I’électricité a partir d’hydrogene et d’oxygene.

Chaque cellule électrochimique correspond a un assemblage électrolyte/électrodes,
qui est typiquement un assemblage multicouche en céramique dont 1’électrolyte est
formé par une couche centrale conductrice d’ions, cette couche étant solide, dense et
étanche, et enserrée entre les deux couches poreuses formant les €lectrodes. Il est a
noter que des couches supplémentaires peuvent exister, mais qui ne servent qu’a
améliorer I’une ou plusieurs des couches déja décrites.

Les dispositifs d’interconnexion, électrique et fluidique, sont des conducteurs élec-
troniques qui assurent, d’un point de vue électrique, la connexion de chaque cellule
électrochimique de motif élémentaire dans I’empilement de motifs élémentaires, ga-
rantissant le contact électrique entre une face et la cathode d’une cellule et entre 1’autre
face et I’anode de la cellule suivante, et d’un point de vue fluidique, I’apport en réactifs
et I’évacuation des produits pour chacune des cellules. Les interconnecteurs assurent
ainsi les fonctions d’amenée et de collecte de courant électrique et délimitent des com-
partiments de circulation des gaz, pour la distribution et/ou la collecte.

Plus précisément, les interconnecteurs ont pour fonction principale d’assurer le

passage du courant électrique mais aussi la circulation des gaz au voisinage de chaque
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cellule (a savoir : vapeur d’eau injectée, hydrogene et oxygene extraits pour
I’électrolyse EHT ; air et combustible dont I’hydrogene injecté et vapeur d’eau extraite
pour une pile SOFC), et de séparer les compartiments anodiques et cathodiques de
deux cellules adjacentes, qui sont les compartiments de circulation des gaz du coté res-
pectivement des anodes et des cathodes des cellules.

En particulier, pour un électrolyseur a oxydes solides a haute température de type
SOEC, le compartiment cathodique comporte la vapeur d’eau et ’hydrogene, produit
de la réaction €lectrochimique, tandis que le compartiment anodique comporte un gaz
drainant, si présent, et de I’oxygene, autre produit de la réaction électrochimique. Pour
une pile a combustible a oxydes solides a haute température de type SOFC, le com-
partiment anodique comporte le combustible, tandis que le compartiment cathodique
comporte le comburant.

Pour réaliser I’électrolyse de la vapeur d’eau a haute température (EHT), on injecte
de la vapeur d’eau (H,O) dans le compartiment cathodique. Sous 1’effet du courant
électrique appliqué a la cellule, la dissociation des molécules d’eau sous forme de
vapeur est réalisée a I’interface entre 1’électrode a hydrogene (cathode) et 1’électrolyte :
cette dissociation produit du gaz dihydrogene (H,) et des ions oxygene (O%). Le di-
hydrogene (H») est collecté et évacué en sortie de compartiment a hydrogene. Les ions
oxygene (O*) migrent a travers I’électrolyte et se recombinent en dioxygene (O,) a
I’interface entre I’électrolyte et 1’électrode a oxygene (anode). Un gaz drainant, tel que
de I’air, peut circuler au niveau de 1’anode et ainsi collecter I’oxygeéne généré sous
forme gazeuse a 1’anode.

Pour assurer le fonctionnement d’une pile a combustible a oxydes solides (SOFC),
on injecte de 1’air (oxygene) dans le compartiment cathodique de la pile et de
I’hydrogene dans le compartiment anodique. L’oxygene de I’air va se dissocier en ions
O?. Ces ions vont migrer dans 1’électrolyte de la cathode vers 1’anode pour oxyder
I’hydrogene et former de 1’eau avec une production simultanée d’électricité. En pile
SOFC, tout comme en électrolyse SOEC, la vapeur d’eau se trouve dans le com-
partiment de dihydrogene (H,). Seule la polarité est inversée.

A titre d’illustration, la [Fig.1] représente une vue schématique montrant le principe
de fonctionnement d’un électrolyseur a oxydes solides a haute température de type
SOEC. La fonction d'un tel électrolyseur est de transformer la vapeur d'eau en
hydrogene et en oxygene selon la réaction électrochimique suivante :

2H,O -2 H, +0,.

Cette réaction est réalisée par voie électrochimique dans les cellules de
I’électrolyseur. Comme schématisée sur la [Fig.1], chaque cellule d’électrolyse €lé-
mentaire 1 est formée d’une cathode 2 et d’une anode 4, placées de part et d'autre d'un

électrolyte solide 3. Les deux électrodes (cathode et anode) 2 et 4 sont des conducteurs
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électroniques et/ou ioniques, en matériau poreux, et I’électrolyte 3 est étanche au gaz,
isolant électronique et conducteur ionique. L'électrolyte 3 peut €tre en particulier un
conducteur anionique, plus précisément un conducteur anionique des ions O et
I’électrolyseur est alors dénommé €lectrolyseur anionique, par opposition aux élec-
trolytes protoniques (H*).

Les réactions €lectrochimiques se font a l'interface entre chacun des conducteurs
électroniques et le conducteur ionique.

A la cathode 2, la demi-réaction est la suivante :

2HO+4e—-2H,+20%.

A l'anode 4, la demi-réaction est la suivante:

20> Oy+4e.

L'électrolyte 3, intercal€ entre les deux €lectrodes 2 et 4, est le lieu de migration des
ions O sous l'effet du champ €lectrique cré€ par la différence de potentiel imposée
entre I'anode 4 et la cathode 2.

Comme illustré entre parentheses sur la [Fig.1], la vapeur d’eau en entrée de cathode
peut tre accompagnée d’hydrogene H, et ’hydrogene produit et récupéré en sortie
peut étre accompagné de vapeur d’eau. De méme, comme illustré en pointillés, un gaz
drainant, tel que I’air, peut en outre €tre injecté en entrée co6té anode pour évacuer
I’oxygene produit. L’injection d’un gaz drainant a pour fonction supplémentaire de
jouer le role de régulateur thermique.

Un électrolyseur, ou réacteur d’électrolyse, €lémentaire est constitué d'une cellule
élémentaire telle que décrite ci-dessus, avec une cathode 2, un électrolyte 3, et une
anode 4, et de deux interconnecteurs qui assurent les fonctions de distribution
électrique et fluidique.

Pour augmenter les débits d'hydrogene et d'oxygene produits, il est connu d’empiler
plusieurs cellules d’électrolyse élémentaires les unes sur les autres en les séparant par
des interconnecteurs. L'ensemble est positionné entre deux plaques d'interconnexion
d’extrémité qui supportent les alimentations électriques et les alimentations en gaz de
I’€lectrolyseur (réacteur d’électrolyse).

Un électrolyseur a oxydes solides a haute température de type SOEC comprend ainsi
au moins une, généralement une pluralité de cellules d’électrolyse empilées les unes
sur les autres, chaque cellule élémentaire étant formée d’un électrolyte, d’une cathode
et d’une anode, 1’électrolyte étant intercalé entre 1’anode et la cathode.

Comme indiqué précédemment, les dispositifs d’interconnexion fluidique et
électrique qui sont en contact électrique avec une ou des électrodes assurent en général
les fonctions d’amenée et de collecte de courant électrique et délimitent un ou des
compartiments de circulation des gaz.

Ainsi, le compartiment dit cathodique a pour fonction la distribution du courant
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électrique et de la vapeur d’eau ainsi que la récupération de I’hydrogene a la cathode
en contact.

Le compartiment dit anodique a pour fonction la distribution du courant électrique
ainsi que la récupération de I’oxygene produit a I’anode en contact, éventuellement a
I’aide d’un gaz drainant.

La [Fig.2] représente une vue éclatée de motifs €lémentaires d’un €lectrolyseur a
oxydes solides a haute température de type SOEC selon I’art antérieur. Cet €lec-
trolyseur comporte une pluralité de cellules d’€lectrolyse €lémentaires C1, C2, de type
cellules a oxydes solides (SOEC), empilées alternativement avec des interconnecteurs
5. Chaque cellule C1, C2 est constituée d’une cathode 2.1, 2.2 et d’une anode (seule
I’anode 4.2 de la cellule C2 est représentée), entre lesquelles est disposé€ un électrolyte
(seul I’électrolyte 3.2 de la cellule C2 est représenté).

L’interconnecteur 5 est un composant en alliage métallique qui assure la séparation
entre les compartiments cathodique 50 et anodique 51, définis par les volumes compris
entre I’interconnecteur 5 et la cathode adjacente 2.1 et entre 1’interconnecteur 5 et
I’anode adjacente 4.2 respectivement. Il assure également la distribution des gaz aux
cellules. L’injection de vapeur d’eau dans chaque motif élémentaire se fait dans le
compartiment cathodique 50. La collecte de 1’hydrogene produit et de la vapeur d’eau
résiduelle a la cathode 2.1, 2.2 est effectuée dans le compartiment cathodique 50 en
aval de la cellule C1, C2 apres dissociation de la vapeur d’eau par celle-ci. La collecte
de I’oxygene produit a I’anode 4.2 est effectuée dans le compartiment anodique 51 en
aval de la cellule C1, C2 apres dissociation de la vapeur d’eau par celle-ci.
L’interconnecteur 5 assure le passage du courant entre les cellules C1 et C2 par contact
direct avec les électrodes adjacentes, c’est-a-dire entre I’anode 4.2 et la cathode 2.1.

Les conditions de fonctionnement d’un électrolyseur a oxydes solides a haute tem-
pérature (SOEC) étant tres proches de celles d’une pile a combustible a oxydes solides
(SOFC), les mé€mes contraintes technologiques se retrouvent.

Ainsi, le bon fonctionnement de tels empilements de cellules a oxydes solides de
type SOEC/SOFC fonctionnant a haute température requiert principalement de sa-
tisfaire aux points énoncés ci-apres.

Tout d’abord, il est nécessaire d’avoir une isolation électrique entre deux intercon-
necteurs successifs sous peine de court-circuiter la cellule électrochimique, mais aussi
un bon contact électrique et une surface de contact suffisante entre une cellule et un in-
terconnecteur. La plus faible résistance ohmique possible est recherchée entre cellules
et interconnecteurs.

Par ailleurs, il faut disposer d’une étanchéité entre les compartiments anodiques et
cathodiques sous peine d’avoir une recombinaison des gaz produits entrainant une

baisse de rendement et surtout I’apparition de points chauds endommageant
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I’empilement.

Enfin, il est indispensable d’avoir une bonne distribution des gaz a la fois en entrée et
en récupération des produits sous peine de perte de rendement, d’inhomogénéité de
pression et de température au sein des différents motifs élémentaires, voire de dé-
gradations rédhibitoires des cellules électrochimiques.

Les gaz entrants et sortants dans un empilement d’électrolyse a haute température
(SOEC) ou de pile a combustible (SOFC) fonctionnant a haute température peuvent
étre gérés par le biais de dispositifs tel que celui illustré en référence a la [Fig.3]. Le
dispositif 13 comporte ainsi des parties froides PF et des parties chaudes PC, ces
dernieres comprenant la sole de four 11, la cloche du four 10, un tube en boucle 12
pour gérer les entrées et sorties de gaz et I’empilement 20, encore appelé « stack »,
d’électrolyse a haute température (SOEC) ou de pile a combustible (SOFC).

Par ailleurs, la [Fig.4] permet d’illustrer un exemple d’ensemble 80 comprenant un
tel empilement 20 ou stack et un systeme de serrage 60 de celui-ci. Un tel ensemble 80
peut étre tel que décrit dans la demande de brevet francais FR 3 045 215 Al.

Ainsi, I’empilement 20 comporte une pluralité de cellules €lectrochimiques 41
formées chacune d’une cathode, d’une anode et d’un €lectrolyte intercalé entre la
cathode et I’anode, et une pluralité d’interconnecteurs intermédiaires 42 agencés
chacun entre deux cellules électrochimiques 41 adjacentes. De plus, il comporte une
plaque terminale supérieure 43 et une plaque terminale inférieure 44, respectivement
également dénommées plaque terminale de stack supérieure 43 et plaque terminale de
stack inférieure 44, entre lesquelles la pluralité de cellules €lectrochimiques 41 et la
pluralité d’interconnecteurs intermédiaires 42 sont enserrées, soit entre lesquelles se
trouve le stack.

Le systeme de serrage 60 comporte une plaque de serrage supérieure 45 et une
plaque de serrage inférieure 46, entre lesquelles I’empilement 20 est enserré. Chaque
plaque de serrage 45, 46 comporte quatre orifices de serrage 54 au travers desquels
s’étendent des tiges de serrage 55, ou tirants. Aux extrémités de celles-ci sont prévus
des moyens de serrage 56, 57, 58.

En général, a ce jour, les empilements 20 ont un nombre limité de cellules électro-
chimiques 41. Typiquement, la Demanderesse met en ceuvre des empilements 20 d’un
nombre de 25 cellules électrochimiques 41 de 100 cm? de surface active. L’étape de
conditionnement se fait de maniere unitaire, chaque stack étant placé seul dans un banc
de conditionnement. Le cycle appliqué permet de réaliser a la fois 1’étape d’obtention
des étanchéités et 1’étape de réduction des cellules €lectrochimiques 41. Le cycle se
termine par différentes mesures électrochimiques permettant de caractériser la per-
formance du stack, avant sa fourniture pour usage.

Avant son fonctionnement, il est nécessaire de faire subir a I’empilement 20 au
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moins une étape de traitement thermique dite de réduction, afin de mettre les cellules
électrochimiques 41 sous leur forme réduite, et non pas oxydées comme elles le sont
initialement. Cette étape de réduction peut étre un cycle thermomécanique sous gaz
réducteur pour I’€électrode a hydrogene et air ou gaz neutre pour I’électrode a oxygene.
Une telle étape de traitement thermique a par exemple été décrite dans la demande de
brevet européen EP 2 870 650 Al.

Par ailleurs, les empilements 20 mis en ceuvre a ce jour utilisent en général, a chacun
de leurs étages, des joints qui doivent garantir I’étanchéité entre deux compartiments
de circulation des gaz, adjacents et distincts, i.e. un compartiment anodique et un com-
partiment cathodique. De tels joints ont été décrits dans la demande de brevet européen
EP 3 078 071 Al. Ces joints ont la particularité de nécessiter un conditionnement
thermique pendant lesquels ils s’écrasent.

De plus, les éléments de contacts, tels que les couches décrites dans la demande de
brevet EP 2 900 846 Al ou les grilles de Nickel, s’écrasent également lors du condi-
tionnement thermique et lors du fonctionnement de I’empilement 20, ce qui garantit
leur bonne mise en place. Les €léments qui servent d’éléments de contact dans la
chambre hydrogene s’écrasent également.

Autrement dit, pendant 1’étape de conditionnement thermique, un empilement 20
s’écrase de plusieurs centimetres. A ce jour, compte-tenu du relativement faible
nombre de cellules empilées, 1I’écrasement se déroule correctement.

Toutefois, la Demanderesse a envisagé des réalisations d’empilements a plus grand
nombre de cellules €électrochimiques, typiquement au-dela de 25 cellules. Dans ce cas,
le déplacement attendu lors du serrage de I’empilement peut conduire a des problemes
mécaniques de blocage de type arc-boutement sur les tiges de guidage. Ces blocages
empéchent alors un bon conditionnement thermique, et par voie de conséquence un
fonctionnement normal de I’empilement.

Une solution a ces inconvénients est de prévoir un concept d’empilement ou stack
dans lequel plusieurs sous-empilements sont assemblés, par le biais de plaques de rigi-
dification, de sorte a gérer les grands écrasements. Cependant, il faut alors
conditionner chaque sous-empilement séparément et ainsi un nombre important
d’empilements et de sous-empilements doit étre réalisé.

Or, le conditionnement d’un tel empilement est une étape longue et cofiteuse car le
chauffage demande de 1’énergie. De plus, les dispositifs actuels permettent de
conditionner un seul empilement ou sous-empilement a la fois.

En conséquence, il existe encore un besoin pour améliorer le principe de condi-
tionnement des empilements d’électrolyse a haute température (SOEC) ou de pile a
combustible (SOFC), notamment pour conditionner plusieurs sous-empilements en

méme temps.



Exposé de l'invention

[0048]  L’invention a pour but de remédier au moins partiellement aux besoins mentionnés
précédemment et aux inconvénients relatifs aux réalisations de I’art antérieur.

[0049]  L’invention a ainsi pour objet, selon I’un de ses aspects, un systeme de condi-
tionnement d’une pluralité de sous-empilements de cellules a oxydes solides de type
SOEC/SOFC fonctionnant a haute température formant ensemble un empilement
modulaire de cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC haute température,

chaque sous-empilement comportant une pluralité de cellules électrochimiques
formées chacune d’une cathode, d’une anode et d’un €lectrolyte intercalé entre la
cathode et I’anode, et une pluralité d’interconnecteurs intermédiaires agencés chacun
entre deux cellules électrochimiques adjacentes,

caractérisé en ce que le systéme comporte :

- une enceinte thermique délimitant un volume interne,

- une pluralité de sous-empilements placés dans le volume interne, au moins deux
sous-empilements étant superposés au moins partiellement I’un par rapport a 1’autre,
chaque sous-empilement présentant une face supérieure et une face inférieure,

- une pluralité de plaques terminales, chaque sous-empilement étant disposé entre
une plaque terminale supérieure et une plaque terminale inférieure, chaque plaque
terminale présentant une face supérieure et une face inférieure dont au moins une est
au contact d’au moins un sous-empilement, la surface d’une face supérieure d’une
plaque terminale étant de plus grande dimension que la surface d’une face inférieure
d’un sous-empilement et la surface d’une face inférieure d’une plaque terminale étant
de plus grande dimension que la surface d’une face supérieure d’un sous-empilement
de sorte que chaque face supérieure et chaque face inférieure d’une plaque terminale
au contact d’au moins un sous-empilement présente une ou plusieurs surfaces libres
non superposées a un sous-empilement et sans contact avec un sous-empilement,

- une pluralité de supports formant matrice disposés sur la ou les surfaces libres des
faces supérieures des plaques terminales au contact d’au moins un sous-empilement,
chaque support formant matrice comportant un évidement débouchant sur une face su-
périeure du support formant matrice opposée a une surface libre,

- une pluralité d’éléments flexibles, chacun étant disposé au-dessus d’un évidement
en appui sur le support formant matrice, de part et d’autre de 1’évidement, et
notamment positionné sur un lamage,

- une pluralité d’éléments d’appui, disposé€s sous la ou les surfaces libres des faces in-
férieures des plaques terminales au contact d’au moins un sous-empilement, chaque
élément d’appui étant apte a venir au contact d’au moins un élément flexible lors du

conditionnement des sous-empilements et a le déformer par pénétration dans au moins
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un évidement.

Le systeme de conditionnement selon I’invention peut en outre comporter 1’une ou
plusieurs des caractéristiques suivantes prises isolément ou suivant toutes com-
binaisons techniques possibles.

Les évidements peuvent présenter, en section, une forme en « V ». Les évidements
peuvent étre formés par lamage des supports formant matrice.

Les éléments flexibles peuvent se présenter sous la forme de lames flexibles.

Le ou les éléments flexibles associ€s a un méme premier sous-empilement peuvent
étre d’épaisseur différente de 1’épaisseur du ou des éléments flexibles associés a un
méme deuxieme sous-empilement superposé au premier sous-empilement.

En particulier, 1’épaisseur des éléments flexibles peut €tre croissante depuis le
sommet de I’empilement modulaire vers le pied de I’empilement modulaire.

Par ailleurs, les éléments flexibles et/ou les supports formant matrice et/ou les
éléments d’appui peuvent étre réalisés en métal, notamment en Inconel®, ou en
céramique.

De plus, le nombre de sous-empilements a superposer n’est pas limité par
conception. Cependant, afin de tenir compte de la hauteur acceptable du banc de condi-
tionnement, le nombre de sous-empilements peut préférentiellement Etre compris entre
2 et 20.

L’empilement modulaire peut étre disposé entre une plaque supérieure de répartition
de charge principale et une plaque inférieure de socle.

En outre, I’enceinte thermique peut étre constituée d’une sole de four, formant la
paroi horizontale inférieure de 1’enceinte thermique, d’une paroi horizontale supérieure
et de parois latérales, définissant ensemble le volume interne.

Le systeme peut également comporter une canne de force pour appliquer une force de
compression sur I’empilement modulaire, notamment sur une plaque supérieure de ré-
partition de charge principale.

Par ailleurs, I’invention a encore pour objet, selon un autre de ses aspects, un procédé
de serrage d’une pluralité de sous-empilements de cellules a oxydes solides de type
SOEC/SOFC fonctionnant a haute température formant un empilement modulaire par
le biais d’un systeme de conditionnement tel que défini précédemment, caractérisé en
ce qu’il comporte 1’étape consistant a exercer une force de compression verticale sur
les sous-empilements avec une reprise d’efforts par le biais des éléments flexibles en
appui sur les supports.

Le procédé peut avantageusement €tre mis en ceuvre sous un gaz neutre, directement
a I’intérieur des sous-empilements ou par le biais de I’enceinte thermique rendue to-

talement inerte.
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Breve description des dessins

L’invention pourra étre mieux comprise a la lecture de la description détaillée qui va
suivre, d’exemples de mise en ceuvre non limitatifs de celle-ci, ainsi qu’a I’examen des
figures, schématiques et partielles, du dessin annexé, sur lequel :

[Fig.1] est une vue schématique montrant le principe de fonctionnement d’un élec-
trolyseur a oxydes solides a haute température (SOEC),

[Fig.2] est une vue schématique €clatée d’une partie d’un électrolyseur a oxydes
solides a haute température (SOEC) comprenant des interconnecteurs et des cellules
selon 1’art antérieur,

[Fig.3] illustre le principe de 1’architecture d’un dispositif sur lequel un empilement
d’électrolyse a haute température (SOEC) ou de pile a combustible (SOFC) fonc-
tionnant a haute température est placé,

[Fig.4] représente, en perspective et par observation du dessus, un exemple d’un em-
pilement de cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC selon I’art antérieur avec un
systeme de serrage de 1’empilement,

[Fig.5] représente, schématiquement en coupe partielle, un exemple de systeme de
conditionnement conforme a I’invention d’une pluralité de sous-empilements de
cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC fonctionnant a haute température avant
conditionnement du stack par pliage en V de lames métalliques, et

[Fig.6] représente, schématiquement en coupe partielle, I’exemple de systeme de
conditionnement conforme a I’invention de la [Fig.5] apres conditionnement du stack
par pliage en V des lames métalliques.

Dans I’ensemble de ces figures, des références identiques peuvent désigner des
éléments identiques ou analogues.

De plus, les différentes parties représentées sur les figures ne le sont pas néces-
sairement selon une €chelle uniforme, pour rendre les figures plus lisibles.

Exposé détaillé de I’invention

Les figures 1 a 4 ont déja été décrites précédemment dans la partie relative a I’état de
la technique antérieure et au contexte technique de I’invention. I1 est précisé que, pour
les figures 1 et 2, les symboles et les fleches d’alimentation de vapeur d’eau H,O, de
distribution et de récupération de dihydrogene H,, d’oxygene O,, d’air et du courant
électrique, sont montrés a des fins de clarté et de précision, pour illustrer le fonc-
tionnement des dispositifs représentés.

En outre, il faut noter que tous les constituants (anode/électrolyte/cathode) d’une
cellule électrochimique donnée sont préférenticllement des céramiques. La température
de fonctionnement d’un empilement de type SOEC/SOFC haute température est par
ailleurs typiquement comprise entre 600 et 1000°C.
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De plus, les termes éventuels « supérieur » et « inférieur » sont a comprendre ici
selon le sens d’orientation normal d’un sous-empilement ou empilement de type
SOEC/SOFC lorsque dans sa configuration d’utilisation.

On va maintenant décrire un exemple de systeme de conditionnement 100 conforme
a ’invention de plusieurs sous-empilements 20a de type SOEC/SOFC pour former un
empilement modulaire 20 en référence aux figures 5 et 6.

On considere ici généralement le conditionnement de trois sous-empilements 20a ou
sous-stacks. Toutefois, le nombre de sous-stacks 20a n’est pas limité par conception
mais plutdt par le fait de devoir tenir compte de la hauteur acceptable du banc de
conditionnement. Aussi, le nombre de sous-empilements 20a est préférentiellement
compris entre 2 et 20.

Comme décrit précédemment dans la partie relative a 1’art antérieur et au contexte
technique de I’'invention, chaque sous-stack 20a comporte une pluralité de cellules
électrochimiques 41 formées chacune d’une cathode, d’une anode et d’un électrolyte
intercalé entre la cathode et I’anode, et une pluralité d’interconnecteurs intermédiaires
42 agencés chacun entre deux cellules électrochimiques 41 adjacentes.

Les trois sous-stacks 20a sont placés dans le volume interne Vi d’une enceinte
thermique 102 du systeme de conditionnement 100. Cette enceinte thermique 102 est
ici constituée d’une sole de four 11, tel que décrit précédemment, qui forme la paroi
horizontale inférieure de I’enceinte thermique 102, et d’une paroi horizontale su-
périeure 102s et de parois latérales 1021, définissant ensemble le volume interne Vi,
comme visible sur les figures 5 et 6.

Ainsi, les trois sous-empilements 20a sont placés dans le volume interne Vi de
I’enceinte thermique 102 en étant superposés totalement les uns par rapport aux autres.

Chacun des sous-empilements 20a présente une face supérieure 20as et une face in-
férieure 20ai, ici de surfaces identiques.

Par ailleurs, le systeme 100 comporte quatre plaques terminales 40, intercalées avec
les sous-stacks 20a. Plus précisément, chaque sous-stack 20a est dispos€ entre une
plaque terminale supérieure 40 et une plaque terminale inférieure 40, une méme plaque
terminale 40 pouvant donc a la fois jouer le rdle de plaque terminale supérieure pour
un sous-stack 20a et le role de plaque terminale inférieure pour un autre sous-stack
20a.

Chaque plaque terminale 40 présente une face supérieure 40s et une face inférieure
404, ici de surfaces identiques, et dont au moins une est au contact d’un sous-stack 20a.
Par ailleurs, I’empilement ou stack modulaire 20 ainsi obtenu est disposé entre une
plaque supérieure de répartition de charge principale 110 et une plaque inférieure de
socle de stack 120. La plaque inférieure de socle de stack 120 est disposée sur la sole

de four 11.
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De plus, le systeme 100 comporte une canne de force 130, de forme arrondie, pour
appliquer une force de compression sur I’empilement modulaire 20, en particulier sur
la plaque supérieure de répartition de charge principale 110. La canne de force 130
permet notamment un appui rotulien sur la plaque de répartition de charge principale
110.

Conformément a I’invention, le conditionnement du stack modulaire 20 par as-
semblage de plusieurs sous-stacks 20a les uns au-dessus des autres est réalisé€ de
maniere a minimiser I’emprunte au sol du banc de conditionnement, tout en permettant
d’effectuer de maniere indépendante pour chaque sous-stack 20a un serrage mécanique
controlé.

Aussi, une répartition de la charge mécanique principale est prévue entre les
différents sous-stacks 20a lors de I’écrasement durant le conditionnement du stack 20
de sorte a permettre un reprise des efforts.

Précisément, la compression mécanique principale fournie par la canne de force 130
est répartie entre les sous-stacks 20a par des éléments flexibles 105 dédiés sous forme
de lames métalliques, pouvant €tre de différentes épaisseurs el, e2.

Ainsi, de fagon avantageuse, la surface d’une face supérieure 40s d’une plaque
terminale 40 est de plus grande dimension que la surface d’une face inférieure 20ai
d’un sous-empilement 20a. De méme, la surface d’une face inférieure 40i d’une plaque
terminale 40 est de plus grande dimension que la surface d’une face supérieure 20as
d’un sous-empilement 20a.

De cette facon, chaque face supérieure 40s et chaque face inférieure 40i d’une plaque
terminale 40 au contact d’au moins un sous-empilement 20a présente une ou plusieurs
surfaces libres 401 non superposées a un sous-empilement 20a et sans contact avec un
sous-empilement 20a. Ces surfaces libres 401 sont représentées sur les figures 5 et 6.
Elles correspondent ainsi aux parties dépassant latéralement d’un sous-stack 20a sur
les quatre cotés de celui-ci formées sur les plaques terminales 40.

Alors, des supports formant matrice 103 sont disposés sur ces surfaces libres 401. A
noter que dans cet exemple, deux supports longs 103 peuvent €tre prévus par étage de
sous-stack 20a, a savoir un devant et un derriére le sous-stack 20a. Dans d’autres
exemples non représentés, quatre supports 103 peuvent étre prévus par étage de sous-
stack 20a, a savoir par exemple de chaque c6té€ du sous-stack 20a. Les supports 103
peuvent avoir une hauteur Iégerement inférieure a celle du stack apreés condi-
tionnement. Les supports 103 sont avantageusement métalliques, par exemple réalis€s
en Inconel®.

Comme représenté sur la [Fig.5], chaque support formant matrice 103 comporte en
outre un évidement 104 débouchant sur la face supérieure 103s du support 103 qui est

opposée a la surface libre 401. Chaque évidement 104 présente, en section, une forme
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en « 'V »,

Avantageusement encore, une pluralité d’éléments flexibles 105, ici sous forme de
lames métalliques 105, est disposée au-dessus des évidements 104, en appui sur les
supports formant matrice 103 au niveau des lamages 108 prévus a cet effet, de part et
d’autre des évidements 104. Chaque lame métallique 105 est par exemple réalisée
aussi en Inconel®. Chaque lame métallique 105 présente par exemple une longueur de
I’ordre de 200 mm et une largeur de I’ordre de 10 mm.

Les lames métalliques 105 présentent avantageusement des €paisseurs el, €2, re-
présentées sur la [Fig.5], qui sont différenciées par étage. En particulier, les lames mé-
talliques 105 ont une épaisseur croissante, comme dans cet exemple, depuis le sommet
de I’empilement modulaire 20 vers le pied de I’empilement modulaire 20.

Par ailleurs, une pluralité d’éléments d’appui 106 est disposée sous les surfaces libres
401 des faces inférieures 401 des plaques terminales 40 au contact d’un sous-
empilement 20a. Chaque €lément d’appui 106 vient au contact d’une lame métallique
105 par son extrémité formant poingon 106p lors du conditionnement des sous-
empilements 20a. Ce contact permet alors la déformation des lames métalliques 105
qui se plient selon une forme en « V » de sorte a pénétrer dans les évidements 104,

Alors, comme représenté sur la [Fig.6], on obtient des espaces 107 sans contact entre
les lames métalliques 105 et les supports formant matrice 103.

Autrement dit, lors du conditionnement d’un stack modulaire 20, les surfaces libres
401 sont avantageusement utilisées pour y intercaler un ensemble formé d’un support
formant matrice 103 avec évidement 104, d’une lame métallique 105 et d’un élément
d’appui 106 comprenant une extrémité formant poingon 106p de sorte a compenser la
force mécanique engendrée par le poids subi par chacun des sous-stacks 20a.

En pratique, cette force est en partie mais non totalement compensée par la force né-
cessaire au pliage en « V » des lames métalliques 105.

Ainsi, sans modification du banc de conditionnement, le systeme 100 permet de
répartir la charge mécanique de fagcon uniforme entre les sous-stacks 20a composant le
stack global modulaire 20 lors de son écrasement et fonctionnement.

L’ensemble comprenant le support 103, I’élément flexible 105 et I’élément d’appui
106 est avantageusement formé dans un alliage résistant aux hautes températures,
notamment jusqu’a 900°C, et donc préférentiellement choisi pour étre de type
Inconel®. Cet ensemble est de manicre avantageuse dimensionné de sorte qu’apres
écrasement du stack, il ne soit pas en contact sur toute la surface afin de ne pas limiter
la distance d’écrasement du stack et donc d’assurer une bonne étanchéité des joints
entre les cellules et 1I’étanchéité du stack.

Avantageusement, I’épaisseur el, €2 d’une lame métallique 105 est obtenue grace a

I’équation d’effort de pliage en V (calcul d’effort de formage a froid), a savoir :
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F=CRLe?/V,

dans laquelle :

F (exprimé en N) est ’effort de pliage (ici 75 N pour I’étage du milieu ou 150 N pour
I’étage inférieur afin de compenser le poids subi mais sans le dépasser) ;

R (exprimée en MPa) est la résistance a la traction du métal (environ 1000 MPa
maximum pour de I’Inconel®) ;

L (exprimée en mm) est la longueur pliée (ici 10 mm) ;

e (exprimée en mm) est I’épaisseur de la lame métallique ;

V (exprimée en mm) est la différence de hauteur avant et apres écrasement des sous-
stacks + 1 mm (soit environ 100 mm) ;

C est le coefficient égal a 1,16 (valeur utilisée lorsque V > 30%*¢).

Ainsi, il en résulte que les deux lames métalliques 105 (avant et arriere) de I’étage du
milieu présentent une €épaisseur el approximative de 0,8 mm et les deux lames mé-
talliques 105 (avant et arriere) de 1I’étage du bas présentent une épaisseur €2 ap-
proximative de 1,14 mm.

Les extrémités des lames métalliques 105 sont positionnées de fagon horizontale et
répétable sur les supports formant matrice 103 grice aux évidements 108 formés par
des lamages sur les plans obliques des supports 103.

A la fin du montage du stack dans le banc de conditionnement et des mise sous
presse mécanique par la canne de force 130, les poingcons 106p sont mis en appui sur
les lames métalliques 105 grice a des vis positionnées au milieu des cotés du stack
entre le poingon 106p et la plaque terminale supérieure 40. Deux tiges de guidage
installées de part et d’autre des vis peuvent permettre le maintien de la base supérieure
du poingon 106p parallele a la plaque terminale supérieure 40. Un force de serrage
identique pour chaque vis sur les lames 105 peut étre assurée par I’emploi d’une clé
dynamométrique.

A noter que dans la configuration de la [Fig.6], aprés écrasement, la hauteur totale du
stack est réduite d’environ 40 % suite a la mise en forme des joints présents entre
chaque cellule et avec les lames 105 pliées en contact partiel avec les supports formant
matrice 103 pour ne pas empécher I’écrasement du stack. La canne de force 130 aura
appliqué une force constante tout au long du processus d’écrasement du stack lors de la
chauffe du four.

Bien entendu, I’invention n’est pas limitée a I’exemple de réalisation qui vient d’€tre

décrit. Diverses modifications peuvent y €tre apportées par I’homme du métier.
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Revendications

[Revendication 1] Systeme (100) de conditionnement d’une pluralité de sous-empilements
(20a) de cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC fonctionnant a
haute température formant ensemble un empilement modulaire (20) de
cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC haute température,
chaque sous-empilement (20a) comportant une pluralité de cellules €élec-
trochimiques (41) formées chacune d’une cathode, d’une anode et d’un
électrolyte intercalé entre la cathode et 1’anode, et une pluralité
d’interconnecteurs intermédiaires (42) agencés chacun entre deux
cellules électrochimiques (41) adjacentes,
caractérisé en ce que le systeme (100) comporte :

- une enceinte thermique (102) délimitant un volume interne (Vi),

- une pluralité de sous-empilements (20a) placé€s dans le volume interne
(Vi), au moins deux sous-empilements (20a) étant superposés au moins
partiellement I’un par rapport a 1’autre, chaque sous-empilement (20a)
présentant une face supérieure (20as) et une face inférieure (20ai),

- une pluralité de plaques terminales (40), chaque sous-empilement
(20a) étant dispos€ entre une plaque terminale supérieure (40) et une
plaque terminale inférieure (40), chaque plaque terminale (40)
présentant une face supérieure (40s) et une face inférieure (401) dont au
moins une est au contact d’au moins un sous-empilement (20a), la
surface d’une face supérieure (40s) d’une plaque terminale (40) étant de
plus grande dimension que la surface d’une face inférieure (20ai) d’un
sous-empilement (20a) et la surface d’une face inférieure (401) d’une
plaque terminale (40) étant de plus grande dimension que la surface
d’une face supérieure (20as) d’un sous-empilement (20a) de sorte que
chaque face supérieure (40s) et chaque face inférieure (401) d’une
plaque terminale (40) au contact d’au moins un sous-empilement (20a)
présente une ou plusieurs surfaces libres (401) non superposées a un
sous-empilement (20a) et sans contact avec un sous-empilement (20a),
- une pluralité de supports formant matrice (103) disposés sur la ou les
surfaces libres (401) des faces supérieures (40s) des plaques terminales
(40) au contact d’au moins un sous-empilement (20a), chaque support
formant matrice (103) comportant un évidement (104) débouchant sur
une face supérieure (103s) du support formant matrice (103) opposée a
une surface libre (401),

- une pluralité d’éléments flexibles (105), chacun étant disposé au-
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dessus d’un évidement (104) en appui sur le support formant matrice
(103), de part et d’autre de I’évidement (104), et notamment positionné
sur un lamage (108),

- une pluralité d’éléments d’appui (106), disposés sous la ou les surfaces
libres (401) des faces inférieures (401) des plaques terminales (40) au
contact d’au moins un sous-empilement (20a), chaque élément d’appui
(106) étant apte a venir au contact d’au moins un élément flexible (105)
lors du conditionnement des sous-empilements (20a) et a le déformer
par pénétration dans au moins un évidement (104).

Systeme selon la revendication 1, caractérisé en ce que les évidements
(104) présentent, en section, une forme en « V », étant notamment
formés par lamage des supports formant matrice (103).

Systeme selon la revendication 1 ou 2, caractérisé en ce que les
éléments flexibles (105) se présentent sous la forme de lames flexibles.
Systeme selon 1’une des revendications précédentes, caractérisé€ en ce
que le ou les €léments flexibles (105) associ€s a un méme premier sous-
empilement (20a) sont d’épaisseur (el) différente de 1’épaisseur (e2) du
ou des éléments flexibles (105) associés a un méme deuxieéme sous-
empilement (20a) superposé au premier sous-empilement (20a).
Systeme selon la revendication 4, caractérisé en ce que 1’épaisseur (el,
e2) des éléments flexibles (105) est croissante depuis le sommet de
I’empilement modulaire (20) vers le pied de I’empilement modulaire
(20).

Systeme selon 1’'une quelconque des revendications précédentes, ca-
ractérisé en ce que les éléments flexibles (105) et/ou les supports
formant matrice (103) et/ou les éléments d’appui (106) sont réalisé€s en
métal, notamment en Inconel®, ou en céramique.

Systeme selon 1’'une quelconque des revendications précédentes, ca-
ractérisé en ce que le nombre de sous-empilements (20a) est compris
entre 2 et 20.

Systeme selon 1’'une quelconque des revendications précédentes, ca-
ractérisé en ce que 1’empilement modulaire (20) est disposé entre une
plaque supérieure de répartition de charge principale (110) et une plaque
inférieure de socle (120).

Systeme selon 1’'une quelconque des revendications précédentes, ca-
ractérisé en ce que 1’enceinte thermique (102) est constituée d’une sole
de four (11), formant la paroi horizontale inférieure de I’enceinte

thermique (102), d’une paroi horizontale supérieure (102s) et de parois
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latérales (1021), définissant ensemble le volume interne (Vi).

[Revendication 10] Systeme selon la revendication 9, caractérisé en ce qu’il comporte une
canne de force (130) pour appliquer une force de compression sur
I’empilement modulaire (20), notamment sur une plaque supérieure de
répartition de charge principale (110).

[Revendication 11] Procédé de serrage d’une pluralité de sous-empilements (20a) de
cellules a oxydes solides de type SOEC/SOFC fonctionnant a haute tem-
pérature formant un empilement modulaire (20) par le biais d’un
systeme (100) de conditionnement selon 1’une quelconque des reven-
dications précédentes, caractérisé en ce qu’il comporte 1’étape consistant
a exercer une force de compression verticale sur les sous-empilements
(20a) avec une reprise d’efforts par le biais des éléments flexibles (105)

en appui sur les supports (103).
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[Fig. 3]
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[Fig. 5]
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