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Résumé de la thèse 
 

Cette thèse se déroule au sein du Laboratoire Plasma et Conversion d’énergie (LAPLACE), dans le 

Groupe Génie Electrique et Systémique (GENESYS). Ce groupe de recherche travaille sur la conception 

de systèmes énergétiques, et notamment les aspects de dimensionnement, de gestion d’énergie et de 

modélisation de systèmes hétérogènes couplés. Le groupe GENESYS travaille notamment sur les piles 

à combustible, en étudiant le potentiel de cette technologie au sein de systèmes de production 

d’électricité.  

Le projet « Pile à combustible Pour Applications Aéronautiques (PIPAA) » est porté par un des 

partenaires industriels du LAPLACE, Safran Power Units, basé à Toulouse. Ce projet vise à concevoir 

un système de production d'électricité utilisant une pile à combustible hybridée à des stockages 

électrochimiques (batterie, supercondensateurs) pour des applications aéronautiques.  

Dans l’optique de simplifier le système hybride, la thèse a pour objet l'étude de l’hybridation directe 

d’une pile à combustible type PEM-HT (Pile à membranes échangeuses de protons haute température) 

avec une batterie. Cette hybridation directe vise d’une part à protéger la pile contre les variations rapides 

de courant demandées par l’application et d’autre part à la protéger contre les harmoniques de courant 

générés intrinsèquement par l’électronique de puissance associée en filtrant l’ondulation haute fréquence 

du courant. Un modèle dynamique du système a été développé, composé de modèles de pile et de batterie 

identifiés à partir de caractérisations sur des composants typiques. Une caractérisation originale du 

modèle dynamique de la pile a été menée à partir de sollicitations quasi-statiques réalisées à débits 

régulés et à débits fixes, et de balayages dynamiques en courant réalisés à débits fixes. Un 

dimensionnement d’un système hybride direct pile – batterie est proposé à partir d’un modèle au final 

simplifié du système. Celui-ci, validé par comparaison avec un modèle dynamique plutôt très complet, 

permet la résolution analytique du système et la comparaison de différentes technologies de batterie – 

lithium-ion et NiCd – pour une telle hybridation. Par ailleurs, un essai d’endurance permettant d’étudier 

l’impact d’harmoniques de courant à haute fréquence (HF) est actuellement mené sur 4 monocellules 

PEM-HT sur un banc développé au cours de ces travaux de thèse. L’analyse la plus poussée possible de 

ces essais sera proposée afin de démontrer l’intérêt de filtrer ces harmoniques HF par une hybridation 

directe.



 

 

Abstract of the thesis 
 

This thesis takes place within the Plasma and Energy Conversion Laboratory (LAPLACE), in the 

Electrical and System Engineering Group (GENESYS). This research group works on the design of 

energy systems, and in particular the aspects of sizing, energy management and modeling of coupled 

heterogeneous systems. The GENESYS group works in particular on fuel cells, by studying the potential 

of this technology within electricity production systems. The "Fuel Cell For Aeronautical Applications 

(PIPAA)" project is led by one of LAPLACE's industrial partners, Safran Power Units, based in 

Toulouse. This project aims to design an electricity production system using a fuel cell hybridized with 

electrochemical storage (battery, supercapacitors) for aeronautical applications. In order to simplify the 

hybrid system, the thesis aims to study the direct hybridization of a fuel cell type PEM-HT (High 

temperature proton exchange membrane cell) with a battery. This direct hybridization aims on the one 

hand to protect the fuel cell against the rapid current variations required by the application and on the 

other hand to protect it against the current harmonics generated intrinsically by the associated power 

electronics by filtering the ripple high frequency current. A dynamic model of the system was developed, 

composed of fuel cell and battery models identified from characterizations on typical components. An 

original characterization of the dynamic model of the fuel cell was carried out using quasi-static stresses 

carried out at regulated flow rates and at fixed flow rates, and dynamic current sweeps carried out at 

fixed flow rates. A dimensioning of a direct fuel cell-battery hybrid system is proposed from an 

ultimately simplified model of the system. This one, validated by comparison with a rather very 

complete dynamic model, allows the analytical resolution of the system and the comparison of different 

battery technologies – lithium-ion and NiCd – for such a hybridization. In addition, an endurance test to 

study the impact of high frequency (HF) current harmonics is currently being carried out on 4 PEM-HT 

monocells on a test bench developed during this thesis work. The most thorough analysis possible of 

these tests will be proposed in order to demonstrate the interest of filtering these HF harmonics by direct 

hybridization.
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Introduction générale 
« Là où croît le péril, croît aussi ce qui sauve. » 

Friedrich Hölderlin 

 

« Il y a des machines infernales. Quand elles sont enclenchées, on ne peut pas les arrêter. Inutile de résister. 

On a alors trois options : se battre inutilement, fuir, ou attendre que ça vous rattrape. Attendre tranquillement. 

Et faire de son mieux pendant le temps qu’il reste. Faire les choses qu’il faut. Dire les choses qu’il faut. » 

Guillaume Debailly 

 

A Amanda 

 

L’humanité est à ce jour confrontée à plusieurs défis, souvent entrecroisés, dont certains dépassent à la fois 

son entendement et ses capacités actuelles d’adaptation. 

L’un de ces défis est l’augmentation de la quantité d’énergie absorbée par le système Terre (eau, terre, 

atmosphère) et dont l’une des conséquences d’ores et déjà visible est une augmentation de la température de 

l’atmosphère d’environ 1,1 °C depuis le début de l’ère industrielle (visible à la Figure I. 1 [1]). Ceci est directement 

lié aux activités humaines qui entrainent un effet de serre supplémentaire qui vient bouleverser l’équilibre 

thermique entre la Terre et l’espace, notamment par l’émission massive de gaz à effet de serre (GES) dont en 

premier lieu le CO2 (concentration atmosphérique de 419 ppm début 2022 [2]).  

Les conséquences d’un tel déséquilibre thermique sont multiples et dépendent fortement de l’amplitude de cet 

effet de serre supplémentaire. Au vu des principaux effets attendus – modification du cycle de l’eau (sécheresses 

et inondations), montée des eaux, augmentation de la fréquence et de l’intensité des phénomènes météorologiques 

extrêmes (tempêtes, canicules, feux…), inhabitabilité de régions entières, forte diminution de la biodiversité1, 

pertes économiques - on peut davantage parler de changement climatique que de réchauffement climatique [4]. 

L’amplitude du changement climatique à venir est estimée par le Groupe d’Experts Intergouvernemental sur 

l’évolution du Climat (GIEC) par l’intermédiaire de scénarios socio-économiques (SSP pour Shared 

Socioeconomic Pathways) qui se différencient par les efforts déployés par l’humanité pour contenir son impact. 

Le scénario le plus optimiste, faiblement probable au vu des engagements climatiques actuels des états [5], 

mènerait à une élévation moyenne de température de l’ordre de 1,5 °C en 2100 (avec une probabilité de 33 % que 

l’élévation soit supérieure à 1,5 °C), aux conséquences importantes, bien moins fortes cependant que le scénario 

le plus pessimiste qui mènerait lui à une élévation moyenne de température de 5 °C en 2100.  

Les conséquences attendues à l’échelle de la France incluent notamment de forts épisodes de sécheresse et de 

canicules entrainant des impacts sanitaires, agricoles, écologiques et un plus fort risque d’incendie. Pour le lecteur 

intéressé, l’amplitude et la répartition géographique de ces impacts peuvent être simulées, suivant l’amplitude du 

changement climatique, avec l’outil développé par le ministère de la transition écologique et nommé « Drias - Les 

futurs du climat » [6].  

Afin de limiter les impacts du changement climatique, notamment sur les populations les plus démunies et les 

moins responsables de cet état de fait (historiquement, mais également par leur niveau de vie actuel), l’humanité 

doit réduire, fortement et le plus rapidement possible, l’accumulation de gaz à effet de serre dans l’atmosphère. 

Afin de suivre le scénario SSP permettant de limiter le réchauffement de l’atmosphère à moins de 1,5 °C en 2100, 

une réduction d’environ 80 % des émissions de GES doit ainsi être réalisée d’ici 2050 (- 5,5 % par an en moyenne) 

[5]. Ceci implique l’acceptation de la nécessité [7] de changements radicaux dans les modes de vie, et leur 

implémentation tant à l’échelle individuelle2, indispensable mais insuffisante [9], que collective (entreprises, 

laboratoires, états…). 

Par ailleurs, l’humanité reste très dépendante de ressources énergétiques fossiles (pétrole, charbon, gaz 

naturel) avec environ 500 EJ consommés en 2019 [10]. Ces ressources sont disponibles avec un volume et une 

capacité de production limités, ce qui pose la question d’un manque à moyen-long terme selon l’évolution de la 

demande ainsi qu’en cas de perturbations extérieures (conflits, catastrophes naturelles). Par ailleurs, afin d’avoir 

50 % de chance de contenir le changement climatique à une élévation de température de 1,5 °C en 2100, 60 % des 

réserves connues de gaz et de pétrole, et 90 % de celles du charbon, ne doivent pas être extraites du sol [11]. 

                                                           
1 La biodiversité subit elle-même une crise majeure, liée en partie au changement climatique mais également aux autres impacts des 

activités humaines sur l’environnement (pollution, urbanisation, déforestation), avec un impact majeur pour l’être humain [3]. 
2 Une des premières étapes pour cela est de réaliser son « bilan carbone », c’est-à-dire le volume de gaz à effet de serre (converti en 

équivalent CO2) émis chaque année par son mode de vie. Un outil possible est le calculateur de l’ADEME [8]. 
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Figure I. 1 – Mesure de l’augmentation de la température moyenne mondiale et estimation des contributions 

respectives des principaux mécanismes agissant sur l’effet de serre [1]. 

L’émission de GES en France est due, en grande partie, au secteur des transports, de l’ordre de 31 % [12], 

avec d’importantes différences entre les modes de transport eux-mêmes. 

Avec 8 700 milliards de passager.km (1 930 km par passager en moyenne) parcourus en 2019 dans le monde 

[13], le trafic aérien est un émetteur important de gaz à effet de serre au niveau mondial, avec notamment 1 milliard 

de tonnes de CO2 émises en 2019 [13]. S’ajoute à cela l’émission d’autres gaz qui ont un effet réchauffant, tels 

que les NOx. En outre, l’émission de vapeur d’eau par les moteurs entraîne également sous certaines conditions la 

formation de traînées de condensation persistantes (« contrails »), au fort pouvoir réchauffant. Afin de comparer 

l’impact de l’émission de différents GES, on définit un facteur appelé forçage radiatif. 

Le forçage radiatif (noté 𝑅𝐹 en W/m²) correspond à l’impact (direct ou indirect) d’une substance3 présente 

dans l’atmosphère sur l’équilibre thermique entre la Terre et l’espace : si le 𝑅𝐹 est positif, la substance contribue 

à réchauffer la Terre par effet de serre, et inversement à la refroidir si le 𝑅𝐹 est négatif (ce qui est le cas par 

exemple pour des particules qui diffusent le rayonnement solaire au lieu de l’absorber). La valeur du forçage 

radiatif est ainsi calculée par rapport à un état d’équilibre thermique entre la terre et l’espace (typiquement au début 

de l’ère industrielle entre 1750 et 1850) et prend en compte l’impact de l’accumulation de gaz à effet de serre 

depuis cette période de référence (par exemple le 𝑅𝐹 du CO2 est ainsi liée à la quantité de CO2 ajoutée dans 

l’atmosphère depuis l’année de référence). On peut considérer l’ensemble des gaz à effet de serre émis par une 

activité humaine (exemple : le trafic aérien) afin de définir, par extension, une valeur de forçage radiatif liée à cette 

activité. En rapportant la valeur du forçage radiatif d’une activité humaine au forçage radiatif global anthropique4, 

on peut ainsi quantifier la contribution de l’activité considérée au réchauffement d’origine humaine. Lorsque la 

durée pendant laquelle chaque substance est présente dans l’atmosphère (et donc source d’un effet de serre 

supplémentaire) est considérée, on peut calculer un pouvoir de réchauffement global (PRG), souvent exprimé 

comme le forçage radiatif moyen sur 100 ans et comparé à celui du CO2 (c’est pourquoi on parle d’équivalent 

CO2). 

                                                           
3 Il peut s’agir de l’impact d’un gaz ou de particules, mais également de l’impact non pas de l’émission d’une substance dans l’atmosphère 

mais d’un changement de la propriété thermique du sol (capacité à absorber ou à réfléchir le rayonnement solaire, appelée albédo) due par 
exemple à un changement d’utilisation du sol (lié à l’agriculture, l’urbanisation, la fonte de la glace…). 

4 Il s’agit du forçage radiatif total net attribué aux activités humaines, en considérant l’ensemble des substances et impacts (qu’ils soient 

réchauffants ou refroidissants). Le forçage radiatif total anthropique est d’environ 2,7 W/m² en 2019 par rapport à 1750 [1]. 
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Les traînées de condensation sont, dans le dernier rapport du GIEC, considérées comme responsables d’une 

augmentation de la température moyenne mondiale de l’ordre de 0,05 °C (visible à la Figure I. 1) par rapport au 

début de l’ère industrielle [1]. Elles sont favorisées par la présence de suies (imbrûlés), et sont particulièrement 

nocives lorsqu’elles se forment de nuit par ciel clair en piégeant la chaleur émise par le sol. La proportion des vols 

qui ont lieu de nuit est estimée globalement à 40 % mais, en raison du fort impact des traînées de condensation, 

ceux-ci sont à l’origine de 60 % du forçage radiatif lié aux vols [14]. Il semble possible de minimiser fortement la 

formation des traînées en modifiant le plan de vol (altitude, horaire) de seulement 2 % des vols, car cette fraction 

serait à l’origine d’une majorité (80 %) de l’impact des traînées de condensation du trafic aérien [15]). Ceci 

nécessiterait cependant de sortir d’une logique d’optimisation des coûts en intégrant des facteurs 

environnementaux, au-delà d’une simple taxe carbone qui ne prendrait pas en compte les effets hors-CO2 du trafic 

aérien. Les traînées de condensation ayant une durée de vie faible dans l’atmosphère, ceci pourrait rapidement 

diminuer le forçage radiatif non-CO2 de l’aviation. 

 

Figure I. 2 – Forçage radiatif lié au transport aérien [16]. 

L’impact du secteur aérien sur le changement climatique est ainsi loin de se limiter aux 2,4 % du CO2 mondial 

(combustion uniquement5) qu’il a émis en 2019 [13]. A l’échelle de la France l’impact du secteur aérien (impact 

direct des vols nationaux et internationaux au départ de la France) est de 6,4 % du total des émissions de CO2 de 

la France [18]. Comme indiqué à la Figure I. 2, le CO2 représente moins de la moitié du forçage radiatif global 

attribué au trafic aérien en 2011 [16]. Selon les estimations, la contribution du trafic aérien au forçage radiatif 

global d’origine anthropique est ainsi en réalité plus importante d’un facteur 2,5 à 3 et est de l’ordre de 3,5 à 4 % 

[13,16]. Il faut cependant bien comprendre que ce chiffre, déjà important, mesure la contribution historique (depuis 

la période de référence utilisée pour calculer le forçage radiatif, donc entre 1750 et 1850) du trafic aérien. En effet, 

du fait de l’utilisation plutôt récente de l’avion à l’échelle de l’ère industrielle, son impact est « dilué 

temporellement » parmi les autres impacts [17], et ce chiffre ne permet donc pas de répondre à la question suivante, 

très pertinente au regard des enjeux écologiques majeurs actuels qui imposent des choix de société : « Quelle est 

la contribution actuelle de l’aviation au réchauffement climatique futur ? ». Du fait de la forte croissance 

(historique et prévue) du secteur aérien (+ 4 à 5 % par an) et de la décarbonation progressive des autres secteurs 

de la société, il semble que cette contribution soit en réalité plus élevée et actuellement de l’ordre de 5 à 6 % 

[17,19,20] au niveau mondial (et donc bien plus dans des pays riches comme la France). 

Par ailleurs, le trafic aérien est à l’origine de nuisances sanitaires par le biais de la pollution de l’air et du bruit 

au décollage principalement. L’impact du bruit, notamment soudain et irrégulier (tel qu’un décollage), sur la santé 

a été revu à la hausse par l’Organisation Mondiale de la Santé en 2018 et serait responsable de la perte de 108 000 

années de vie en bonne santé en région parisienne, dont 17 % sont dues au bruit aérien [21]. 

Dans le but de réduire les impacts négatifs du trafic aérien, différentes actions sont nécessaires et envisagées 

par les acteurs de la filière et/ou des groupes de réflexion, afin d’atteindre par exemple les objectifs de réduction 

Flightpath 2050 de – 75 % de CO2 et – 90 % de NOx par passager.km en 2050 (pas de prise en compte des traînées 

de condensation) [19] : 

 Optimisation des plans de vols dans le but de réduire la consommation de carburant et les traînées.   

 Utilisation de carburants alternatifs bas carbone (SAF pour Sustainable Alternative Fuels) qui 

permettraient de réduire de l’ordre de 65 % les émissions de CO2 [19]. 

                                                           
5 L’ADEME ajoute 20 % de CO2 en plus de celui émis par la combustion afin de tenir compte des autres postes d’émissions liés à cet 

usage (extraction, raffinage, transport du carburant) [17]. 
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 Compensation carbone par un mécanisme appelé CORSIA (Carbon Offsetting and Reduction Scheme for 

International Aviation) qui est censé permettre de compenser (offset) 6 les émissions supplémentaires de 

CO2 du secteur après 2020 (effets non-CO2 du secteur non pris en compte). 

 Réduction de l’utilisation du trafic aérien. Au vu de la durée d’utilisation d’un avion (20 à 30 ans [16]) 

et du fort ralentissement des gains en terme d’efficacité énergétique sur les dernières années [13], il est 

peu probable [19,22] que les objectifs de réduction de l’impact du trafic aérien sur le climat7 soient atteints 

sans réduire le trafic aérien lui-même. On pourrait ainsi imaginer, en premier lieu, réduire le trafic 

facilement remplaçable par des alternatives moins impactantes pour le climat (train, transports en 

commun, covoiturage). D’autres propositions [24] incluent une interdiction des vols en cas d’alternatives 

faisables en transport en commun, la mise en place de quotas carbone individuels (permettant de tendre 

vers une utilisation plus raisonnée sans rendre l’avion hors de prix) ou la forte hausse de la taxe carbone 

du secteur aérien. 

 Implémentation d’améliorations technologiques permettant de réduire la consommation d’énergie et 

l’impact climatique de l’avion. Par exemple, Airbus cherche notamment à développer un avion zéro 

émission, utilisant la technologie hydrogène afin de décarboner sa flotte [25]. Ce projet ne doit cependant 

aboutir à un prototype d’avion innovant qu’en 2035 et est critiqué sur sa faisabilité [26]. 

 

Parmi les technologies hydrogène envisagées pour décarboner l’aéronautique figure l’utilisation de la pile à 

combustible. Il s’agit d’un composant qui, lorsqu’il est alimenté en hydrogène et en oxygène et branché à une 

charge, produit de l’électricité et de la chaleur à partir de la réaction globale suivante : 

𝐻2 +
1

2
𝑂2 → 𝐻2𝑂 + é𝑙𝑒𝑐𝑡𝑟𝑖𝑐𝑖𝑡é + 𝑐ℎ𝑎𝑙𝑒𝑢𝑟  

L’intérêt majeur de la pile, qui peut être alimentée en oxygène pur ou en air, vient de son utilisation d’un 

carburant « alternatif » aux carburants classiquement utilisés (essence, diesel, kérosène, gaz naturel) pour produire 

de l’électricité avec un rendement qui peut aller jusqu’à 60 % environ selon son point de fonctionnement : 

l’hydrogène. Celui-ci peut être produit à partir de sources fossiles 8 (hydrogène dit « gris », ou « bleu » si une 

capture du CO2 est réalisée). Il peut aussi être émis naturellement au-dessus de certaines zones [27] ou produit par 

électrolyse de l’eau. La réaction globale de l’électrolyse de l’eau est l’inverse de la réaction de la pile, et consomme 

de l’électricité. Si cette dernière est faiblement carbonée, on obtient de l’hydrogène faiblement carboné qui a 

l’avantage, contrairement à l’électricité, d’être facilement stockable en grande quantité. L’électrolyse de l’eau est 

ainsi un moyen de stocker de l’électricité décarbonée à grande échelle, par exemple en été en cas de surplus de 

production d’énergie renouvelable. Également, l’hydrogène peut être, comme du gaz naturel, brûlé dans un brûleur 

hydrogène, ou dans un moteur à combustion adapté. Enfin, il est possible de le convertir en d’autres carburants 

plus adaptés selon les usages : conversion en biométhane par l’intermédiaire d’une réaction de méthanation avec 

du CO2 capté ou du biogaz ; conversion en méthanol (qui a l’avantage d’être liquide aux conditions ambiantes). 

Également, si l’on considère le remplacement d’un moteur à combustion ou d’une machine électrique 

tournante (turbine) par un système électrique à pile à combustible, d’autres avantages sont obtenus : 

 Réduction du bruit : celui-ci n’est cependant pas complètement nul pour un système pile du fait de la 

présence de certains auxiliaires bruyants : compresseur d’air, pompe du circuit de refroidissement. 

 Non-émission de polluants : la réaction principale de la pile ne produit que de l’eau. Cependant, en toute 

rigueur, certaines réactions parasites peuvent entraîner, sous certaines conditions, le relargage de quantités 

extrêmement faibles de monoxyde et de dioxyde de carbone (par corrosion du carbone des électrodes). 

L’intérêt de la pile à combustible est ainsi sa capacité à utiliser, de manière silencieuse et sans émission locale 

de polluants, un carburant (hydrogène, méthane, méthanol) facilement stockable et qu’il est possible de produire 

à partir d’électricité décarbonée. Il est cependant important de faire le bilan des émissions de gaz à effet de serre 

d’un système à pile à combustible. En effet, en plus de la prise en compte de l’électricité et des matériaux utilisés, 

la molécule d’H2 est elle-même un gaz à effet de serre (de manière indirecte en agissant sur le méthane et l’ozone 

                                                           
6 La compensation des émissions de GES (parfois seul le CO2 est considéré) est réalisée en finançant des projets qui, in fine, conduisent 

au stockage longue durée (ou, de façon plus critiquable, à éviter l’émission) de la même quantité de GES dans des « puits de carbone ». Les 
projets financés doivent cependant être environnementalement pertinents [20], et il faut également noter que la quantité de carbone fossile 

stockable est limitée, constitue un risque et, de plus, qu’il y a un décalage temporel entre l’émission de carbone fossile et son stockage. 
7 Plusieurs objectifs peuvent être considérés : garder constante la part de la contribution de l’aviation par rapport au reste des activités 

humaines (ce qui implique une réduction en valeur absolue), ou bien tenter de réduire cette part en considérant le fait que l’utilisation de l’avion 
est en grande partie le luxe d’une minorité (1 % de la population est responsable de 50 % des émissions du trafic aérien [23]). 

8 L’hydrogène est majoritairement produit à partir de sources fossiles actuellement, et sert principalement pour des applications 

industrielles (production d’engrais, raffinage de produits pétroliers, production de plastique…).  
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troposphérique [28]) avec un pouvoir de réchauffement global égal à 5,89 fois celui du CO2 sur 100 ans [28,30]. 

L’H2 peut être émis dans l’atmosphère en raison de fuites ou, plus spécifiquement, en cas de dépressurisation du 

réservoir (cas d’un réservoir d’H2 liquide qui se réchauffe). L’eau produite par la pile peut également avoir un 

impact non négligeable si elle est relâchée dans l’atmosphère (cas de la combustion d’H2 pour la poussée d’un 

avion) par la formation de traînées de condensation, même si l’absence de suies de combustion réduit la formation 

de traînées à partir de cette eau par rapport à un avion à propulsion classique. Le fait que la pile produise de 

l’électricité, de la chaleur et de l’eau avec une bonne compacité permet de l’adapter à de multiples usages : 

stationnaires (cogénération résidentielle, alimentation de secours…) ou embarqués. 

Un autre avantage de la pile, notamment lorsqu’on la compare aux batteries, est le fait que le lieu de stockage 

de l’énergie (le réservoir d’H2) est différent du lieu de production de la puissance (la pile elle-même). Ceci permet, 

contrairement à la batterie, un dimensionnement différencié de la taille de la pile et du réservoir, permettant de 

tirer parti de la bonne énergie spécifique du réservoir pour optimiser la masse du système pour des applications 

fortement consommatrices d’énergie. L’énergie spécifique du réservoir d’hydrogène est d’environ 1,8 kWh/kg en 

considérant l’énergie spécifique de l’hydrogène de 33,3 kWh/kg [31] et une densité massique du stockage de 5,5 % 

[32]. De façon générale, on peut estimer, une fois pris en compte le rendement de la pile et la masse de tous les 

composants du système pile, une énergie spécifique d’environ 500 Wh/kg pour une application aéronautique [33], 

bien supérieure aux batteries. 

Dans le secteur aéronautique, la pile est ainsi considérée pour les applications suivantes : 

 Génération de puissance au sol (Ground Power Supply). 

 Taxiage électrique sur le tarmac de l’aéroport (Green taxi). 

 Génération de puissance embarquée en remplacement du générateur auxiliaire de puissance des avions 

(APU pour Auxiliary Power Unit, 150 kW nominal environ [34] pour préparer le vol) ou du système de 

production électrique de secours (RAT pour Ram Air Turbine, 50 kW nominal environ pour un avion type 

A380) ou pour alimenter une charge fortement consommatrice. Dans le cas d’une utilisation embarquée de la 

pile, l’utilisation de la chaleur et de l’eau est intéressante afin d’améliorer l’efficacité du système et de réduire 

la masse à embarquer. Il s’agit du concept de tri-génération [35]. L’air appauvri, c’est-à-dire l’air en sortie de 

pile présentant une concentration réduite d’oxygène du fait de sa consommation par la pile, pourrait également 

être utilisé pour inerter des réservoirs de carburant. 

Ces 3 premières applications permettent de fortes économies de carburant et limitent la pollution de l’air et 

sonore par rapport à l’utilisation des moteurs principaux ou de l’APU. 

 Alimentation principale d’aéronefs à propulsion électrique, nécessitant une puissance de plusieurs dizaines de 

kW à plusieurs MW suivant la taille de l’avion. Boeing a notamment fait le premier vol de démonstration d’un 

monoplace en 2008 [36]. 

 

Bien que la pile présente une bonne énergie spécifique, la batterie présente en revanche à ce jour une meilleure 

puissance spécifique qu’un système pile. Il est ainsi intéressant, pour un profil de charge présentant de forts appels 

de puissance, d’associer la batterie à la pile au sein d’un système dit hybride. La présence de deux sources permet 

un découplage des profils et ainsi, d’une part, de dimensionner la batterie de telle sorte à ce qu’elle fournisse les 

appels de puissance, et d’autre part, de dimensionner la pile par rapport à la quantité d’énergie consommée pendant 

la mission. Il existe par ailleurs d’autres avantages à une telle hybridation : la batterie peut fournir l’énergie 

nécessaire au démarrage de la pile dans le cas d’un système embarqué, et peut également se recharger par exemple 

au freinage. La batterie peut également être utilisée de manière à protéger la pile de variations brusques de son 

point de fonctionnement, et ainsi à limiter son vieillissement. 

Des exemples d’études de systèmes hybrides pile – batterie dans le secteur aéronautique incluent notamment 

le remplacement de l’APU [37], de la RAT [38] ou encore l’alimentation de drones [39,40]. Des sociétés comme 

Universal Hydrogen, HyPoint ou ZeroAvia (qui a récemment testé en vol un avion Dornier 228 de 19 places et 

d’autonomie 600 km [41]) cherchent à développer des avions régionaux à partir d’un système hybride pile – 

batterie, en aillant pour ambition de minimiser la taille de la batterie voire de l’éliminer dans un second temps.  

Une alimentation hybride pile – batterie est également envisagée sur des projets de dirigeables-cargo. Le 

concept d’un dirigeable-cargo, capable de transporter des tonnes de fret, est très intéressant pour plusieurs raisons, 

tant écologiques que logistiques, grâce à sa capacité de décollage et atterrissage verticaux et de vol stationnaire. 

Le constructeur Hybrid Air Vehicles a déjà réalisé plusieurs vols d’essai de son Airlander 10 [42] et prévoit le 

démarrage commercial d’une version cargo tout électrique en 2033. Flying Whales développe également un 

dirigeable-cargo [43]. Ces concepts sont proches et utilisent de l’hélium et 4 propulseurs (1 MW environ par 

                                                           
9 Une étude plus récente estime ce PRG à 11 fois celui du CO2 [29]. 
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propulseur), alimentés par le système hybride pile – batterie. Ils sont capables de transporter 50 à 60 tonnes de fret 

à 120 km/h sur plus de 2 000 km. Ceci permettrait de diminuer fortement l’impact du fret aérien, tout en facilitant 

par exemple la pose d’ouvrages massifs isolés (éoliennes et hydroliennes par exemple, comme illustré à la Figure 

I. 3) ou encore la réalisation de missions humanitaires ou de sauvetage. 

 

Figure I. 3 – Illustration d’un dirigeable-cargo [43]. 

Les systèmes hybrides pile – batterie utilisent classiquement des convertisseurs statiques, placés aux bornes 

de chacune des sources, qui permettent de réguler leur point de fonctionnement et de mettre en forme l’électricité 

produite pour l’adapter à la charge (AC ou DC). Ces convertisseurs présentent cependant des pertes énergétiques, 

une masse, un volume et un coût non négligeables. De plus, une stratégie de gestion d’énergie complexe doit être 

mise en œuvre afin d’attribuer des profils adéquats aux deux sources. Enfin, le fonctionnement des convertisseurs 

statiques entraîne la présence d’harmoniques de courant sur le courant de la source. Ces harmoniques sont 

suspectés d’accélérer le vieillissement de la pile [44,45]. 

Il est possible d’enlever les convertisseurs placés entre la pile et la batterie et de les connecter directement en 

parallèle : on parle alors d’hybridation directe ou passive. Un convertisseur peut néanmoins être présent entre les 

sources directement hybridées et la charge. Les sources vont avoir la même tension, et le partage du courant appelé 

par la charge n’est plus contrôlé mais va dépendre de leurs impédances respectives. Ces contraintes 

supplémentaires rendent le dimensionnement des sources d’un tel système bien plus complexe. Une modélisation 

du système hybride direct est alors nécessaire.  

Un tel système hybride direct, alimentant les propulseurs d’un avion d’essai 4 places, a été testé en vol par le 

Centre Aérospatial Allemand (DLR) en 2016 [46]. 

 

Cette thèse est dédiée à l’étude de l’hybridation directe d’une pile et d’une batterie, ainsi qu’à l’étude des 

conséquences d’un tel système sur les interactions avec le convertisseur de puissance associé.  

Les travaux de thèse s’inscrivent dans le cadre du projet PIle à combustible Pour Applications Aéronautiques 

(PIPAA). Ce projet est porté par Safran Power Units en collaboration avec le Commissariat à l’Energie Atomique 

(CEA), l’Institut National Polytechnique de Toulouse (Toulouse INP) et l’Ecole Nationale de l’Aviation Civile 

(ENAC). Il vise à développer et qualifier un système à pile à combustible autonome embarqué pour l’alimentation 

électrique de systèmes d’avions, avec un essai en vol prévu dans le projet. Le projet PIPAA est adossé au méta-

projet de la région Occitanie HyPort qui vise à faire de l’aéroport de Blagnac le 1er aéroport zéro émission (si l’on 

ne compte pas les importantes émissions de GES du transport aérien s’y effectuant) au monde grâce à l’hydrogène. 

Le projet PIPAA intègre 4 autres thèses, menées par le LAPLACE : 

 Etude des performances et du vieillissement de la PEMFC-HT, menée par M. Baudy. 

 Etude de l’optimisation des démarrages et des arrêts de la PEMFC-HT, menée par M. Durand. 

 Etude de l’optimisation du convertisseur statique de la PEMFC-HT, menée par B. Pasquet. 

 Etude de la caractérisation d’une PEMFC-HT sans gaz actifs, menée par W. Rosinski. 

 

Après avoir présenté un état de l’art de l’hybridation directe pile – batterie au chapitre 1, la modélisation et le 

développement d’une méthode de dimensionnement d’un tel système sont développés respectivement aux 

chapitres 2 et 3. Enfin, au chapitre 4, après avoir exposé un état de l’art de l’impact d’harmoniques de courant sur 

le fonctionnement et le vieillissement d’une pile à combustible, les résultats d’un essai comparatif de vieillissement 

de 4 monocellules PEMFC-HT en présence d’harmoniques de courant hautes fréquences seront présentés. Cet 

essai a été mené sur un banc d’essais développé pendant ces travaux de thèse. 
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1.1. Introduction du chapitre 

Ce chapitre présente le concept de l’hybridation directe d’une pile à combustible avec une batterie.  

Nous verrons tout d’abord la technologie de la pile à combustible, particulièrement celle à membrane 

échangeuse de protons haute température (PEMFC-HT), ainsi que les auxiliaires nécessaires à son utilisation au 

sein d’un « système pile ». Les principaux mécanismes de vieillissement de la pile seront ensuite abordés, 
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notamment lorsqu’elle fonctionne dans des conditions de fonctionnement dynamiques. Nous verrons les essais de 

caractérisations qui permettent de suivre l’évolution de ses performances.  

Du fait de la dynamique limitée de ses auxiliaires et de ses mécanismes de vieillissement, il n’est en général 

pas souhaitable qu’une pile à combustible alimente seule une charge dont la puissance varie rapidement. Il est 

généralement préférable qu’elle soit secondée d’une batterie au sein d’un système hybride. Nous verrons les 

avantages d’un système hybride, mais aussi ses inconvénients liés notamment à la présence de convertisseurs 

statiques aux bornes des deux sources. Dans une configuration à deux convertisseurs, ceux-ci permettent de réguler 

le point de fonctionnement des deux sources avec une certaine liberté afin d’alimenter la charge tout en maintenant 

le bus DC ou AC à son niveau de tension nominal. Ils occasionnent cependant des pertes énergétiques, une 

augmentation de la masse et du volume et de plus, nécessitent une stratégie de gestion d’énergie complexe afin 

d’attribuer des profils de puissance adéquats à la pile et à la batterie (tout en gérant l’état de charge de la batterie). 

Une voie d’amélioration potentielle des systèmes hybrides est ainsi de diminuer le nombre de convertisseurs 

statiques utilisés, en n’en gardant par exemple qu’un seul aux bornes d’une des deux sources, l’autre source étant 

directement connectée au bus, voire en supprimant les deux convertisseurs. Ce dernier cas est appelé hybridation 

directe. Nous verrons les conséquences d’une telle connexion parallèle directe de la pile et de la batterie sur leurs 

points de fonctionnement. Celles-ci dépendent notamment de l’architecture du système. Les avantages et les 

inconvénients des systèmes hybrides directs pile-batterie seront présentés, ainsi que quelques pistes d’amélioration 

de tels systèmes. 

1.2. La pile à combustible 

Cette section présente la technologie de la pile à combustible. Nous verrons les différents types de 

technologies, et spécifiquement la PEMFC-HT qui est la technologie étudiée au sein du projet PIPAA. Les 

composants d’un système pile seront ensuite détaillés. Nous verrons également les caractérisations qui peuvent 

être menées sur une PEMFC-HT afin d’étudier ses performances et leur évolution avec le vieillissement du 

composant. Enfin, les principaux mécanismes conduisant au vieillissement de la PEMFC-HT seront présentés. 

1.2.1. Aspects technologiques de la pile à combustible 

1.2.1.1. Les différentes technologies 

Les différentes technologies de pile à combustible présentent un principe de fonctionnement commun.  

Elles sont constituées de deux compartiments, anodique et cathodique, alimentés respectivement en 

combustible et en comburant, séparés par un électrolyte. Ce dernier constitue une frontière étanche entre les deux 

compartiments de telle manière que le combustible et le comburant ne puissent se mélanger directement ; cette 

frontière est également un isolant électronique. Dans le compartiment anodique, le combustible est oxydé, et l’ion 

intervenant dans cette demi-réaction est, lui, capable de traverser la frontière entre les deux compartiments. Les 

électrons passent par un circuit électrique extérieur et se recombinent avec l’ion dans le compartiment cathodique 

pour effectuer une réduction du comburant. 

Il existe différents types de piles à combustible, qui se distinguent par le combustible qu’elles tolèrent, l’ion 

qui va être échangé entre les compartiments anodiques et cathodiques via l’électrolyte, leur température de 

fonctionnement et les applications visées.  

Les principales technologies de piles à combustible sont indiquées dans le Tableau 1. 1 [47]. 

Tableau 1. 1 - Principales technologies de piles à combustible. 

Technologie Ion échangé 
Température de 

fonctionnement 
Combustible 

Applications prouvées 

ou visées 

Pile Alcaline 

(AFC) 
OH- 50 – 200 °C 

H2 pur 

Applications embarquées 

(spatiales…) 

Pile à membrane 

échangeuse de proton 

basse température 

(PEMFC-BT) 

H+ 

30 – 100a °C 
a : Potentiellement 

avec nouveaux 

matériaux d’électrolyte 

Applications embarquées 

et stationnaires 

Pile à membrane 

échangeuse de proton 

haute température 

(PEMFC-HT) 

H+ 110 – 180 °C 

H2 (faible 

concentration de 

S, CO, CO2) 

Applications embarquées 

et stationnaires 

(cogénération…) 
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Pile à méthanol 

direct 

(DMFC) 

H+ 20 – 90 °C Méthanol 
Applications portables de 

faible puissance 

Pile à acide 

phosphorique 

(PAFC) 

H+ 220 °C 

H2 (faible 

concentration de 

S, CO, CO2) 

Applications 

stationnaires de forte 

puissance 

Pile à carbonate 

fondu 

(MCFC) 

CO3
2- 650 °C 

Différents 

combustibles 

(production d’H2 

interne par 

reformage) : H2, 

CH4… 

Applications 

stationnaires de moyenne 

et forte puissance 

Pile à oxyde solide 

(SOFC) 
O2- 500 – 1000 °C 

Applications 

stationnaires ou 

embarquées (gros 

navires…) 

 

Parmi ces différentes technologies, nous allons maintenant nous concentrer sur le fonctionnement de deux 

types de pile : la PEMFC-BT et la PAFC. Ceci nous permettra d’introduire la technologie PEMFC-HT qui sera 

détaillée en section 1.2.1.2. 

 

La PEMFC-BT utilise une membrane polymère dopée à l’acide perfluorosulfonique (PFSA). Au niveau de 

chaque compartiment, le gaz entrant est envoyé dans une plaque d’écoulement (métallique, en composite ou en 

graphite) constituée de canaux sur toute sa surface. Ces canaux sont en contact avec l’électrode, de manière à ce 

que le gaz entrant puisse pénétrer dans l’électrode. Les canaux permettent également l’évacuation de l’eau produite 

dans la pile (en théorie uniquement à la cathode), des gaz actifs en excès, ainsi que de l’azote si de l’air est envoyé 

à la cathode. Chaque électrode est composée de deux couches, visibles à la Figure 1. 1 : 

 Une couche de diffusion (GDL pour Gas Diffusion Layer), constituée d’un matériau mésoporeux en carbone, 

qui permet d’homogénéiser sur toute la surface de la cellule le flux d’H2 à l’anode et le flux d’O2 (ou d’air) à 

la cathode. Elle est parfois complétée d’une couche microporeuse, faite d’un matériau aux pores plus resserrés, 

afin d’améliorer cette homogénéisation et de faciliter l’évacuation de l’eau produite à la cathode ou qui a 

traversé la membrane vers l’anode. Grâce à la présence de PTFE (plus communément appelé le Téflon), le 

matériau mésoporeux carbone a des propriétés hydrophobes là encore afin de faciliter l’évacuation de l’eau. 

 Une couche d’activation (AL pour Activation Layer ou Active Layer), au plus proche de la membrane, 

constituée d’un matériau nanoporeux en carbone sur lequel sont disposées des particules de platine Pt qui 

servent de catalyseur à la réaction chimique. A l’anode a lieu une oxydation de l’H2, et à la cathode une 

réduction de l’O2. Les demi-réactions anodique et cathodique sont indiquées en (1. 1). La membrane en PFSA, 

bien hydratée, permet le déplacement des protons H+ du compartiment anodique vers le compartiment 

cathodique. Au sein de la pile, les électrons se déplacent via les supports carbonés, les matériaux des plaques 

d’écoulement et les plaques collectrices de courant. Pour rejoindre le compartiment cathodique, ils passent 

par un circuit électrique extérieur à la pile. Ainsi, les réactions chimiques ont lieu dans les zones (appelées 

sites actifs ou encore points triples) de la pile où il y a à la fois en contact le catalyseur, le support carboné 

(pour la conduction des électrons) et le ionomère (pour la conduction des protons). Le ionomère, constitué 

d’un mélange matériau de membrane/ matériau carboné de couche active/ eau, permet de mettre en place une 

nécessaire interface entre les sites catalytiques et la membrane. L’eau doit rester liquide pour ne pas altérer 

les propriétés mécaniques et conductrices protoniques de la membrane, ce qui explique la limite supérieure 

de 100 °C de cette technologie (concrètement plutôt 80°C à ce jour). 

Anode 𝐻2 → 2𝐻+ + 2𝑒− 

(1. 1) 
Cathode 

1

2
𝑂2 + 2𝐻+ + 2𝑒− → 𝐻2𝑂 

L’ensemble constitué des électrodes et de la membrane est appelé assemblage membrane-électrodes (MEA 

pour Membrane Electrode Assembly). La cellule présente une certaine surface, appelée surface géométrique ou 

surface d’électrode. Plus cette surface est grande, plus l’on observe des inhomogénéités de température et de 

concentration en réactifs sur la surface de la cellule, dû à la distribution inhomogène des réactifs à partir des canaux. 

Ceci se traduit par des inhomogénéités de densité de courant sur la surface de la cellule, et, à terme, par des 

inhomogénéités de vieillissement. 

Cette surface d’électrode ne doit pas être confondue avec la surface totale développée dans la pile permettant 

la réaction chimique, appelée surface électrochimiquement-active (ESA). On cherche à maximiser l’ESA en 

minimisant la taille des particules de Pt et en assurant une liaison optimale avec le support carboné et le ionomère.  
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Il est possible d’utiliser une pile constituée d’une seule cellule, appelée monocellule. Un empilement de 

cellules, appelé stack, est la plupart du temps réalisé. En plaçant les cellules en série électriquement et en parallèle 

fluidiquement, on obtient une pile disposant d’un niveau de tension et de puissance pertinent par rapport à une 

application donnée. A l’intérieur du stack, entre deux MEAs, on place une plaque bipolaire. Celle-ci a pour 

fonction d’approvisionner une des MEAs avec laquelle elle est en contact en H2 et l’autre en O2, tout en assurant 

la conduction électrique entre les deux MEAs. Un circuit fluidique supplémentaire est souvent présent dans cette 

plaque permettant le passage d’air ou d’un fluide caloporteur dé-ionisé afin de réguler la température de la pile. 

Par rapport au cas d’une monocellule, le passage à un stack entraîne des inhomogénéités de température et de 

concentration en réactifs, et donc de tension, entre les différentes cellules. 

Le schéma d’une cellule de PEMFC-BT est donné à la Figure 1. 1. 

 

Figure 1. 1 - Schéma de principe d’une cellule PEMFC-BT (tiré des travaux de thèse de K. Mrozewski [48]). 

La PEMFC-BT présente de bonnes performances qui chutent cependant en présence de certaines impuretés. 

Les concentrations en CO et en H2S doivent par exemple rester inférieures typiquement à environ 1 ppm [49], 

ceux-ci venant occuper les sites actifs en s’adsorbant sur le Pt (de manière réversible pour le CO et irréversible 

pour le H2S). Ceci implique l’utilisation d’H2 très pur.  

La montée en température d’une PEMFC-BT jusqu’à sa valeur nominale (typiquement entre 60 et 80 °C) est 

assez rapide. Cependant, du fait de cette faible température, la taille des échangeurs du système de refroidissement 

est conséquente. Également, ces faibles niveaux de température limitent l’utilisation qui peut être faite de la chaleur 

produite par la pile. La faible température limite également la cinétique de la réaction de réduction de l’O2 à la 

cathode [50].  

La PEMFC-BT est capable de faire varier son point de fonctionnement assez rapidement. Cependant, la 

présence d’eau à l’état liquide dans la pile (milieu diphasique) complexifie le transport de matière et peut être 

source de dysfonctionnement (engorgement voire noyage). La PEMFC-BT présente également l’inconvénient 

(important au niveau système) de nécessiter, en fonctionnement H2/Air, une régulation de l’humidité des gaz 

entrants afin que la membrane puisse jouer correctement son rôle de conducteur de protons. 

Une solution possible serait d’augmenter sa température afin d’améliorer la cinétique des réactions, de réduire 

la taille du système de refroidissement et de produire la chaleur à des niveaux de température plus intéressants. 

Cela nécessiterait la mise sous pression du système afin de maintenir l’eau à l’état liquide dans la membrane sur 

un domaine de température plus important, mais ce qui serait consommateur d’énergie et impliquerait des éléments 

auxiliaires supplémentaires sur le système.  

Une voie d’amélioration est ainsi d’utiliser un autre électrolyte que le PFSA hydraté pour faire circuler les 

protons. Pour comprendre l’intérêt de la PEMFC-HT, qui utilise un autre électrolyte permettant de monter en 

température, nous allons présenter le fonctionnement de la pile à combustible à acide phosphorique (PAFC). 
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La PAFC est une technologie principalement développée historiquement au Japon, surtout pour des 

applications de cogénération (CHP : combined heat and power) du fait de sa température de fonctionnement entre 

150 et 220 °C, et pour de fortes puissances jusqu’à plusieurs MW [51]. La PAFC présente une structure 

relativement proche de la PEMFC-BT : elle est constituée d’électrodes en carbone (intégrant du PTFE pour 

l’hydrophobicité) et le catalyseur utilisé est également du Pt [51]. L’électrolyte est constitué d’une solution à haute 

concentration d’acide phosphorique H3PO4 (presque 100%) contenue dans une céramique en silicium (SiC). Cet 

acide inorganique présente une bonne stabilité chimique et thermique, une bonne conductivité même en absence 

d’eau, et est tolérant au CO2. La PAFC est également tolérante à la présence de CO dans l’H2 jusqu’à des valeurs 

de 1 % [52]. 

La température de fonctionnement est choisie de manière à avoir une bonne conductivité (plus élevée à haute 

température) tout en limitant la dégradation de la durée de vie de la pile. La PAFC est en effet sensible à trois 

mécanismes de dégradation principaux : 

 La perte d’acide phosphorique par évaporation (la pression de vapeur saturante augmente avec la 

température). Il est cependant possible de rajouter de l’acide phosphorique en fonctionnement, à partir 

d’un réservoir par exemple [51]. 

 La corrosion du carbone des électrodes (à la cathode principalement), accélérée par une forte température 

et un potentiel élevé. Pour cette raison, la PAFC doit être maintenue à une tension inférieure à 0,8 V (voire 

0,7 V) par cellule [51,53]. 

 La migration des particules de Pt sur le support carboné, et leur coalescence, ce qui conduit à la diminution 

de l’ESA soit en raison du fait que ces particules ne sont plus en contact avec l’électrolyte, soit en raison 

de l’augmentation de la taille moyenne des particules de Pt [53]. 

La PAFC présente une durée de vie de plusieurs dizaines de milliers d’heures en applications stationnaires, 

mais ses défaut sont, d’une part, sa faible densité de puissance de l’ordre de 0,3 W/cm² de surface d’électrode [52], 

et, d’autre part, son temps de démarrage et sa dégradation accélérée lors de changements du point de 

fonctionnement. 

Nous allons maintenant exposer plus précisément le fonctionnement de la PEMFC-HT. 

1.2.1.2. La pile à membrane échangeuse de protons haute température (PEMFC-HT) 

La PEMFC-HT reste très proche dans sa structure de la PEMFC-BT, notamment par la présence d’une 

membrane échangeuse de protons. La membrane polymère en PFSA est remplacée par une membrane en 

polybenzimidazole (PBI) dopée en acide phosphorique (H3PO4). Le PBI est un polymère supportant les hautes 

températures (310 °C), non inflammable à l'air, peu perméable aux gaz et stable chimiquement [54]. La 

conductivité ionique de la membrane dépend du niveau de dopage, du taux d'hydratation (il intervient à la marge), 

de la température et de la méthode de fabrication [55]. La PEMFC-HT peut ainsi être vue comme une PAFC pour 

laquelle l’électrolyte serait contenu dans une membrane polymère plutôt que dans une matrice SiC. La PEMFC-

HT au PBI/H3PO4 a été proposée pour la première fois en 1995 par une équipe de l'université de Case Western 

[56]. 

L’utilisation d’acide phosphorique, comme électrolyte et en lieu et place du ionomère aqueux d’une PEMFC-

BT, supprime le besoin d’hydrater les gaz entrants, et permet de monter jusqu’à des températures de 180 °C. 

L’humidité des gaz entrants semble cependant avoir un impact non négligeable sur les performances de la PEMFC-

HT [57]. De même que pour la PAFC, une température de compromis entre performance et vieillissement est 

choisie, de l’ordre de 160 °C [54]. La température de la PEMFC-HT ne doit cependant pas descendre en-dessous 

de 110-120 °C en fonctionnement afin d’éviter de condenser l’eau produite par la réaction, ce qui risquerait 

d’entraîner l’acide à l’extérieur de la membrane par un effet de pompage eau/acide. Cette haute température de 

fonctionnement apporte, au niveau du système pile, à la fois des avantages et des inconvénients. La chaleur est 

disponible à un niveau de température bien plus intéressant, et le système de refroidissement est plus compact. 

Cependant, l’utilisation d’un système de préchauffe est indispensable pour cette technologie (afin d’éviter d’avoir 

l’eau sous forme liquide), ce qui complexifie le système, ajoute une masse et un volume non négligeables et 

consomme de l’énergie. Le temps de chauffe de la pile peut être important (plusieurs dizaines de minutes), ce qui 

peut exclure cette technologie pour certaines applications nécessitant un temps de démarrage à froid court. 

La température de fonctionnement de la PEMFC-HT lui donne une bonne tolérance aux impuretés présentes 

dans l’H2. Elle tolère ainsi bien le CO et l’H2S, jusqu’à 17 % de CO à 180 °C (avec une réduction de 19 % du 

courant produit à 0,4 V [58]), et jusqu’à 10 ppm d’H2S [59]. Un essai de 500 h avec 1 % de CO n’a pas montré de 

dégradation particulière de la PEMFC-HT [60]. 

L’eau présente dans la pile est exclusivement sous forme vapeur, ce qui favorise la mobilité des espèces. La 

haute température favorise également la cinétique des réactions. Ceci est également vrai pour les réactions 
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dégradantes, telles que la corrosion du carbone des électrodes. Les phénomènes de vieillissement présents dans la 

PEMFC-HT seront abordés en section 1.2.3. Les effets positifs de l’augmentation de la température sur les 

performances de la pile (augmentation des cinétiques des réactions et de diffusion) sont à mettre en regard avec 

des phénomènes inexistants en PEMFC-BT. En effet, la présence d’acide phosphorique entraîne deux 

phénomènes : 

 Les gaz doivent se dissoudre dans l’acide phosphorique avant de réagir au niveau des sites actifs, ce qui 

est plus long que dans le cas de l’eau de la PEMFC-BT et augmente les pertes par diffusion des espèces. 

 Des ions dihydrogénophosphate H2PO4
− se forment ; ils ont la capacité d’occuper une partie de la surface 

du Pt et ainsi de réduire l’ESA [61]. 

La cellule de PEMFC-HT tend à avoir de moindres performances que la cellule de PEMFC-BT. La 

comparaison doit évidemment être faite pour des pressions de fonctionnement comparables. Un stack PEMFC-BT 

12 kW de la société Hydrogenics a été testé à différentes pressions : pour le point de fonctionnement à 1 A/cm², la 

tension moyenne d’une cellule est de 0,5 V à 1 bar et de 0,6 V à 1,2 bar [62]. Pour la technologie PEMFC-HT, un 

plan d’expérience (PEX) réalisé sur des monocellules PBI/H3PO4 PEMFC-HT a permis d’obtenir, à 1 A/cm², une 

tension de l’ordre de 0,45 V à 1 bar [63], soit 10 % inférieure à la PEMFC-BT, et 0,465 V à 1,3 bar (donnée fournie 

par Safran Power Units). Cette comparaison est discutable (cellule vs stack), mais permet quand même de fixer 

quelques ordres de grandeur. 

Parmi les inconvénients de la PEMFC-HT, on peut également citer la présence d’acide dans les tuyauteries de 

sortie de la pile, soit en étant entraîné par les flux de gaz, soit simplement par évaporation puis re-condensation. 

Ceci peut éventuellement entraîner le besoin de composants spécifiques, résistants à l’acide, en sortie de pile. Les 

composants au plus proche de la pile doivent également être en mesure de supporter des températures proches de 

160 °C. 

 

Dans ces travaux de thèse ont été réalisées des expérimentations sur des monocellules PEMFC-HT utilisant 

des MEA PBI/H3PO4 produits par le fabricant Advent (à partir d’un brevet BASF [64]). Le schéma d’une 

monocellule PEMFC-HT est donné à la Figure 1. 2. On peut remarquer que cette monocellule est chauffée grâce 

à une résistance électrique collée sur chacune des plaques terminales. 

 

Globalement, la tolérance au CO de la PEMFC-HT, la possibilité d'utiliser des gaz secs et sa haute température 

en font une bonne technologie pour des applications de cogénération stationnaire (30% d'efficacité en plus par 

rapport à la PEMFC-BT [52]). Sa pertinence par rapport à la PEMFC-BT pour des applications embarquées reste 

à confirmer. De manière générale, en comparant les performances des différentes technologies de pile entre elles, 

que ce soit au niveau de la masse, du rendement ou du coût, il faut toujours considérer le système pile dans son 

ensemble.  

 

Figure 1. 2 - Schéma d’une monocellule PEMFC-HT avec l’assemblage membrane-électrodes (1), la plaque 

d’écoulement (2) et la plaque terminale (3). 
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Nous allons maintenant présenter les différents éléments qui composent un tel système. 

1.2.1.3. Le système pile 

Contrairement au cas de la batterie (excepté le cas spécifique de la batterie redox/flow), la pile PEMFC-HT 

fonctionne avec des flux de matière entrants et sortants, respectivement H2 et O2 (ou air) et gaz non consommés et 

vapeur d’eau. De plus, elle fonctionne avec des conditions opératoires bien spécifiques, ce qui impose une 

régulation de plusieurs variables : température, débits des réactifs, pression… Enfin, la PEMFC-HT a la 

particularité de nécessiter une source d’énergie extérieure pour assurer son démarrage (alimentation des 

auxiliaires) avant d’être en mesure de produire du courant. En effet, contrairement à une batterie, son énergie est 

stockée dans un réservoir externe. 

Ces différentes caractéristiques entraînent la présence d’auxiliaires (le tout formant ce qui est appelé le 

balance-of-plant BoP) autour de la pile proprement dite (stack ou monocellule). Les principaux auxiliaires sont : 

 Le compresseur d’air (pour les piles fonctionnant en H2/air). Celui-ci permet d’approvisionner la pile avec le 

débit d’air nécessaire à la réaction chimique, dépendant du courant produit par la pile. Pour des appels de 

puissance variables sur la pile, le compresseur d’air doit être capable de réagir rapidement afin que la 

concentration d’O2 dans la pile ne chute pas. Son temps de réponse, typiquement de l’ordre de quelques 

centaines de ms à la seconde [65,66], est limitant par rapport aux rampes de variation de courant qu’il est 

possible d’imposer à la pile. La Figure 1. 3 présente la dynamique d’évolution de la tension et du débit d’air 

d’un système pile PEMFC-BT d’1 kW pour un échelon de courant [66]. La puissance électrique du 

compresseur est également non négligeable (sa formule peut être trouvée dans [47]). Pour les systèmes pile 

fonctionnant en H2/O2, du fait du stockage de l’O2 sous pression, le temps de réponse est réduit et de l’ordre 

de quelques dizaines de ms [67].  

 Le système fluidique d’alimentation en gaz actifs. Ceci inclut les vannes d’alimentation en H2 et, le cas 

échéant, en O2 depuis des réservoirs sous pression. Pour une pile opérée en « mode circulant », le débit des 

réactifs circulant à travers la pile est régulé au moyen de contrôleurs de débit. Pour une pile opérée en « mode 

bouché » (dead-end), une vanne à la sortie d’un ou des deux compartiments de la pile vient empêcher la 

circulation des gaz. On peut également retrouver des vannes réglables en sortie sur une pile opérée en « mode 

circulant », notamment des vannes proportionnelles qui permettent de contrôler la pression de fonctionnement 

de la pile. En mode dead-end, les réactifs sont consommés dans la pile et, lorsque leurs concentrations sont 

basses, une purge du ou des compartiments est réalisée en ouvrant la vanne de sortie (ce qui permet également 

d’évacuer les espèces non désirées). La tension de la pile varie en fonction du temps passé depuis la dernière 

purge. Ceci permet de simplifier le système pile en se passant de contrôleur de débit, et permet également de 

gaspiller moins d’H2 qu’en mode circulant. 

En effet, en mode circulant, le débit de gaz envoyé est toujours légèrement supérieur au débit nécessaire à la 

réaction chimique (débit stœchiométrique) : on multiplie ce débit par un coefficient (typiquement entre 1,05 

et 1,2 pour l’H2 et entre 1,5 et 2,5 pour l’O2 ou l’air en PEMFC-HT [52]) afin de s’assurer que les sites réactifs 

de la pile proches des tuyauteries de sortie de la pile soient alimentés en réactifs en quantité suffisante. On 

appelle ces coefficients des coefficients de sur-stœchiométrie. 

 

Figure 1. 3 – Réponse de la tension (a) d’une PEMFC-BT 1 kW et du débit d’air (b) fourni par le 

compresseur pour un échelon de courant [66]. 
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 Le système de régulation de la température de la pile inclut le dispositif de chauffe (une résistance le plus 

souvent), des échangeurs et, le cas échéant, une pompe à huile (ou autre fluide caloporteur dé-ionisé tenant la 

température) servant à réguler le débit dans les canaux dédiés à la chauffe (surtout au démarrage, ou pour les 

points de fonctionnement à basse puissance) et au refroidissement de la pile. Dans certains cas, c’est l’air qui 

est utilisé comme fluide caloporteur malgré sa plus faible efficacité.  

Du fait de la haute température de la PEMFC-HT, le système de régulation de la température est d’importance 

considérable notamment du fait de l’énergie nécessaire à la préchauffe et au démarrage de la pile. Cette énergie 

doit être fournie par une source externe à la pile et, dans le cas d’un système autonome hybride pile-batterie, 

cela peut conduire à dimensionner la batterie par rapport à ce besoin limitant. Différentes stratégies peuvent 

être suivies pour limiter la taille du système de préchauffe, le temps de démarrage et l’énergie consommée 

[68]. L’une d’elles est de préchauffer la pile jusqu’à 120 °C uniquement, puis de la démarrer. Ainsi, elle est 

en mesure de commencer à fournir de la puissance, même si ses performances sont moins bonnes à ce niveau 

de température. Du fait de sa production de chaleur interne, sa température va continuer à augmenter jusqu’à 

atteindre la valeur nominale. Une autre stratégie intéressante est de brûler de l’H2 dans un brûleur spécifique 

afin de préchauffer la pile, ce qui permet une bonne puissance spécifique de chauffe et décontraint la batterie 

dans un système hybride. 

Cependant, l’optimisation de la préchauffe de la PEMFC-HT, et notamment la réduction du temps nécessaire 

avant démarrage, est limitée par les contraintes mécaniques exercées sur le cœur de pile par gradients de 

température lors de la chauffe. Ces contraintes doivent être limitées afin de ne pas dégrader la membrane 

électrolytique [68]. 

 Le réservoir d’H2. Il existe plusieurs technologies pour stocker l’hydrogène [47] : par exemple compressé 

(typiquement entre 350 et 700 bars), liquéfié ou adsorbé dans des hydrures métalliques. Dans les applications 

embarquées de la pile déjà développées, le stockage de l’H2 se fait majoritairement dans un réservoir pressurisé 

avec des densités massiques de l’ordre de 5 à 8 % [32]. L’industrie aéronautique s’oriente vers un stockage 

d’H2 sous forme liquéfiée, ce qui a l’avantage de diviser la masse d’un facteur 2, mais multiplie le volume 

utilisé d’un facteur 2 également en plus de nécessiter une unité de refroidissement (a priori au sol) [47]. 

 Enfin, certains systèmes pile doivent intégrer une unité de reformage afin de produire, à partir d’un autre 

combustible (kérosène, diesel, carburant jet A1 [69], méthanol…) de l’H2 dans les conditions de pureté 

requises par la technologie de pile utilisée. La PEMFC-HT a l’avantage de tolérer des niveaux d’impuretés 

plus grands que la PEMFC-BT, ce qui diminue a priori la taille et la complexité du reformeur. Il existe 

différentes méthodes de reformage qui incluent le reformage catalytique à la vapeur (endothermique et qui 

peut donc utiliser en partie la chaleur de la PEMFC-HT), l’oxydation partielle (exothermique et qui ne 

nécessite pas obligatoirement un catalyseur, mais moins efficace) et le reformage autotherme qui combine les 

deux méthodes précédentes dans un même réacteur [47]. Une étape de conversion du CO en H2 est ensuite 

réalisée (water-gas shift). 

L’intérêt d’un système pile incluant un reformeur est de pouvoir stocker plus facilement l’énergie sous la 

forme d’un autre combustible (idéalement liquide) que l’hydrogène ; cela permet également d’utiliser un 

carburant déjà présent, par exemple si la pile sert d’APU dans un camion [69]. Cependant, l’unité de reformage 

consomme de l’énergie, a un certain rendement de conversion du carburant en hydrogène, et a également une 

certaine dynamique de production de l’H2 qui peut limiter la dynamique du système pile. 

 

Nous allons maintenant recenser les principales méthodes de caractérisation des performances des piles à 

combustible. 

1.2.2. Caractérisation des performances de la pile 

1.2.2.1. La courbe de polarisation 

La donnée technique principalement utilisée pour caractériser les performances de la pile est sa courbe de 

polarisation. Il s’agit de la courbe présentant l’évolution de la tension de la pile en fonction de son courant, lorsque 

la pile fonctionne en gaz actifs donc en H2/O2 ou en H2/Air. 

Elle est donnée pour un fonctionnement stabilisé de la pile, appelé quasi-statique car on n’est pas 

rigoureusement sûr d’avoir stabilisé tous les paramètres dynamiques qui ont une influence sur la tension de la pile, 

notamment la température qui a une constante de temps élevée. Dans ce cas, pour un courant donné, on attend la 

stabilisation de la tension de la pile avant de relever sa valeur sur la courbe de polarisation. Un exemple est donné 

à la Figure 1. 4. La tension de la pile est souvent représentée en fonction de sa densité de courant, c’est-à-dire son 

courant divisé par la surface géométrique des électrodes. Ceci permet la comparaison des performances de piles 
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de diverses surfaces géométriques. De même, la tension totale d’un stack peut être divisée par le nombre de cellules 

du stack afin de représenter la performance d’une cellule moyenne équivalente. Enfin, la puissance électrique 

produite par la pile est aisément calculée à partir de la tension et du courant, et également donnée par unité de 

surface géométrique. 

 

Figure 1. 4 - Courbe de polarisation quasi-statique d’une monocellule Advent PBI/H3PO4 PEMFC-HT. 

A noter qu’on peut également faire un balayage très lent (< 1 mHz) en courant (sinus, triangle) pour tracer 

cette courbe de polarisation sans s’arrêter sur des paliers de courant. L’avantage de cette deuxième méthode est 

d’avoir l’ensemble des points de la courbe de polarisation, et non pas uniquement des points discrets. 

L’inconvénient est la moindre stabilisation de la pile, notamment en ce qui concerne le phénomène d’oxydation 

du catalyseur [70]. En effet, à tension de cellule élevée (> 0,8 à 0,9 V typiquement), le Pt s’oxyde selon la réaction 

(1. 2), ce qui diminue de manière réversible la valeur de l’ESA et donc les performances de la pile. 

 

𝑃𝑡 + 𝐻2𝑂 ↔ 𝑃𝑡𝑂 + 2𝐻+ + 2𝑒− (1. 2) 

 

Ce phénomène, très lent, ainsi que les phénomènes dynamiques lents de distribution de la chaleur et de l’eau 

peuvent engendrer une légère hystérésis sur la tension de la pile entre le sens « descente en courant » et le sens 

« montée en courant ». 

La courbe de polarisation quasi-statique est une donnée technique fondamentale pour dimensionner la pile et 

le système l’entourant en fonction des besoins de la mission. La puissance produite par la pile augmente avec le 

courant jusqu’à atteindre un maximum, qui peut être pris comme référence pour définir le point de fonctionnement 

maximum de la pile. Ce dernier est parfois pris un peu avant le point de puissance maximum afin d’éviter les 

instabilités résultant d’un manque de réactifs au niveau des électrodes et d’une forte production d’eau par la pile 

(surtout en PEMFC-BT). 

Si la pile était un générateur de tension idéal, la tension resterait constante, peu importe le courant produit, et 

égale à la tension théorique de la réaction principale notée 𝐸𝑟é𝑣  et égale à environ 1,2 V dans le cas de la PEMFC-

HT fonctionnant à 160 °C en H2/Air et à pression atmosphérique. On parle de tension réversible 𝐸𝑟é𝑣  car c'est la 

tension théorique tant produite par la pile en gaz actifs que nécessaire à l'électrolyseur pour produire des gaz actifs 

(sous réserve d'apporter également la chaleur nécessaire). 𝐸𝑟é𝑣  est calculée à partir de la relation de 

Nernst (équation (1. 3)). Le détail des calculs est donné en annexe A.1.1. 

 

𝐸𝑟é𝑣 = −
∆𝐺0

𝑛𝐹
+

𝑅𝑇

𝑛𝐹
ln(

𝑝𝐻2
(𝑝𝑂2

1/2
)

𝑝𝐻2𝑂

) (1. 3) 

Avec : 

∆𝐺0 Enthalpie libre de formation standard de l’eau vapeur [J.mol-1] 

𝑛 Nombre d’électrons échangés au cours de la réaction chimique (𝑛 = 2) 

𝐹 Constante de Faraday (≈ 96485 C.mol-1) 

𝑅 Constante des gaz parfaits (≈ 8,314 J.mol-1.K-1) 
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𝑇 Température de la pile [K] 

𝑝𝐻2
 Pression partielle d’H2 au niveau des sites réactifs [bar] 

𝑝𝑂2
 Pression partielle d’O2 au niveau des sites réactifs [bar] 

𝑝𝐻2𝑂 Pression partielle de vapeur d’eau au niveau des sites réactifs [bar] 

 

Etant donné que la PEMFC-HT fonctionne à 160 °C et à des pressions proches de la pression atmosphérique, 

on utilise l'enthalpie libre de formation de l'eau sous forme vapeur [52]. Le fonctionnement avec des gaz secs rend 

difficile de connaître la pression partielle de vapeur d'eau 𝑝𝐻2𝑂, qui dépend des conditions opératoires. 𝑝𝐻2𝑂 peut 

ainsi par souci de simplification être fixé à 1 bar [63]. Cette tension réversible n’est en pratique jamais obtenue, 

même à courant nul, en raison de phénomènes de perméation de gaz à travers la membrane, surtout l’H2, qui 

modifient les pressions partielles des gaz. Des réactions parasites (oxydation du platine des électrodes) entrainent 

également un potentiel mixte qui diminue la valeur de la tension à vide de la pile, notée OCV (Open Circuit 

Voltage). L’OCV est compris entre 0,8 et 1,1 V selon l’état de santé de la pile. 

En plus des phénomènes entrainant une valeur d’OCV plus faible que 𝐸𝑟é𝑣 , on observe des chutes de tension 

sur la tension de cellule de la pile (𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
) qui permettent de définir un rendement voltaïque (𝜂𝑣𝑜𝑙𝑡𝑎ï𝑞𝑢𝑒) [71,72] : 

𝜂𝑣𝑜𝑙𝑡𝑎ï𝑞𝑢𝑒 =
𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

𝐸𝑟é𝑣

 (1. 4)  

 

Comme visible à la Figure 1. 4, la tension de la pile, et donc le rendement voltaïque, chutent avec le courant. 

On voit donc que travailler à des courants élevés permet d’avoir une forte densité de puissance, mais en contrepartie 

le rendement voltaïque du système est plus faible. Ceci conduit à une plus forte consommation d’hydrogène pour 

une même quantité d’électricité produite. La phase de dimensionnement du système pile, sans même considérer le 

vieillissement de la pile ou son fonctionnement dynamique, doit donc prendre en compte ce compromis entre 

densité de puissance élevée (ce qui permet d’utiliser une pile moins volumineuse) et rendement élevé (qui se traduit 

en termes de coût de fonctionnement et de taille du stockage). D’autres rendements peuvent être définis dans 

l’analyse des performances d’un système pile [73] : le rendement faradique, qui définit la part du flux d’H2 

effectivement consommé par la réaction principale, et le rendement du système qui considère la puissance 

électrique nette de la pile et la puissance consommée par les auxiliaires de la pile. 

L’écart entre la tension théorique de la pile et la tension réelle en fonctionnement est attribué à plusieurs 

phénomènes : 

 A courant nul, comme vu ci-dessus, l’écart est expliqué par la perméation des gaz à travers la membrane et le 

potentiel mixte aux électrodes. La perméation des gaz dépend du vieillissement de la membrane (perméation 

faible pour une pile saine) mais également des pressions et débits de gaz actifs. 

 Les phénomènes d’activation de la réaction chimique. Les pertes d'activation sont dues à l’énergie nécessaire 

à l’activation de la réaction chimique. Ces pertes d’activation sont majoritairement liées à la réaction 

cathodique. Ce sont les pertes majoritaires quel que soit la densité de courant, sauf pour les densités de courant 

les plus élevées. 

 Les phénomènes de diffusion des gaz actifs. On peut faire l’approximation que le transport des gaz entre les 

canaux et les sites actifs se fait principalement par diffusion. La concentration en gaz actif est ainsi plus basse 

au niveau des sites actifs, et se stabilise de telle sorte à ce que le flux de gaz transporté par diffusion soit égal 

au flux de gaz consommé par la réaction chimique et calculé avec l’expression (A. 37). Les pertes par diffusion 

sont ainsi dues à la diminution de la concentration locale en réactifs au niveau des sites actifs et deviennent 

importantes lorsque la pile fournit un courant élevé (consommation élevée des réactifs). L’effet de cette baisse 

de la concentration sur la tension de la pile est globalement linéaire, sauf aux fortes densités de courant où un 

comportement fortement non-linéaire se manifeste. Aux très fortes densités de courant, les pertes par diffusion 

peuvent devenir supérieures aux pertes d’activation. 

 Les phénomènes ohmiques regroupent l’ensemble des pertes par effet Joule, et incluent : 

o Les résistances des conducteurs électroniques et des contacts de la pile au niveau des différentes 

interfaces. Ces dernières varient notamment selon le couple de serrage de la pile. 

o La résistance ionique de la membrane. Celle-ci varie selon sa conductivité, qui dépend elle-même de la 

concentration d'H3PO4, de la température et de la pression partielle de vapeur d'eau. 

L’évolution de ces trois pertes (activation, diffusion, ohmique) en fonction du courant de la pile est visible à 

la Figure 2. 15. 
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1.2.2.2. Balayages forts courants 

La courbe de polarisation peut également être tracée pour un fonctionnement de la pile non stabilisé, par 

exemple en réalisant un balayage rapide (> 100 mHz) couvrant une partie ou l’ensemble de son domaine de 

fonctionnement. Un tel balayage peut être sinusoïdal ou linéaire. L’avantage du balayage linéaire est de placer 

tous les points de fonctionnement dans les mêmes conditions dynamiques. L’avantage du balayage sinusoïdal est 

d’obtenir davantage de points (pour une certaine fréquence d’échantillonnage) dans les zones de fonctionnement 

fortement non-linéaires de la pile, c’est-à-dire à bas courant et à fort courant. Également, la sollicitation dynamique 

sinusoïdale de la pile comporte alors une seule fréquence d’excitation (un seul harmonique), le balayage de forme 

triangulaire pouvant lui être décomposé en plusieurs harmoniques de différentes fréquences. Dans nos travaux, 

nous avons réalisé exclusivement des balayages sinusoïdaux. 

Suivant la fréquence du balayage, nous observons une hystérésis plus ou moins importante sur la courbe 

tension-courant obtenue. Les courbes obtenues pour 2 fréquences de balayage différentes sont présentées à la 

Figure 1. 5. En raison de l’inertie dans l’arrivée en gaz actifs, les balayages dynamiques sont réalisés avec des 

débits fixes et correspondants aux débits envoyés à la pile lorsqu’elle fonctionne au point de courant maximal. A 

noter que ceci entraîne le tracé d’une courbe tension-courant à coefficients de sur-stœchiométrie non constants, 

contrairement à la courbe quasi-statique et au balayage très lent (< 1 mHz) évoqués en section 1.2.2.1. 

Dans ce manuscrit, nous parlerons de débits équivalents à une densité de courant 𝑥 (en A/cm²) concernant les 

débits de gaz envoyés à la pile : ils correspondent aux débits de gaz envoyés à la pile lorsqu’elle fonctionne en 

H2/air à une certaine densité de courant 𝑥, avec des coefficients de sur-stœchiométrie égaux à 1,2 côté H2 et 2 côté 

air.  

 

Figure 1. 5 - Courbes tension-courant dynamiques d’une monocellule Advent PBI PEMFC-HT obtenues par 

balayages 0 – 1,1 A/cm² à 1 Hz et 10 Hz, réalisés à débits maximums (équivalents 1,22 A/cm² avec coefficients 

de sur-stœchiométrie H2/O2 1,2/2). 

Ces hystérésis sont dues à plusieurs phénomènes dynamiques. 

D’une part, la pile présente, au niveau des interfaces des électrodes avec l’électrolyte, un phénomène de 

double-couche électrochimique. Comme illustré à la Figure 1. 6, celui-ci consiste à l’accumulation de charges des 

deux côtés de cette interface : des électrons côté électrode et des ions positifs côté électrolyte. Ceci constitue donc 

un condensateur électrique, distribué le long de la couche d’activation de chacune des électrodes. C’est ce principe 

qui est exploité dans les supercondensateurs afin de stocker des charges électriques sur de très grandes surfaces. 

D’autre part, les phénomènes de diffusion peuvent commencer à être sollicités au regard de leurs constantes 

de temps qui peuvent être rapides (typiquement diffusion au sein d’une couche de faible épaisseur). 

Enfin, pour des fréquences relativement basses (quelques centaines de mHz), il est également possible de 

commencer à solliciter les constantes de temps d’hydratation/ déshydratation de l’électrolyte.  
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Remarque : les phénomènes d’oxydation du platine se manifestent a priori à des fréquences plus basses, de l’ordre 

de quelques mHz à quelques dizaines de mHz [68]. 

 

 

Figure 1. 6 – Illustration du phénomène de double-couche électrochimique à la cathode [72]. 

Pour la pile, on peut considérer que la valeur de 𝐶𝑑𝑐 est relativement constante [72] et exprimée en fonction 

des caractéristiques géométriques de la double-couche (voir annexe A.2.3). La surface active de la pile, à distinguer 

de la surface géométrique (ou section de l’électrode), est très importante en pile, c’est pourquoi la valeur de la 

capacité de double-couche électrochimique est importante, de l’ordre de 0,01 – 0,1 F par cm² de surface 

géométrique pour une cellule. 

Ces courbes tension-courant « dynamiques » peuvent ainsi permettre de caractériser le fonctionnement 

dynamique de la pile. 

1.2.2.3. Spectroscopie d’impédance électrochimique 

Une autre façon commune de caractériser la dynamique d’une pile (et plus généralement d’un composant 

électrochimique) est de réaliser une spectroscopie d’impédance électrochimique (EIS pour Electrochemical 

Impedance Spectroscopy). Plus spécifiquement, une EIS permet de caractériser la dynamique d’une pile pour un 

point de fonctionnement donné. 

Dans un premier temps, la pile est stabilisée sur ce point de fonctionnement. Puis, des ondulations sinusoïdales 

en courant de petites amplitudes (inférieures à 10 % du courant du point de fonctionnement en général) à différentes 

fréquences sont imposées, et les réponses en courant et en tension de la pile sont mesurées (voir Figure 1. 7).  

 

Figure 1. 7 - Illustration du principe de la spectroscopie d’impédance électrochimique [72].  

L’appareil de mesure doit être capable de synchroniser les mesures de tension et de courant à haute fréquence 

(jusqu’à des fréquences de balayage de 20 à 50 kHz environ) afin de pouvoir déterminer l’impédance complexe 

de la pile pour ce point de fonctionnement particulier, et pour cette fréquence de sollicitation sinusoïdale 

particulière. Par la suite, différentes fréquences sont imposées (entre 1 Hz et 20 kHz classiquement ; généralement 

des hautes fréquences vers les basses) afin de pouvoir tracer l’impédance de la pile sur un diagramme de Bode ou 

de Nyquist. L’approche suivie au LAPLACE dans la réalisation de la spectroscopie d’impédance est de procéder 

à de l’entrelacement entre les différentes fréquences testées [74]. Ainsi, on va alterner différentes valeurs de 

fréquences d’excitation, en passant d’une plage de valeurs hautes fréquences à une plage de valeurs basses 
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fréquences, avec recouvrement partiel des plages testées. L’objectif de cette méthode est de vérifier si l’EIS ne 

perturbe pas la pile en l’éloignant de son point de fonctionnement stabilisé, auquel cas son impédance varierait 

pour une même fréquence d’excitation. 

L’illustration d’un diagramme de Nyquist obtenu avec une EIS réalisée à une densité de courant de 0,2 A/cm² 

est présentée à la Figure 1. 8. Dans le domaine des piles à combustible, on prend souvent par convention l’opposé 

de la partie imaginaire pour le tracé du diagramme de Nyquist. 

Les points d’impédances à haute fréquence (HF > 10 kHz) possèdent une partie imaginaire positive et montrent 

le comportement inductif du système analysé à haute fréquence. Cette partie inductive est principalement liée aux 

câbles.  

Nous définissons la résistance ohmique 𝑅𝑜ℎ𝑚 de la pile comme étant l’impédance à la partie imaginaire nulle. 

Elle est obtenue pour une certaine fréquence d’excitation appelée fréquence de coupure. Dans le cas de la 

monocellule Advent PBI PEMFC-HT, cette résistance est obtenue pour une fréquence proche de 10 kHz. 

Lorsqu’on change la fréquence de la sollicitation, on voit différents phénomènes qui ont des temps de réponse 

plus ou moins longs. A haute fréquence (HF), on voit l’effet de l’activation (en majorité à la cathode). A basse 

fréquence (BF), on voit l’effet de la diffusion dans les électrodes (en majorité à la cathode). Il est également 

possible d’attribuer certains des effets BF à l’oxydation du Pt, surtout pour des points de fonctionnement à tension 

élevée [70]. La résistance très basse fréquence de la pile, définie comme étant l’impédance à la partie imaginaire 

nulle obtenue pour une sollicitation très basse fréquence, est généralement supérieure à la pente de la courbe de 

polarisation pour le même point de fonctionnement [75]. Ce comportement, non attendu mais quasi 

systémiquement rencontré, peut être expliqué par le fait que la pile subit, pendant l’EIS, une sollicitation 

dynamique, même à très basse fréquence, ce qui entraîne l’impact sur la tension de phénomènes dynamiques très 

lents, comme l’oxydation du platine [70]. On peut également citer la difficulté de garder constants les coefficients 

de sur-stœchiométrie pendant cette sollicitation [75], ou encore l’oscillation de la pression dans les canaux 

d’alimentation (effet intrusif de la caractérisation qui interfère avec les régulations). 

 

Figure 1. 8 - Diagramme de Nyquist de l’impédance d’une monocellule Advent PBI PEMFC-HT mesurée 

par EIS à 0,2 A/cm². 

Cette méthode est répétée pour différents points de fonctionnement de la pile, afin d’avoir une bonne 

caractérisation de la dynamique de la pile sur l’ensemble de son domaine de fonctionnement. La visualisation des 

différents phénomènes cités ci-dessus dépend du point de fonctionnement : les pertes par diffusion sont par 

exemple très peu visibles à bas courants et deviennent très visibles à forts courants. La résistance ohmique a 

tendance à diminuer à courant élevé, ce qui est expliqué par une plus grande hydratation de l’électrolyte, donc une 

amélioration de sa conductivité [52]. 

A noter qu’il est possible de réaliser une EIS pour les hautes fréquences uniquement (1 – 20 kHz), ceci afin 

d’obtenir la valeur de la résistance ohmique tout en réduisant le temps de la caractérisation. On parle alors de 

spectroscopie d’impédance ciblée. Celles-ci peuvent être combinées avec un balayage lent en courant afin de voir 

l’évolution de la résistance ohmique lors de ce balayage [52]. 
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1.2.2.4. Estimation de la résistance ohmique par des méthodes alternatives 

Une autre possibilité pour mesurer la résistance ohmique 𝑅𝑜ℎ𝑚 de la pile est de réaliser un échelon de courant, 

par exemple descendant afin de limiter la dégradation de la pile. Une illustration de cette caractérisation est donnée 

à la Figure 1. 9. Au moment de l’échelon de courant supposé parfait, la variation de tension aux bornes de la pile 

est uniquement due à la résistance ohmique de la pile, les autres phénomènes dynamiques n’ayant pas encore eu 

le temps de réagir. La tension a ensuite une évolution, qui ressemble à un 1er ordre, en raison des phénomènes 

d’activation et de double couche dans un premier temps puis des phénomènes de diffusion. La résistance ohmique 

est calculée en divisant la variation de tension instantanée aux bornes de la pile par la valeur de l’échelon de 

courant imposé. La valeur obtenue est la valeur de la résistance ohmique au point de fonctionnement précédant 

l’échelon de courant. 

 

Figure 1. 9 – Schéma de principe d’une caractérisation de la résistance ohmique par échelon de courant [72]. 

Dans la même philosophie qu’une EIS ciblée HF, il est également possible d’obtenir une estimation de la 

résistance ohmique de la pile en imposant une variation de courant haute fréquence (> 1 à 10 kHz) à la pile (cas 

typique d’une ondulation triangulaire HF générée par un convertisseur statique de type élévateur de tension). Les 

phénomènes d’activation et de diffusion n’ont pas le temps de se mettre à varier. La valeur de la résistance 

ohmique, à la valeur moyenne du courant imposé, est alors estimée en divisant l’amplitude de la variation de 

tension totale à ses bornes par la valeur de l’échelon de courant.  

Les méthodes présentées dans cette section sont considérées comme moins précises que la mesure de 𝑅𝑜ℎ𝑚 

par spectroscopie d’impédance électrochimique. 

1.2.2.5. Voltampérométrie cyclique en H2/N2 

Les différentes caractérisations présentées ci-dessus sont réalisées en gaz actifs. Il est également possible 

d’extraire des informations pertinentes d’une pile en réalisant une voltampérométrie cyclique, en remplaçant l’air 

ou l’oxygène de la cathode par de l’azote. On a donc un flux d’H2 à l’anode (électrode de référence) et un flux 

d’N2 à la cathode (électrode de travail). On impose ensuite une tension triangulaire à la pile, et on mesure le courant 

produit. Lors de nos expérimentations, nous avons imposé 11 périodes d’un signal en tension variant entre 30 et 

800 mV à 50 mV/s. Seule la dernière période est utilisée, les 10 premières servant à stabiliser notre système. 

Les électrons produits pendant cette caractérisation viennent de l’oxydation des molécule d’H2 ayant réussies 

à passer à la cathode à travers la membrane. Différents phénomènes liés aux électrons et aux protons affectent la 

réponse en courant visible sur le voltampérogramme à la Figure 1. 10. Il s’agit notamment de la désorption (1) 

puis adsorption (2) des protons 𝐻+ sur le catalyseur, de la charge et de la décharge de la capacité de double-couche 

(écart entre les plateaux haut et bas (3)) et de l’oxydation et de la réduction du Pt (4) pour des tensions supérieures 

à 0,6 V [52,76].  
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Figure 1. 10 - Voltampérogramme d’une monocellule PEMFC-HT PBI H3PO4 (dernier cycle). 

Il est en théorie possible de déterminer trois paramètres de la pile : 

 Le flux de perméation de l’hydrogène à travers la membrane (également appelé « cross-over »). En effet, en 

faisant l’hypothèse que tout l’H2 passé par perméation se décompose en protons sur le catalyseur à la cathode, 

on peut déterminer le courant produit par cette décomposition en faisant la moyenne des plateaux haut et 

bas (3). Cette hypothèse doit idéalement être vérifiée en plaçant un capteur d’H2 en sortie de cathode. Le 

courant de perméation est augmenté lorsque la membrane est dégradée. 

 La surface électro-active ESA. Celle-ci diminue lors du vieillissement de la pile. Il est en théorie possible 

d’estimer l’ESA en calculant l’aire du pic de désorption des protons sur le catalyseur (1) au-dessus du plateau 

haut, et en la divisant par la charge spécifique d’adsorption de l’H2 sur le Pt [76]. Cependant, contrairement 

au cas de la PEMFC-BT, l’acide phosphorique H3PO4 de la PEMFC-HT produit des ions 

dihydrogénophosphate H2PO4
− qui impactent le pic de désorption des protons [52]. Il faut donc rester prudent 

dans l’estimation de l’ESA en PEMFC-HT. Idéalement, il faudrait modéliser le comportement de la pile en 

H2/N2
 comme proposé par [70]. Nous nous contenterons de faire des comparaisons qualitatives de l’aire (1). 

 La valeur de la capacité de double-couche électrochimique. La vitesse de balayage en tension étant constante, 

elle se charge et se décharge avec un courant constant qui est fonction de sa capacité. Le courant de charge 

peut par exemple être lu au niveau du plateau haut (3), en retranchant le décalage lié au courant de cross-over. 

1.2.3. Le vieillissement de la PEMFC-HT 

Dans cette section, nous présentons succinctement les mécanismes de vieillissement de la PEMFC-HT, ainsi 

qu’un état de l’art de son vieillissement à courant constant et avec un point de fonctionnement variable. 

En effet, il est important de comprendre l’intérêt de l’hybridation d’une pile de ce point de vue : en protégeant 

la pile de variations rapides de son point de fonctionnement, la batterie réduit sa dégradation. 

De plus, nous avons réalisé des essais de vieillissement de monocellules PEMFC-HT en présence 

d’harmoniques de courant qui viennent émuler un convertisseur statique aux bornes de la pile. Ces essais, ainsi 

qu’un état de l’art concernant le vieillissement d’une pile par des harmoniques de courant, sont présentés au 

chapitre 4. Ils ont un lien direct avec le sujet de l’hybridation directe d’une pile et d’une batterie : en enlevant le 

convertisseur statique placé directement aux bornes de la pile, nous pouvons espérer réduire le vieillissement de 

cette dernière. 

1.2.3.1. Les mécanismes de vieillissement 

Le vieillissement de la PEMFC-HT correspond à la dégradation de ses performances au cours du temps. Le 

critère de fin de vie étant la plupart du temps défini par une certaine perte de puissance par rapport à la puissance 

nominale [77], par exemple 10 %, nous considérons comme indicateur du vieillissement une chute de la tension 

de la cellule au cours du temps, en µV/h, aussi appelé taux de vieillissement (ou taux de dégradation). Le 

vieillissement de la pile doit être maîtrisé afin d’arriver à une durée de vie minimale et à une disponibilité du 
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système maximale pour une application donnée. Pour une application automobile, l’objectif pour 2024 est une 

durée de vie de 6 000 h et une disponibilité de 99 % [32]. Pour les applications aéronautiques et ferroviaires, 

l’objectif est de 40 000 à 60 000 h. En stationnaire, les durées de vie visées sont de l’ordre de 60 000 h. Ceci 

correspond donc, selon l’application visée et le niveau de tension nominale considéré, à des taux de vieillissement 

compris entre 1 et 10 µV/h. En PEMFC-BT, des taux de vieillissement descendant jusqu’à 1 µV/h sont déjà atteints 

pour des stacks fonctionnant à courant constant avec des conditions opératoires bien régulées [78]. A noter que 

certains auteurs utilisent un autre indicateur de vieillissement, comparable : une perte de densité de courant, en 

mA/cm²/h, à une tension fixée, typiquement 0,6 V [79]. 

Le vieillissement est lié à plusieurs phénomènes. En dehors de ceux liés spécifiquement à la présence d’acide 

phosphorique, ces phénomènes sont les mêmes que pour la PEMFC-BT [55] mais se déroulent à plus haute 

température et en absence d’eau liquide. 

On peut présenter le vieillissement en le classant de diverses manières selon l’objectif recherché (amélioration 

des matériaux, optimisation du fonctionnement de la pile) : par phénomène ou mécanisme de dégradation, par 

zone de la pile impactée, par conséquences sur les performances de la pile ou encore par mode de fonctionnement 

dégradant. Ces aspects sont entremêlés. Nous avons choisi de présenter les principaux mécanismes physiques de 

dégradation de la pile : 

 Diminution de la quantité d’H3PO4 dans la membrane.  

Cette diminution peut se faire par évaporation, l’acide sous forme vapeur est alors entraîné avec les gaz en 

excès. Cette problématique, de première importance pour la PAFC, est très réduite dans le cas de la PEMFC-

HT du fait des propriétés du PBI qui retient plutôt efficacement l’acide [55] et par une température de 

fonctionnement plus basse. 

Aux températures inférieures à 100°C, l’acide peut également être pompé avec l’eau liquide qui se forme près 

de la membrane dans la couche active cathodique (dans cette dernière, rappelons que c’est l’acide qui joue le 

rôle de ionomère, tout comme à l’anode).  

Les fuites d'acide à l'anode semblent être négligeables, 10 à 20 fois inférieures à celles de la cathode [80], du 

fait des plus faibles débits en jeu à l’anode et de la présence de moins d’eau.  

L'autre cause principale de perte d’acide est son absorption à la surface des plaques bipolaires qui, lorsque 

elles ont un matériau inadapté et sujet à la corrosion, perdent leurs propriétés hydrophobes [81].  

La réduction de la quantité d’acide dans la membrane entraîne une diminution de sa conductivité et une 

redistribution d’acide dans l’électrode qui peut perdre en ESA et/ou boucher des pores. Le niveau de dopage 

initial étant important, la durée de vie théorique est de 40 000 à 50 000 heures pour des pertes typiques par 

évaporation de l’ordre de 0.1 à 2 µg.m-².s-1 selon les conditions opératoires [54,55]. La perte d’acide peut 

également entraîner un amincissement de la membrane et augmenter le crossover de gaz à travers la 

membrane. [82] observent une diminution de l’épaisseur de la membrane de 16 % sur un stack PEMFC-HT 

de 1,5 kW cyclé à 0,2 A/cm² pendant 2200 h. 

 Corrosion du carbone des électrodes. 

Du fait de son potentiel standard (0,2 V environ) et de la présence d’eau (vapeur), cette réaction (1. 5) est 

favorisée à la cathode.  

𝐶 + 2𝐻2𝑂 → 𝐶𝑂2 + 2𝐻2 (1. 5) 

 

La corrosion, accélérée en PEMFC-HT du fait de la haute température [83], a plusieurs conséquences sur la 

pile :  

- Perte d’hydrophobicité de l’AL, ce qui affecte la gestion de l’eau et de l’acide au sein de l’AL et peut 

entraîner un engorgement en acide et l’augmentation des pertes diffusives. 

- Diminution de l’ESA par rupture de la liaison entre la particule de Pt et le carbone, conducteur 

électronique. La particule de Pt va avoir tendance à s’agglomérer à d’autres particules. 

- Modification de la structure poreuse, ce qui entraîne une augmentation des pertes diffusives. Bien que 

cela soit réduit du fait de l’absence de catalyseur, on peut avoir une corrosion du carbone de la GDL, ce 

qui entraîne une augmentation des pertes diffusives. 

 

 Croissance et migration des particules de Pt. 

L’augmentation du diamètre moyen des particules de Pt s’accompagne d’une diminution de la surface totale 

d’échange au niveau de ces particules, donc de l’ESA. Il existe deux mécanismes de croissance de ces 

particules : par migration d’une particule (due par exemple à la dégradation du support carboné) et coalescence 

avec une autre particule de Pt ; par dissolution (favorisée aux hauts potentiels entre 0,65 – 1,1 V [84]) puis 

recristallisation sur d’autres particules de Pt (phénomène appelé maturation d’Ostwald). On peut également 
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avoir migration des particules vers des endroits ne permettant pas à la réaction de s’effectuer, par exemple 

dans la membrane. Dans tous ces cas, on a une diminution de l’ESA, qui est surtout importante en début de 

vie de la pile car ces phénomènes sont favorisés pour des particules de faible diamètre [54]. 

 

En dehors de ces mécanismes généraux, et avant de présenter les effets spécifiques du fonctionnement à 

courant constant et à courant variable, nous présentons rapidement les effets sur l’état de santé de la pile des modes 

de fonctionnements spécifiques suivants : fonctionnement à l’OCV et cycles de démarrage/arrêt. Ceci nous permet 

d’introduire la dégradation liée à ces modes de fonctionnement, et les moyens de la mitiger grâce à des modes 

opératoires que nous avons notamment mis en place sur le banc d’essai développé dans ces travaux de thèse. 

Un fonctionnement prolongé à l’OCV entraîne une forte diminution de l’ESA, jusqu’à 38 % en 245 h sur une 

PEMFC-HT [85], en raison du haut potentiel à la cathode qui entraîne une forte cinétique de la réaction de 

corrosion du carbone. L’agglomération du Pt liée à cette dégradation du support carboné est considérée comme la 

principale conséquence. Il faut donc éviter de maintenir la pile à l’OCV en tirant un petit courant grâce à une 

résistance ou grâce à une charge active fonctionnant en mode potentiostat, c’est-à-dire en régulation de tension 

[86,87]. Cette charge va également consommer rapidement les gaz actifs lors d’un arrêt de la pile. De manière 

générale, il est déconseillé de travailler à une tension de cellule supérieure à 0,8 V [54,64]. 

Les cycles de démarrage/arrêt peuvent conduire, selon le mode opératoire suivi, à un fort potentiel à la cathode 

pouvant aller jusqu’à 1,3 V [55]. Ceci accélère fortement la corrosion du carbone des électrodes à la cathode, 

diminuant l’ESA et dégradant la structure même des électrodes. Le mécanisme conduisant à obtenir de forts 

potentiels à la cathode est lié à la présence d’un front H2/O2 à l’anode lors d’un démarrage/arrêt sans balayage 

intermédiaire par un gaz neutre (azote par exemple). L’O2 encore présent à l’anode est alors réduit grâce à l’apport 

des protons et électrons de la réaction de réduction d’H2, et à la cathode des réactions de corrosion du carbone et 

d’électrolyse de l’eau se mettent en place, comme visible à la Figure 1. 11 [88]. 

 

Figure 1. 11 – Mécanismes réactionnels menant à un potentiel cathodique élevé lors d’un front H2/O2 [88] 

Si de l’eau liquide se forme pendant le démarrage ou l’arrêt, l’entraînement d’acide phosphorique peut 

également être à l’origine d’une dégradation. 

Selon le mode opératoire suivi, chaque démarrage/arrêt peut conduire à une baisse de la tension nominale 

d’une cellule de 0,1 à 2 mV [64]. Afin de limiter ces effets indésirables, une solution efficace est d’utiliser un gaz 

neutre afin, au minimum, d’éviter de mettre en place ce front H2/O2 lors de l’arrêt (en chassant l’H2 avec ce gaz 

neutre avant éventuellement de poursuivre le balayage avec de l’air sec pour évacuer l’humidité de la pile) et lors 

du démarrage (en purgeant la pile de son air avant d’y envoyer l’H2). S’il est possible de disposer d’un volume 

plus important de gaz neutre dans le système, on peut l’utiliser pour balayer les deux compartiments afin d’éviter 

au maximum que se forment des fronts H2/O2, y compris liés aux transferts de gaz par cross-over à travers la 

membrane. On peut également la garder dans cette atmosphère neutre pendant son arrêt, ce qui implique de 

compenser les inévitables fuites de la pile. 

 

Nous allons maintenant étudier plus en détail les essais d’endurance menés à courant constant sur des PEMFC-

HT dans la littérature. 
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1.2.3.2. Vieillissement à courant constant 

Lorsque la pile fonctionne à courant constant, l’augmentation du diamètre moyen des particules de Pt, par les 

phénomènes d’agglomération et de maturation d’Ostwald, est considéré comme étant le principal mécanisme de 

vieillissement [54]. 

Ce vieillissement dépend du point de fonctionnement de la pile : 

 Aux forts courants, les forts débits de gaz et de vapeur d’eau produits entrainent l'acide, et risquent 

également de dégrader la structure des couches des électrodes. 

 Aux faibles courants, la valeur plus élevée du potentiel à la cathode accélère la corrosion du carbone, ce 

qui entraîne une absorption de l’acide dans les électrodes et une perte de surface active. 

 

Un point de fonctionnement à 0,2A/cm² est communément admis comme un bon compromis entre puissance 

spécifique, rendement et vieillissement pour des applications stationnaires, ce qui reste faible par rapport à la 

PEMFC-BT (> 1A/cm²). Il est cependant intéressant de noter que des essais d’endurance, menés sur des 

monocellules Advent PBI/H3PO4 PEMFC-HT dans le cadre des travaux de thèse de S. Rigal au LAPLACE, ont 

obtenu un vieillissement inférieur pour le point de fonctionnement à 0,6 A/cm² [89]. Au contraire, un vieillissement 

plus important a été trouvé pour ce point par rapport au point à 0,2 A/cm² par [90]. Toutefois, le point de 

fonctionnement à 0,6 A/cm², présentant une meilleure puissance spécifique, pourrait être considéré comme un 

point de fonctionnement de référence plus pertinent pour une application embarquée. 

En cherchant à extraire un taux de vieillissement d’essais d’endurance pratiqués à courant constant, et incluant 

par ailleurs des caractérisations, il faut faire attention à bien distinguer : 

 Le taux de vieillissement en endurance : ce taux est simplement calculé à partir de la tension du composant 

en endurance, comparée à sa tension initiale. Pour un vieillissement à courant constant, ce taux ne peut donc 

être calculé que pour le point de fonctionnement auquel ce composant est testé. Il a tendance à évoluer pendant 

le vieillissement du composant (accélérations initiales et finales de la chute de tension), la valeur retenue étant 

généralement celle correspondant à l’écart entre les tensions initiale et finale du composant. 

 Le taux de vieillissement entre caractérisations : ce taux est calculé en comparant la tension du composant 

pour 2 caractérisations, pour un courant donné. Ceci est généralement fait à partir de la comparaison des 

paliers des différentes courbes de polarisation quasi-statiques au cours de l’essai d’endurance. 

Il s’agit ainsi de 2 façons de représenter le vieillissement de la pile. Bien que ces taux tendent à avoir le même 

ordre de grandeur, il peut exister des écarts entre eux, y compris pour le même point de fonctionnement considéré, 

en raison de l’accumulation lors du vieillissement en endurance de pertes réversibles. Celles-ci, surtout liées à la 

présence d’eau liquide en PEMFC-BT, peuvent être « regagnées » lors de la caractérisation par les variations de 

point de fonctionnement de la pile. Ce phénomène semble beaucoup moins présent en PEMFC-HT [52]. 

Il existe dans la littérature différentes études d’endurance d’une PEMFC-HT fonctionnant à courant constant. 

Les conditions opératoires sont majoritairement les suivantes : gaz H2/Air secs, température de fonctionnement 

150-160°C, coefficients de sur-stœchiométrie H2/Air = 1,2/2. 

Globalement, les PEMFC-HT testées en endurance à courant constant ont des taux de vieillissement inférieurs 

à 6 µV/h et peuvent atteindre des durées de vie de 18000 h [91]. 

Le Tableau 1. 2 présente un recensement de différents essais d’endurance à courant constant trouvés dans la 

littérature, menés sur des monocellules PEMFC-HT PBI/H3PO4. Ceci nous permettra de comparer les taux de 

vieillissement trouvés pendant les essais menés pendant les travaux de thèse et présentés au chapitre 4. 

Tableau 1. 2 – Taux de vieillissement pour une monocellule PEMFC-HT fonctionnant à courant constant. 

Description de l’essai Taux de vieillissement Référence 

Caractérisations régulières (toutes les 80 h environ). 

Points de fonctionnement : 

0,1 A/cm² 

0,2 A/cm² 

0,4 A/cm² 

0,6 A/cm² 

1 A/cm² 

(calculé en endurance sur 

500 h) 

36 µV/h 

25 – 29 µV/h 

40 µV/h 

41 µV/h 

100 µV/h 

[89] 

Utilisation de reformat (66 % H2, 11 % N2, 22 % CO2, 1% 

CO) / air 

Point de fonctionnement : 0,3 A/cm². 

Différentes structures du PBI testées : 

Fumapem AM-40 

Fumapem AP-40 

 

 

 

 

21 µV/h (sur 2600 h) 

6 µV/h (sur 9500 h) 

[92] 
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Point de fonctionnement : 0,6 A/cm² 

Caractérisations régulières 
13 µV/h (sur 4200 h) [90] 

Point de fonctionnement :  

PBI classique : 0,2 A/cm² 

PBI à structure modifiée (thermally cross-linked) : 0,2 A/cm² 

 

5 µV/h (sur 13000 h) 

< 2 µV/h (sur 13000 h) 

[91] 

Point de fonctionnement : 0,22 A/cm² 30 µV/h (sur 440 h) [93] 

Point de fonctionnement : 0,24 A/cm² 9 - 11 µV/h (sur 17000 h) [94] 

Points de fonctionnement : 

0,2 A/cm² 

0,4 A/cm² 

 

8 µV/h (sur 3500 h) 

5 µV/h (sur 800 h) 

[95] 

 

On peut remarquer une certaine diversité dans les valeurs des taux de vieillissement, due notamment aux 

différents types de structures testées, ainsi que les durées de vieillissement considérées. On peut également 

remarquer que les caractérisations régulières effectuées dans [89,93] semblent avoir accéléré notablement le 

vieillissement des monocellules. 

L’impact de ces caractérisations, qui peuvent être vues comme autant de passage en fonctionnement à courant 

variable, pose la question de l’impact plus général du mode de fonctionnement à courant variable sur le 

vieillissement de la pile. 

1.2.3.3. Effet des variations du point de fonctionnement de la pile 

L’impact spécifique des variations du courant de la pile (load cycling, à différencier des cycles de 

démarrage/arrêt : start & stop cycling) sur son vieillissement est lié à plusieurs phénomènes : 

 Epuisement local ou global en réactifs :  

Une variation du courant appelé, même si elle est en partie filtrée par la capacité de double-couche de la pile 

(voir section 1.2.2.2), entraîne une variation des débits de réactifs consommés par la réaction principale. Afin 

de maintenir les coefficients de sur-stœchiométrie d’H2 et d’O2 à leur valeur de consigne, les débits de réactifs 

sont régulés par rapport au courant produit par la pile. Le délai dans l’action de cette régulation entraîne, dans 

le cas d’une augmentation du courant de la pile, une baisse de la concentration en réactifs.  

Cette baisse de concentration dépend de : 

o L’amplitude de la variation du courant appelé. 

o La vitesse de variation. 

o La dynamique des auxiliaires chargés d’approvisionner la pile en gaz actifs.  

Comme vu en section 1.2.1.3, le compresseur d’air (pour une pile fonctionnant en H2/air) est l’auxiliaire dont 

la dynamique est limitante, même si cela peut éventuellement être le reformeur d’H2. Ainsi, si le courant 

appelé augmente trop rapidement, la concentration en O2 va chuter, et certaines zones de la pile (celles proches 

des tuyauteries de sortie ou mal alimentées) peuvent manquer d’O2 pour la réaction (épuisement localisé). Les 

conditions sont alors réunies pour que la réaction de corrosion du carbone des électrodes soit sollicitée [96]. 

Une forte inhomogénéité du courant sur la surface des électrodes va également se développer. 

La pile peut également se retrouver en épuisement localisé en H2 si l’approvisionnement n’est pas assez rapide. 

La réserve en gaz dans les canaux de la pile est également plus faible pour l’H2 que pour l’O2, en raison des 

coefficients de sur-stœchiométrie plus proches de 1 (entre 1,05 et 1,2 en PEMFC-HT [52]) pour l’H2, ceci afin 

d’éviter au maximum d’en gaspiller. Cette réserve en gaz dépend également du volume des canaux des deux 

compartiments. Dans le cas d’un épuisement localisé en H2, il peut y avoir inversion locale de la polarité de 

la cellule, ce qui engendre une forte corrosion du carbone à l’anode et, dans une moindre mesure, à la cathode 

[84,97]. 

 Cyclage mécanique et thermique des électrodes et de la membrane : 

Les fortes variations de débit, dans un sens croissant ou descendant, s’accompagnent de variations de la 

pression des compartiments anodiques et cathodiques qui viennent solliciter mécaniquement les électrodes et 

la membrane. Cette dernière va subir des cycles de gonflement et rétractation qui vont la dégrader [84]. Une 

des améliorations possibles est de renforcer la résistance mécanique de la membrane en modifiant sa structure 

par une étape de traitement thermique (thermal cross-linking [84]). Ces effets s’accompagnent de plus d’un 

cyclage thermique de la pile. En effet, la régulation de la température de la pile présente une certaine inertie 

qui conduit à des variations de la température interne de l’ordre de un à quelques degrés (d’après l’expérience 

du LAPLACE) en cas de changement de point de fonctionnement de la pile. La dégradation par fatigue 

mécanique de la structure des électrodes et de la membrane peut conduire à une diminution de l’ESA, une 
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augmentation des pertes diffusives et à la déformation de la membrane qui génère une dégradation plus ou 

moins progressive de son étanchéité (augmentation du cross-over).  

 Cycles d’oxydation/réduction du catalyseur : 

Le cyclage de la réaction d’oxydoréduction du Pt (1. 6) en conditions à courant variable s’accompagne d’une 

plus grande dissolution/migration du Pt, d’où une réduction importante de l’ESA [79,93,98,99]. On retrouve 

également ce phénomène en PEMFC-BT [100] où a été observée une augmentation de la taille moyenne des 

particules de Pt de 33 % supérieure pour un MEA opéré à courant variable par rapport à un MEA opéré à 

courant constant. 

𝑃𝑡 ↔ 𝑃𝑡2+ + 2𝑒− (1. 6) 

Ces impacts, liés spécifiquement à la variation de point de fonctionnement, viennent se rajouter à l’impact du 

maintien de la pile à un point de fonctionnement donné, abordé en section 1.2.3.2. Ceci n’est pas toujours 

clairement explicité dans la littérature, où certains essais d’endurance dits de « load cycling » consistent 

simplement à basculer d’un point de fonctionnement constant à un autre, sans solliciter spécifiquement les 

phénomènes dynamiques par de fortes rampes [80]. 

Il est cependant difficile, pour un essai d’endurance à courant variable, de différencier la dégradation liée à la 

variation du point de fonctionnement et celle liée au maintien d’un point de fonctionnement donné. Afin de tenter 

de résoudre ce problème, [93] a fait cycler pendant 440 h une monocellule PBI/H3PO4 PEMFC-HT sur un profil 

de courant triangulaire entre 0,01 et 0,5 A/cm² (avec une fréquence de 63 mHz) et a comparé son vieillissement 

avec une cellule à courant constant à 0,22 A/cm². Il a observé des taux de vieillissement de 34 µV/h pour la cellule 

cyclée contre 30 µV/h pour la cellule à courant constant, soit 13 % supérieur en raison du cyclage (bien que peu 

dynamique), et l’auteur l’a attribué à la dégradation du catalyseur. 

[101] a réussi à descendre à des taux de vieillissement de 15 µV/h (à 1 A/cm²) sur plus de 100 h, sur des MEA 

à membrane modifiée (modification confidentielle) cyclés entre 0,6 et 1 A/cm² et subissant des caractérisations 

régulières. 

Au chapitre 4, nous verrons plus spécifiquement l’impact de la présence d’harmoniques sur le courant produit 

par la pile. Nous ne considérons pas ces harmoniques comme des variations du point de fonctionnement de la pile, 

dans le sens où le point de fonctionnement moyen de la pile n’est pas modifié du fait de la haute fréquence de ces 

harmoniques de courant (> 100 Hz). 

Le vieillissement additionnel lié aux variations des points de fonctionnement est l’une des raisons pour 

hybrider la pile. 

1.3. Hybridation d’une pile à combustible et d’une batterie 

Cette section présente le concept de l’hybridation d’une pile à combustible par une batterie. Après avoir 

présenté l’intérêt de réaliser une telle hybridation, au lieu d’utiliser une pile seule, nous verrons plus en détails le 

type de batterie avec lequel une pile peut être hybridée. Nous verrons ensuite plus en détail comment est réalisée, 

dans la majorité des cas, l’hybridation d’une pile et d’une batterie. Utilisant des convertisseurs statiques aux 

bornes des deux sources afin de contrôler leur point de fonctionnement, elle est appelée hybridation indirecte. 

1.3.1. L’intérêt d’hybrider la pile 

Pour alimenter une charge présentant un profil d’appel de puissance variable, il peut être intéressant d’hybrider 

une pile et une batterie, plutôt que d’avoir la pile seule, pour les raisons suivantes [102-104] : 

 Contrôle du point de fonctionnement de la pile : 

Le degré de liberté apporté par la présence d’une deuxième source dans le système permet, dans certaines 

limites, de décider du profil de puissance joué par la pile. Ceci permet en retour éventuellement de : 

o Préserver la durée de vie de la pile : On peut ainsi limiter les variations rapides du point de fonctionnement 

de la pile en les fournissant avec la batterie, utilisée dans ce cas comme « source de puissance ». Il est 

également possible d’éviter certaines zones de fonctionnement dégradantes pour la pile, par exemple un 

fonctionnement à très bas courant (< 0,05 A/cm²), en en profitant pour recharger la batterie. 

o Améliorer le rendement énergétique du système : En contrôlant la variation du point de fonctionnement 

de la pile, le flux d’hydrogène peut être optimisé pour satisfaire aux besoins de la réaction (afin d’éviter 

des épuisements localisés) tout en minimisant la consommation d’H2 (afin de minimiser son gaspillage). 

De plus, on peut éviter à la pile de fonctionner à très bas courant où, en plus d’accélérer sa dégradation, 

le rendement global du système pile est très détérioré en raison de l’appel de puissance des auxiliaires. 

En effet, ceux-ci appellent alors une certaine puissance minimale correspondant au fonctionnement « à 
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vide » du système pile : compresseur d’air et pompe à huile à vitesse minimale, actionneurs, 

instrumentation… 

o Optimiser le dimensionnement de la pile : Grâce au contrôle du point de fonctionnement de la pile et à la 

présence d’une deuxième source dans le système hybride, il est possible d’optimiser le dimensionnement 

de la pile, en réduisant sa taille par exemple. Selon le type de mission que le système devra fournir, 

notamment si les appels de puissance sont plutôt brefs, la puissance de la pile peut être définie par la 

puissance moyenne appelée par la mission, plutôt que par la puissance maximum dans le cas de la pile 

seule. 

 Présence de la batterie dans le système hybride : 

La batterie peut être vue à la fois comme une source d’énergie et une source de puissance, selon les rôles 

qu’on lui prête. Les avantages à sa présence sont les suivants : 

o Réserve d’énergie pour le démarrage et l’arrêt de la pile : Une certaine quantité d’énergie est nécessaire 

à la préchauffe de la pile et à l’alimentation du BoP, avant que la pile ne soit capable de fournir elle-

même du courant. Cette énergie peut être fournie par une source extérieure au système hybride, ou par la 

batterie du système hybride, notamment dans un système embarqué. Pendant cette phase, la batterie peut 

être considérée comme source d’énergie. Cependant, si elle est ensuite rechargée par la pile et si, à 

l’échelle de la mission, son état de charge (SoC) final est le même que son SoC initial, elle peut alors être 

considérée par convention comme source de puissance. 

o Possibilité de récupération de l’énergie produite par la charge : Ceci peut être intéressant dans le cas 

d’applications embarquées dans des véhicules permettant la récupération de l’énergie au freinage. Il faut 

cependant que les autres éléments du système hybride, notamment les convertisseurs, permettent ce mode 

de fonctionnement. 

o Augmentation de la puissance spécifique du système : Les batteries, surtout les batteries lithium-ion, 

présentent des puissances spécifiques de l’ordre de 300 – 1000 W/kg [105]. Bien que le stack d’une 

PEMFC-BT puisse présenter une puissance spécifique allant jusqu’à 2,3 kW/kg [106] voire autour de 

4 kW/kg (source : industriel), une fois pris en compte les auxiliaires, le système pile est autour de 

200 W/kg [105], mais on commence à parler au moins d’un doublement de cette valeur. Il est intéressant 

de noter que, pour des profils de mission présentant de fortes puissances très dynamiques (donc peu 

énergétiques), il peut être intéressant de remplacer la batterie par des supercondensateurs qui présentent 

des puissances spécifiques de l’ordre de 3 kW/kg (constructeur Maxwell). 

o Augmentation de la réactivité du système aux variations de charge : La batterie étant capable d’augmenter 

très rapidement sa puissance, le système n’est plus limité par la variation maximale admissible par la pile. 

o Fiabilité du système accrue : En cas de défaillance d’une source, il est possible de fonctionner en mode 

dégradé afin de limiter les conséquences de cette défaillance. 

 

L’hybridation d’une pile par une batterie ouvre ainsi la voie à beaucoup d’améliorations prometteuses. 

Cependant, la pertinence de cette hybridation ainsi que le choix du type de stockage dépendent fortement du type 

de mission que le système hybride aura à fournir, et notamment de ses caractéristiques en termes de besoin en 

énergie et en puissance. 

Pour quantifier l’intérêt d’hybrider la pile (la source d’énergie principale du système) par un stockage (source 

de puissance) pour une mission donnée, on peut calculer les indicateurs d’hybridation [104] de cette mission : 

 Le potentiel d’hybridation en puissance (PHP) : 

Celui-ci décrit l’intérêt d’hybrider la source d’énergie par une source de puissance avec un indicateur qui 

est le ratio entre les puissances moyenne 𝑃𝑚𝑜𝑦  et maximale 𝑃𝑚𝑎𝑥 appelées par la mission. Le PHP est 

calculé avec l’expression (1. 7). Sa valeur est comprise entre 0 et 1 : si la puissance moyenne est proche 

de la puissance maximale, le PHP est proche de 0 et il est a priori peu intéressant d’ajouter une source de 

puissance au système car cela ne permet ni une grande diminution de la taille de la source d’énergie, ni 

sa protection vis-à-vis de forts appels de puissance. On considère généralement qu’il peut être pertinent 

d’ajouter une source de puissance au système pour une valeur de PHP > 0,5 [104]. 

𝑃𝐻𝑃 = 1 −
𝑃𝑚𝑜𝑦

𝑃𝑚𝑎𝑥

 
 

(1. 7) 

 Le potentiel d’hybridation en énergie (PHE) : 

Celui-ci décrit l’intérêt d’hybrider la source d’énergie principale par une source de puissance, en 

considérant également l’aspect énergétique de cette hybridation. Le PHE est calculé (1. 8) à partir de la 

quantité d’énergie minimale 𝐸𝑢𝑡𝑖𝑙𝑒  que devrait emporter la source de puissance si la source d’énergie 
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fournissait uniquement la puissance moyenne appelée par la mission (une illustration d’un tel 

fonctionnement est donnée à la Figure 1. 21). Le PHE est homogène à une fréquence. Pour une puissance 

maximale appelée par la mission constante, plus le PHE est faible, plus la quantité d’énergie à embarquer 

par la source de puissance est importante : il est alors plus pertinent de choisir des sources de puissance 

présentant de bonnes densités massique et volumique d’énergie (batterie). Au contraire, de fortes valeurs 

de PHP et de PHE orientent davantage vers des sources très optimisées pour la puissance 

(supercondensateurs, volants d’inertie [107]).  

𝑃𝐻𝐸 =
𝑃𝑚𝑎𝑥

𝐸𝑢𝑡𝑖𝑙𝑒

 
 

(1. 8) 

Nous allons maintenant détailler les technologies de batterie qui sont considérées dans la suite du manuscrit 

pour une hybridation avec une PEMFC-HT. 

1.3.2. Les technologies de batterie 

Une batterie est un assemblage de cellules (ou accumulateurs) connectées en série et/ou en parallèle. Chacune 

de ces cellules est, comme pour la cellule d’une pile à combustible, le siège de réactions d’oxydoréduction aux 

électrodes permettant la circulation d’électrons, via les collecteurs de courant, vers un circuit extérieur. Les 

électrodes sont en contact avec un électrolyte permettant la circulation ionique entre les deux électrodes. Suivant 

la technologie, un séparateur microporeux est présent pour assurer l’isolation électrique des deux électrodes tout 

en permettant la migration des ions entre les électrodes [108]. Par convention [109], pour le fonctionnement en 

décharge de la cellule, l’électrode qui est le siège de la réaction d’oxydation est appelée l’anode alors que la cathode 

est l’électrode où se situe la réaction de réduction. Ainsi, en décharge, l’anode est l’électrode négative et la cathode 

l’électrode positive. 

Contrairement à la cellule d’une pile à combustible, l’énergie est stockée au sein de la batterie : il n’y a pas de 

flux de matière entre la cellule et l’environnement extérieur. Notons qu’il existe une technologie de batterie 

particulière dont le fonctionnement s’apparente à celui de la pile à combustible : c’est la batterie redox flow. En 

effet, les oxydants et réducteurs se situent dans des réservoirs à l’extérieur de la cellule. Par ailleurs, la cellule est 

semblable à celle d’une pile à combustible. 

La cellule est caractérisée par sa capacité (exprimée en Ah). La capacité de la cellule dépend des conditions 

opératoires (température, régime de fonctionnement) et du vieillissement. La valeur de la capacité peut être estimée 

au travers d’un indicateur qui est l’état de charge (State of charge : SoC). L’estimation du SoC peut être réalisée 

par plusieurs méthodes comme par exemple : la mesure de la tension à vide, un compteur de coulomb ou un 

observateur d’état. Lorsque la cellule est totalement chargée, le SoC vaut 1 et inversement 0 lorsque la cellule est 

déchargée. 

Il est intéressant de noter que, bien qu’il soit la plupart du temps utilisé de la sorte, le SoC ne constitue pas, 

rigoureusement, une mesure précise de la quantité d’énergie stockée. En effet, au fur et à mesure de la décharge 

d’une cellule, la capacité diminue mais également la tension. La quantité d’énergie stockée diminue donc plus 

rapidement que le SoC. Des travaux [110] ont été menés pour construire un indicateur pour estimer l’énergie 

stockée. Cet indicateur est le SoE (State of Energy). 

Une batterie est composée d’un assemblage de cellules, elles-mêmes assemblées en modules, pour former un 

pack (Figure 1. 12). Celui-ci comprend également des composants supplémentaires : 

 Le Battery Management System (BMS) est un système de sécurité et de gestion des cellules. Il est connecté à 

chaque cellule, et a plusieurs rôles [111] : 

o Assurer la sécurité du pack batterie en surveillant les tensions des cellules et le courant de la batterie. En 

cas de défaut détecté (tension d’une cellule trop haute ou trop basse, surintensité, température en dehors 

de la gamme de sécurité), le BMS est capable d’isoler la batterie du système (généralement ouverture 

d’un contacteur) et, selon les configurations, de by-passer une ou plusieurs cellules défectueuses. 

o Equilibrer les tensions des cellules et/ou des modules. En effet, en raison d’inévitables hétérogénéités 

dans les caractéristiques des cellules d’un pack batterie (capacité, résistance interne, température), 

certaines cellules vont avoir, pour un même courant, une tension différente qui entrainera une dégradation 

des performances du pack batterie (capacité disponible plus faible, vieillissement accéléré). L’équilibrage 

permet de garder un pack batterie le plus homogène possible en réduisant les écarts de tension entre les 

cellules et les modules du pack batterie. 

o Mesurer (et enregistrer le cas échéant) les tensions aux bornes des cellules, le courant batterie, la 

température du pack afin de réaliser, d’une part, la gestion énergétique au travers d’un indicateur d’état 
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de charge ou d’état d’énergie et, d’autre part, le diagnostic du vieillissement en estimant un état de santé 

(State of Health : SoH). 

 Le packaging de la batterie qui, au-delà de la fonction de soutien mécanique des cellules, permet également 

la protection vis-à-vis d’éventuelles contraintes mécaniques. Pour les batteries lithium-ion, la qualité du 

packaging revêt une importance capitale pour éviter la perforation des cellules, qui peut entraîner un court-

circuit interne déclenchant un emballement thermique et un départ de feu de la batterie. 

 Dans la majorité des cas (particulièrement en application embarquée dans un véhicule électrique), la batterie 

est équipée d’un système de régulation de sa température (contrôlé par le BMS), principalement dans le but 

de la refroidir lors des phases de recharge [111]. 

Il est important de considérer l’ensemble du système batterie pour établir des comparaisons, notamment sur le 

plan de la puissance et de l’énergie spécifique, et non pas de considérer uniquement la cellule.  

 

Figure 1. 12 – Composition d’un pack batterie [111]. 

La tension de la cellule est définie par le couple d’oxydoréduction mis en jeu, et dépend du SoC et de la 

température de fonctionnement. Cette tension est comprise, pour les deux technologies de cellule que nous avons 

considéré dans nos travaux, dans une gamme de valeurs d’environ de 1 - 1,3 V pour une cellule Nickel Cadmium 

(NiCd) et de 2,5 – 4 V pour une cellule lithium-ion (Li-ion) [112]. Les courants maximaux de charge et de décharge 

qui peuvent être imposés à la cellule dépendent du design de la cellule et de sa résistance interne. Le courant 

maximal de charge est typiquement inférieur au courant maximal de décharge, en raison notamment de 

l’augmentation de température lors de la phase de charge, exothermique, qui peut cependant être contrôlée par un 

système de refroidissement. Une faible résistance interne permet de plus grands courants de charge et de décharge 

(cellule typée puissance). 

Il existe plusieurs technologies de cellules, exploitant différents couples d’oxydoréduction et présentant des 

caractéristiques assez diverses en termes de performance, de durée de vie et de contraintes d’utilisation. Les 

caractéristiques des principales familles de cellules électrochimiques sont indiquées sur la Figure 1. 13 [112]. 

 
Figure 1. 13 – Caractéristiques des principales familles de cellules électrochimiques [112]. 
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Dans nos travaux de thèse, nous avons considéré des cellules NiCd en raison de leur utilisation actuelle dans 

l’industrie aéronautique, et des batteries Li-ion, en raison de leurs bonnes performances et durée de vie. Nous 

allons maintenant détailler ces technologies. 

1.3.2.1. La cellule NiCd 

La cellule NiCd est constituée d’une électrode en nickel (électrode positive) et d’une électrode en cadmium 

(électrode négative). Elle fait intervenir un électrolyte liquide constitué d’une solution aqueuse d’hydroxyde de 

potassium. 

L’électrode en nickel est particulièrement robuste et permet une bonne durée de vie de ce type de cellule sur 

plusieurs milliers de cycles [113]. Du fait de sa grande fiabilité, ainsi que de la maturité sur cette technologie, il 

s’agit de la cellule de référence dans l’aéronautique [114]. Sa faible résistance interne lui permet également des 

courants élevés. Elle a cependant une tension assez faible, de l’ordre de 1,3 V, ainsi qu’une énergie spécifique 

relativement faible. De plus, les matériaux qui la constituent sont assez coûteux, le cadmium étant de plus toxique 

pour l’humain et pour l’environnement. 

Les équations d’oxydoréduction se déroulant aux électrodes de la batterie NiCd, ainsi qu’une illustration du 

format cylindrique spiralé, sont indiquées à la Figure 1. 14. La batterie NiCd existe également en format bouton 

[113]. La cellule NiCd, tout comme la cellule Li-ion, est munie d’une soupape de sécurité de dégazage. En effet, 

de l’oxygène est produit à la cathode en régime de surcharge et, bien qu’il soit normalement recapturé par une 

réaction secondaire dans la batterie, il peut s’accumuler et augmenter la pression interne. 

Le vieillissement de la batterie NiCd est lié à son utilisation ou à son stockage/non-utilisation (véhicule à 

l’arrêt par exemple). Dans le premier cas, il s’agit d’un vieillissement dit « en cyclage ». Dans le deuxième cas, il 

s’agit d’un vieillissement calendaire. De manière générale, une haute température de fonctionnement et un fort 

cyclage tendent à accélérer le vieillissement des cellules [115]. A noter que l’augmentation de la température 

améliore les performances de la cellule. Les conséquences du vieillissement sur les performances de la cellule 

sont principalement : 

 Une baisse progressive de sa capacité, donc une réduction de sa réserve d’énergie. On peut définir un 

critère de fin de vie correspondant à une perte de 20 % de la capacité initiale. 

 Une augmentation de son impédance, donc une réduction de la puissance maximale de charge et de 

décharge. De plus, cela entraîne une augmentation des pertes, donc une diminution de la réserve d’énergie 

utilisable et du rendement de la batterie. Un deuxième critère de fin de vie, plutôt utilisé dans le secteur 

automobile, est le doublement de l’impédance de la batterie [116]. 

La batterie NiCd a la particularité de présenter un vieillissement en partie réversible. En effet, elle est sujette 

à « l’effet mémoire », soit une tendance à afficher une perte de capacité apparente lorsqu’un cyclage peu profond 

est réalisé. Ceci entraîne, en cas de décharge plus profonde qu’auparavant, une chute de tension brutale qui se 

stabilise ensuite lorsque la capacité restante est atteinte, mais qui peut faire déclencher le BMS. Cette perte de 

capacité est réversible en réalisant un cycle complet de charge/décharge [115]. 

 
Figure 1. 14 – Réactions chimiques et structure de la cellule NiCd [113]. 
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1.3.2.2. La cellule Li-ion 

La cellule Li-ion met en jeu l’ion lithium 𝐿𝑖+. Pendant la décharge, les ions 𝐿𝑖+ stockés dans la structure de 

l’électrode négative se désinsèrent et migrent, à travers l’électrolyte, vers l’électrode positive pour s’insérer dans 

la structure de l’électrode. Pendant la charge, le changement de circulation du courant entraîne l’inversion du 

processus : les ions 𝐿𝑖+ s’insèrent dans la structure de l’électrode négative. Dans le cas de la cellule Li-ion, la forte 

réactivité du lithium avec l’eau ne permet pas d’utiliser un électrolyte aqueux. L’électrolyte est liquide et constitué 

d’un mélange de solvants organiques et d’un sel de lithium (𝐿𝑖𝑃𝐹6) pour augmenter sa conductivité [111]. Cet 

électrolyte est un polymère dans les cas des batteries lithium-ion polymère (LiPo). Les collecteurs de courant sont 

en cuivre à l’électrode négative et en aluminium à l’électrode positive. La Figure 1. 15 présente la structure d’une 

cellule Li-ion et les réactions se déroulant aux électrodes [111]. 

Au sein de la famille des batteries Li-ion, il existe plusieurs technologies qui se distinguent principalement par 

le matériau utilisé à l’électrode positive. Pour l’électrode négative, le graphite est majoritairement utilisé car il 

permet d’avoir un potentiel proche de celui d’une électrode en lithium métallique sans avoir les problèmes de 

formation de dendrites lors de la charge de la cellule [109]. Les dendrites sont des excroissances de lithium 

métallique qui se forment à l’électrode négative et risquent de créer un court-circuit si elles atteignent l’électrode 

positive en transperçant le séparateur. Un autre matériau est typiquement utilisé pour l’électrode positive et permet 

de limiter la présence de dendrites lors de régimes de fonctionnement élevé en charge : c’est le titanate de lithium 

(LTO) [111]. Son potentiel élevé permet également d’éliminer la présence de la couche de passivation à l’interface 

électrode négative /électrolyte et permet donc à la cellule Li-ion d’avoir une meilleure durée de vie. En revanche, 

l’utilisation du LTO entraîne une augmentation du potentiel de l’électrode négative et donc une dégradation de la 

densité d’énergie de la cellule Li-ion.  

A l’électrode positive, il existe 3 grandes familles de matériaux d’insertion pour les ions lithium : les oxydes 

lamellaires, les oxydes spinelles et les structures olivines. Pour les matériaux à oxydes lamellaires, on retrouve 

l’oxyde de cobalt (cellule 𝐿𝑖𝐶𝑜𝑂2 aussi notée LCO) qui présente un haut potentiel de 3,9 V (Vs 𝐿𝑖+/𝐿𝑖) [109] et 

une bonne énergie spécifique. En revanche, la présence du cobalt entraîne un coût élevé et une tenue à 

l’emballement thermique limitée. Afin d’améliorer les performances et réduire le coût, d’autres oxydes lamellaires 

sont utilisés actuellement dans les cellules Li-ion. Nous trouvons l’oxyde de nickel Ni, cobalt Co, aluminium Al 

(cellule NCA) et l’oxyde de nickel Ni, manganèse Mn, cobalt C (cellule NMC). A propos des matériaux à oxydes 

spinelles, l’oxyde de manganèse (cellule 𝐿𝑖𝑀𝑛2𝑂4 aussi notée LMO) est le plus utilisé. La présence du manganèse 

permet de réduire le coût et d’améliorer la stabilité thermique de l’électrode. En revanche, la tenue au vieillissement 

est plus limitée que les autres matériaux (dissolution du manganèse dans l’électrolyte). Concernant les électrodes 

à structures olivines, on trouve le lithium fer phosphate (cellule 𝐿𝑖𝐹𝑒𝑃𝑂4 aussi notée LFP), qui a l’avantage 

d’utiliser des matériaux moins coûteux et moins toxiques. Cependant, son potentiel est plus faible (3,4 V Vs 

𝐿𝑖+/𝐿𝑖) et cela entraîne une baisse de la densité d’énergie de la cellule. La Figure 1. 16 présente une comparaison 

des performances des principaux matériaux d’insertion à l’électrode positive de cellules Li-ion [117].  

 

Figure 1. 15 – Structure et réactions chimiques d’une cellule Li-ion [111]. 
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Figure 1. 16 - Avantages et inconvénients des principaux matériaux à l’électrode positive [117]. 

Le vieillissement de la cellule Li-ion, de même que pour la cellule NiCd, entraîne une baisse progressive de 

la capacité de la cellule et une augmentation de son impédance. Le vieillissement calendaire de la cellule Li-ion 

est accéléré pour une haute température de stockage et un haut état de charge [111]. Le vieillissement en cyclage 

est favorisé par un cyclage important (DoD élevé) de l’état de charge, une haute température et de forts courants 

de charge et de décharge.  

Les mécanismes électrochimiques liés au vieillissement sont [111,118] : 

 Pour l’électrode négative en graphite, son potentiel se situe en dehors de la fenêtre de stabilité de l’électrolyte. 

Ainsi, lors des premiers cycles d’utilisation de la cellule, une couche de passivation perméable aux ions 𝐿𝑖+, 

appelée SEI (Solid Electrolyte Interphase), se forme à l’interface électrode/électrolyte. Cette SEI assure 

l’isolation électrique entre l’électrode négative et l’électrolyte mais permet toujours le passage des ions Li+. 

Au cours du vieillissement (calendaire et cyclage), la SEI subit des changements (fissures, croissance) qui ont 

pour conséquence de consommer des ions 𝐿𝑖+ et donc de diminuer la capacité de la cellule. L’augmentation 

de l’épaisseur de la SEI provoque également une augmentation de l’impédance de la cellule.  

D’autres modes de dégradations peuvent apparaître à l’électrode négative : des solvants de l’électrolyte 

peuvent s’intercaler dans les feuillets de graphène et provoquer l’exfoliation du graphite (perte de matières 

actives). Ces réactions sont favorisées avec la température. Le dépôt de 𝐿𝑖+ à la surface de l’électrode négative 

(lithium plating) lors de la charge peut être également une source de perte de capacité de la cellule. Le lithium 

plating est favorisé par un régime de charge élevé à basse température.  

 A l’électrode positive, l’impact du vieillissement est assez variable selon le matériau utilisé. On trouve la 

présence d’une couche à l’interface électrolyte/électrode qui est appelée SPI (Solid Permeable Interface). Pour 

l’électrode LMO, le manganèse peut se dissoudre et donc entraîner une perte de matière active à l’électrode 

positive. Le lecteur intéressé par davantage d’informations sur les mécanismes de vieillissement à la cathode 

est invité à consulter [111]. 

 Au niveau des collecteurs de courant, le cuivre et l’aluminium sont les matériaux utilisés respectivement à 

l’électrode négative et à l’électrode positive. L’aluminium est sujet à la corrosion et le cuivre peut se réduire 

lors de décharges profondes. Toutefois, les collecteurs sont prétraités (dépôt d’une couche mince protectrice) 

afin d’augmenter leurs tenues à ces phénomènes. 

 

La technologie Li-ion présente l’intérêt d’avoir une tension de cellule plus élevée que les autres technologies 

d’accumulateurs électrochimiques. Par ailleurs, elle a une bonne durée de vie et une bonne énergie spécifique. 

Cependant, son utilisation pour certaines applications est restreinte par le risque d’emballement thermique [119]. 

Ce dernier est principalement causé par un court-circuit interne, lié à une déformation mécanique de la cellule 

(écrasement, perforation), à sa mauvaise utilisation (surcharge ou température trop élevée), et est favorisé par le 

vieillissement de la cellule. L’emballement thermique est caractérisé par une succession de réactions 
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exothermiques (décomposition de la SEI, de l’électrolyte…) qui se déclenchent successivement et peuvent aboutir 

à un feu de cellule, particulièrement dangereux en raison de l’énergie stockée dans la cellule, ou même à une 

explosion. La cellule LFP est la cellule Li-ion la plus sécuritaire à ce sujet, de par sa température de départ à 

l’emballement thermique plus élevée [119]. 

La cellule Li-ion permet également, en jouant sur les surfaces et épaisseurs des électrodes d’une cellule, 

d’orienter ses performances plutôt dans le sens d’une forte capacité (cellule dite « typée énergie ») ou dans le sens 

de forts courants maximaux de charge et de décharge (cellule typée puissance). Ceci permet d’adapter les 

performances de la batterie au type d’application visée. 

 

Nous allons maintenant comparer la batterie avec la pile à combustible, dans le but de mettre en avant leurs 

complémentarités dans une hybridation. 

1.3.3. Différences et complémentarités d’une batterie et d’une pile à combustible 

Performances : 

Comme évoqué en section 1.3.1, l’intérêt d’hybrider une pile à combustible par une batterie est lié au type de 

mission considéré, ainsi qu’aux complémentarités entre ces sources. La pile à combustible présente une bonne 

énergie spécifique, alors que la batterie a une bonne puissance massique et un très bon rendement, tout en ayant la 

capacité d’emporter une quantité d’énergie suffisante pour satisfaire aux besoins spécifiques de la mission 

(démarrage et arrêt de la pile par exemple). Nous nous concentrons plutôt sur les aspects de performances 

massiques de ces sources car, pour une application embarquée type aéronautique, il s’agit du facteur limitant. Afin 

de comparer les performances de plusieurs types de sources (pile à combustible, différentes technologies de 

batterie), il est intéressant de les représenter sur un diagramme de Ragone. Celui-ci représente l’énergie spécifique 

maximale (en Wh/kg) des sources en fonction de leur puissance spécifique maximale de décharge (en W/kg). On 

peut également y retrouver, par simple division de l’axe des ordonnées par l’axe des abscisses, la constante de 

temps de décharge complète de la source (en heures). Cette constante de temps, qui peut être convertie en une 

fréquence caractéristique du stockage [104], est intéressante dans la mesure où elle donne une indication du type 

de rôle que peut remplir la source pour un certain profil de mission. Elle est cependant valable pour une source 

dont l’espace de production de puissance est également le réservoir d’énergie (comme la batterie). Ce n’est pas le 

cas pour la pile à combustible dont le lieu de production de puissance (le stack) n’est pas le réservoir d’énergie 

(qui est le réservoir d’H2), et pour laquelle il peut y avoir des contraintes technologiques d’accès au réservoir 

d’énergie qui limite l’intérêt de cet indicateur [104]. Un exemple d’un plan de Ragone est donné à la Figure 1. 17 

[120]. A noter que les valeurs de puissance et d’énergie spécifiques sont très variables entre les systèmes (niveau 

de puissance, application visée), mais également au sein même de la littérature. 

 
Figure 1. 17 – Plan de Ragone de différentes sources [120]. 

On peut également se poser la question d’utiliser une batterie seule en remplacement de la pile. Bien qu’une 

batterie seule puisse être plus performante et moins chère qu’un système hybride pour des besoins énergétiques 
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faibles, la bonne énergie spécifique des systèmes piles, de l’ordre de 200 – 1000 Wh/kg [105,120] les rendent très 

attractifs pour des besoins énergétiques plus élevés. En effet, une fois pris en compte le packaging et le BMS, les 

batteries lithium-ion présentent des énergies spécifiques au mieux de l’ordre de 100-150 Wh/kg (voir section 

2.5.2.3). 

 

Caractérisations : 

Une différence entre pile à combustible et batterie réside dans la façon de caractériser leurs performances. Du 

fait de l’évolution permanente des concentrations des réactifs dans la cellule pendant son utilisation, il n’est pas 

courant de décrire la performance d’une batterie par sa courbe de polarisation (courbe tension – courant), comme 

cela est fait dans le cas de la pile à combustible car le principe de fonctionnement de cette dernière conduit à 

maintenir une concentration en réactifs constante. Pour la batterie, on utilise davantage des courbes de décharge à 

courant constant : pour un courant de décharge donné (et rapporté à la capacité de la batterie notée 𝐶), on trace 

l’évolution de sa tension en fonction du SoC (ou du temps écoulé selon les notations, ce qui revient au même). La 

décharge est arrêtée quand la cellule atteint sa tension minimum, dite tension d’arrêt. Sur un même graphe sont 

tracées des courbes de décharge à plusieurs courants (typiquement à 0,5 C, 1 C, 2 C…), à une température de 

fonctionnement donnée. Les pertes liées à l’impédance de la batterie, plus fortes aux forts courants de décharge, 

entrainent une réduction de la capacité apparente de la batterie (phénomène appelé effet Peukert). Ce type de 

graphe permet ainsi de visualiser les chutes de tension dans la cellule, qui sont variables selon le courant de 

décharge, le SoC, la température de fonctionnement et le vieillissement de la batterie. Un exemple de courbes de 

décharge à courant constant est donné, pour une batterie lithium-ion, à la Figure 1. 18 [109]. 

La technique de la spectroscopie d’impédance électrochimique (EIS) est utilisée, de même qu’en pile, pour 

caractériser les performances dynamiques de la batterie. Dans ce cas, on fait varier le courant autour d’un courant 

moyen nul, afin de ne pas faire varier le SoC pendant l’EIS [121]. 

 

Figure 1. 18 – Décharges à courant constant d’une cellule Li-ion de 1,2 Ah [109]. 

Nous allons maintenant décrire la manière dont est réalisée, dans la majorité des cas, une hybridation pile à 

combustible – batterie. 

1.3.4. Hybridation indirecte d’une pile à combustible et d’une batterie 

Dans la majorité des systèmes hybrides, les sources sont hybridées au travers de convertisseurs statiques [122] 

qui permettent de réguler leur point de fonctionnement tout en alimentant un bus dont on vient également réguler 

la tension continue (bus DC) ou alternative (bus AC). En effet, les charges connectées au bus nécessitent un certain 

niveau de tension pour fonctionner correctement ; aussi, même dans le cas d’une pile seule et d’une charge DC, 

on retrouve dans la plupart des cas un convertisseur assurant la liaison entre elles. Pour un système hybride 

comportant un convertisseur placé aux bornes de chaque source, on parle d’hybridation indirecte. Une stratégie de 

gestion d’énergie doit être mise en œuvre afin de gérer le partage de la puissance appelée entre les sources, tout en 

contrôlant le niveau de charge de la batterie. Nous verrons tout d’abord plus en détail les architectures possibles 

pour un système hybride indirect. Puis, la problématique de la gestion d’énergie sera explicitée et quelques 

exemples de stratégies de gestion d’énergie seront donnés. Enfin, nous verrons quelques exemples d’applications 

de tels systèmes. 
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1.3.4.1. Architectures d’une hybridation indirecte 

Différents types d’architectures sont possibles pour connecter une source d’énergie (HE, dans notre cas la pile 

à combustible) et une source de puissance (HP, dans notre cas la batterie) entre elles et avec une charge. Elles 

peuvent être classées en plusieurs grandes familles [123] : 

 Hybridation indirecte (ou active). Ce type d’hybridation est le plus commun grâce au contrôle total qu’il 

permet à la fois sur le profil de puissance des sources et sur la forme de l’électricité dans le bus auquel il est 

connecté. On a en effet, pour deux sources hybridées, deux degrés de liberté étant donné que chaque 

convertisseur peut réguler une grandeur (courant ou tension). On peut retrouver des architectures sensiblement 

différentes dans cette famille, notamment au niveau de la topologie des convertisseurs comme indiqué à la 

Figure 1. 19 avec : a) une hybridation parallèle « classique », chaque source ayant son convertisseur ; b) une 

hybridation de plusieurs sources d’énergie (ES) réalisée avec un convertisseur statique à plusieurs entrées 

(multi-input) utilisant une seule inductance, ce qui permet de réduire la taille et le coût du convertisseur; c) 

une hybridation modulaire multi-niveaux consistant en la mise en série des sources (ici des modules de batterie 

notés BSM) à travers des convertisseurs [123]. 

 

Figure 1. 19 – Topologies d’hybridation active [123]. 

 Hybridation semi-directe (ou semi-passive, ou semi-active, ou même appelée hybridation cascadée [102]). Ce 

type d’hybridation, qui intègre une source (HE ou HP) avec un convertisseur et au moins une autre source 

connectée directement sur le bus DC (sans convertisseur statique à ses bornes), est parfois classé avec 

l’hybridation active [123]. 

Il comporte pourtant des contraintes qui lui sont propres : la tension du bus DC est flottante, et il y a un seul 

degré de liberté dans le système pour faire de la gestion d’énergie. Le fait d’avoir un bus DC flottant n’est en 

soi pas forcément un problème : dans certains cas, il existe une tolérance non négligeable sur la variation de 

la tension du bus ; par exemple sur le bus 28 VDC, en norme aéronautique [124], il y a une tolérance entre 24 

et 29 V. Également, il peut être avantageux dans certains cas de faire varier la tension du bus DC : lorsque le 

système hybride alimente un moteur électrique au travers d’un onduleur relié au bus DC, le rendement de 

l’onduleur est amélioré en faisant varier la tension du bus DC par rapport au point de fonctionnement du 

moteur [125]. 

On peut également retrouver des architectures différentes dans cette famille, indiquées à la Figure 1. 20 [123], 

selon que : a) l’on contrôle le point de fonctionnement de la source d’énergie HE (la pile à combustible) 

pendant que la source de puissance HP (la batterie) est directement connectée au bus DC ; ou b) que l’on 

contrôle le point de fonctionnement de la batterie, la pile étant reliée directement au bus DC.  

Dans le cas a), l’avantage est d’avoir un convertisseur qui soit uniquement unidirectionnel, si la source HE est 

une pile à combustible. De plus, si la source de puissance HP est une batterie, on aura tendance à voir, suivant 

les technologies utilisées, une variation de la tension plus faible que si c’est la pile qui est connectée en direct 

sur le bus. 

Le convertisseur DC/DC, noté DC1 et entouré en rouge pointillé, n’est pas obligatoire si l’onduleur noté INV1 

accepte la plage de tension imposée par la source directement connectée au bus DC. 
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Figure 1. 20 - Topologies d’hybridation semi-actives avec : a) contrôle du point de fonctionnement de la 

source d’énergie HE ; b) contrôle du point de fonctionnement de la source de puissance HP [123]. 

 Hybridation directe (ou passive), qui consiste à avoir la source HE directement connectée à la source HP, que 

nous verrons en section 1.4. Ce type d’hybridation peut également intégrer des convertisseurs placés aux 

bornes du système entier. 

 Hybridation discrète, qui présente une possibilité de reconfiguration, au niveau des cellules ou des modules, 

c’est-à-dire la modification de la connexion de ces éléments (mise en série, en parallèle, voire by-pass de 

l’élément). Il est possible de combiner cette possibilité de reconfiguration avec les autres types d’hybridation 

ci-dessus. Nous évoquerons l’hybridation discrète dans les perspectives d’amélioration des systèmes hybrides 

directs. 

 

Ces architectures ont en commun, dans la quasi-totalité des cas, de mettre en jeu des convertisseurs statiques. 

Ceux-ci assurent la transmission de la puissance électrique nécessaire à la charge depuis la ou les sources d’énergie, 

sous une forme compatible avec son fonctionnement (AC ou DC), aux bons niveaux de tension. Dans le cas d’un 

système hybride, où plusieurs sources d’énergie peuvent alimenter la charge, les convertisseurs sont également 

utilisés pour contrôler la répartition du courant entre les différentes sources, au moyen d’une stratégie de gestion 

d’énergie.  

Il existe plusieurs types de convertisseurs statiques [126] : 

 DC/DC : appelés hacheurs, ils permettent d’alimenter une charge continue à partir d’une source continue. Les 

principaux types sont le convertisseur élévateur de tension (dit boost), le convertisseur abaisseur de tension 

(dit buck) et le buck-boost permettant les deux possibilités.  

 DC/AC : appelés onduleurs, ils permettent d’alimenter une charge alternative à partir d’une source continue. 

 AC/DC : appelés redresseurs, ils permettent d’alimenter une charge continue à partir d’une source alternative. 

 AC/AC : appelés gradateurs, ils permettent d’alimenter une charge alternative à partir d’une source alternative. 

Les convertisseurs intègrent des composants passifs (inductances, condensateurs) et actifs (semi-conducteurs 

de puissance) commandés à haute fréquence (entre 1 et 100 kHz selon le niveau de puissance) ou à fonctionnement 

spontané (diodes). Cette commande peut être utilisée pour réguler la valeur moyenne du courant ou de la tension 

au niveau du bus DC ou AC, ainsi que le courant ou la tension au niveau de la source HE ou HP. 

Dans le cas d’un système hybride indirect avec deux sources ayant chacune leur convertisseur, un 

convertisseur est chargé de réguler la tension du bus alors que l’autre régule le courant que la source associée doit 

fournir au bus DC. Il semble plutôt pertinent d’attribuer la régulation de la tension de bus à la source présentant la 

plus grande dynamique, donc la source de puissance a priori [34]. 

Dans le cas d’un système hybride semi-direct, le convertisseur présent aux bornes d’une des deux sources (HE 

ou HP) va réguler le courant, et la source connectée directement au bus DC va imposer la tension [127]. 

Des pertes d’énergie sont imputables au fonctionnement du convertisseur statique. Le rendement des 

convertisseurs DC/DC utilisés dans les systèmes pile étant cependant élevé avec des valeurs de l’ordre d’environ 

94 à 97 % au maximum [128]. Ces pertes sont de deux types : pertes par effet Joule (principalement dans les 

résistances des inductances et dans les semi-conducteurs en conduction) et pertes à la commutation des semi-

conducteurs [126]. 

Dans le cas d’un système hybride indirect tel que ceux visibles à la Figure 1. 19, toute la puissance passe par 

au moins deux convertisseurs : le convertisseur DC/DC de la source, puis l’onduleur. Dans le cas où un troisième 

convertisseur DC/DC est présent avant l’onduleur, les pertes associées aux convertisseurs peuvent être très 

significatives, d’au moins 15 % de la puissance électrique. 
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Dans le cas d’un système hybride semi-direct, la réduction du nombre de convertisseurs réduit a priori les 

pertes. Cela est particulièrement vrai dans le cas où la source d’énergie HE est connectée directement sur le bus 

DC (Figure 1. 20 b)) : seule la puissance transitoire de charge et de décharge de la source de puissance HP passe 

par un convertisseur (sans compter les convertisseurs aux bornes de l’ensemble du système hybride). Cependant, 

dans le cas où c’est la source de puissance HP qui est connectée directement au bus DC (Figure 1. 20 a)), la 

diminution des pertes peut être plus ou moins faible et dépend du profil effectivement réalisé par la source 

d’énergie HE. Si cette dernière fournit uniquement la puissance moyenne, il y aura effectivement une bonne 

diminution des pertes [127]. 

Les convertisseurs statiques présentent, au sein des systèmes hybrides indirects, une masse, un volume et un 

coût non négligeables. On peut considérer une puissance spécifique des convertisseurs d’au moins quelques kW/kg 

[129], les dernières générations de convertisseurs embarquées dépassant la dizaine de kW/kg. Dans pratiquement 

tous les cas, il est également nécessaire d’installer un circuit de refroidissement pour réguler leur température. 

Le découpage à haute fréquence effectué dans les convertisseurs statiques entraîne la présence d’harmoniques 

de courant qui sont suspectés d’accélérer le vieillissement de la pile. Cet aspect sera développé au chapitre 4. 

1.3.4.2. La problématique de la gestion d’énergie 

Dans une hybridation indirecte ou semi-directe, une stratégie de gestion d’énergie doit être mise en œuvre afin 

de gérer le partage de la puissance appelée entre les sources, tout en contrôlant le niveau de charge de la batterie. 

Dans le cas d’un système hybride pile à combustible – batterie, on va chercher avec cette stratégie de gestion 

d’énergie à remplir les objectifs suivants : 

 Pour la pile : elle doit être protégée de variations trop rapides de son point de fonctionnement, tout en 

faisant en sorte qu’elle ait fourni, en fin de mission, la totalité de l’énergie consommée pendant la mission, 

y compris les pertes dans le reste du système, afin de bénéficier de sa bonne énergie spécifique. Dans la 

stratégie de gestion d’énergie peuvent également être inclus une optimisation du rendement de la pile, 

ainsi que la minimisation de son vieillissement [130]. 

 Pour la batterie : elle doit fournir toutes les variations de la puissance appelée par la charge pendant la 

mission afin de soulager la pile. Cependant, elle doit également maîtriser le cyclage de son état de charge 

afin de ne pas embarquer une capacité (et donc une masse) trop importante. Suivant la gestion d’énergie 

choisie, son SoC peut faire l’objet d’une régulation pendant la mission, ce qui est fait en ajoutant une 

consigne de charge de la batterie sur le profil de la pile. 

 

La Figure 1. 21 présente le cas d’école d’une gestion d’énergie cherchant à respecter les objectifs fixés ci-

dessus, avec la source d’énergie fournissant la puissance moyenne de la mission et la source de puissance 

fournissant la puissance variable. Cette stratégie ne peut être réalisée qu’en connaissant par avance le profil de 

puissance de la charge : elle est dite hors ligne. Elle ne peut donc pas être réalisée dans la pratique (en ligne). Cette 

stratégie présente la particularité de minimiser la variation de puissance de la source d’énergie, ce qui permet de 

la sous-dimensionner et/ou de la faire fonctionner au point permettant de maximiser son rendement et/ou de 

minimiser son vieillissement. Cependant, une telle stratégie peut ne pas être idéale quant aux autres objectifs 

présentés ci-dessus : on peut par exemple arriver à une source de puissance de taille trop importante, ou présentant 

un vieillissement trop important du fait de son cyclage, auquel cas la puissance de la source d’énergie pourrait être 

rendue variable afin qu’elle soulage la source de puissance. 

 

Figure 1. 21 - Illustration d’une stratégie de gestion d’énergie hors-ligne permettant de minimiser la 

variation de puissance de la source d’énergie. 
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Dans le cas d’un système hybride semi-direct à deux sources, le contrôle du point de fonctionnement de la 

source liée au convertisseur permet, indirectement, le contrôle du point de fonctionnement de l’autre source. Par 

exemple, dans le cas de la Figure 1. 20 a), le convertisseur aux bornes de la pile va imposer le profil de la pile, et 

la batterie, directement connectée au bus DC, va naturellement fournir le courant manquant du fait de la variation 

de la tension du bus DC. On retrouve donc la même capacité de contrôle des points de fonctionnement qu’en 

hybridation indirecte, à la différence que, dans le cas de transitoires de puissance, le convertisseur risque de ne pas 

être assez rapide pour les faire fournir par la source auquel il est connecté. C’est donc la source directement 

connectée au bus DC qui va les fournir, au moins en partie. C’est la raison pour laquelle on retrouve plutôt la 

batterie connectée directement au bus DC dans ce type d’hybridation, en plus du fait qu’elle est naturellement une 

source permettant un maintien stable de la tension [127]. 

Il existe plusieurs stratégies de gestion d’énergie qui permettent de remplir ces objectifs, avec des 

performances et des complexités inégales, et utilisables en ligne (avec des algorithmes prédictifs ou des réseaux 

de neurones par exemple, qui permettent un calcul rapide) ou hors ligne (avec des méthodes d’optimisation 

globales ou par règles) [34,127,131].  

 

Nous donnons quelques exemples de stratégies plutôt aisées à mettre en œuvre : 

 Stratégie de gestion d’énergie fréquentielle [132]: 

Le principe de cette stratégie de gestion d’énergie est de filtrer la puissance appelée par la mission par un filtre 

passe-bas, avec une certaine fréquence de coupure 𝑓𝑐, afin de séparer la partie basse fréquence (BF) 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛𝐵𝐹
 

et la partie haute fréquence (HF) 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛𝐻𝐹
. En effet, la mission est composée de différents harmoniques de 

puissance, visibles en réalisant une transformée de Fourier (FFT) comme illustré à la Figure 1. 22. La partie 

HF est attribuée à la source de puissance HP (la batterie) et la partie BF est attribuée à la source d’énergie HE 

(la pile). La stratégie hors-ligne présentée à la Figure 1. 21 peut être considérée comme un cas extrême de 

cette stratégie de gestion d’énergie fréquentielle, avec une fréquence de coupure qui tendrait vers 0. 

 

Figure 1. 22 – Schéma de la stratégie de gestion d’énergie fréquentielle. 

La pile a une consigne supplémentaire de charge de la batterie afin de compenser les pertes dans celle-ci et 

ainsi d’avoir un état de charge final égal à sa valeur initiale. La fréquence de coupure doit être inférieure à la 

fréquence caractéristique limitante des auxiliaires de la pile afin de respecter la dynamique de cette dernière. 

Un avantage important de cette méthode est que la pile fournit les basses fréquences, donc la valeur moyenne 

de la puissance appelée (en pointillés bleus à la Figure 1. 22)  [127]. En compensant les pertes de la batterie, 

la pile fournit ainsi, au global, toute l’énergie consommée par la mission, y compris les pertes. Cependant, 

cette stratégie ne permet pas, telle quelle, de limiter le niveau de puissance maximum atteint par la pile. Il est 
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possible de raffiner cette stratégie en considérant par exemple une fréquence de coupure variable selon le SoC 

de la batterie [133] ou en considérant une stratégie asymétrique selon le sens de variation de la puissance, 

développée en section 3.4.2 [134]. 

 Stratégie de gestion d’énergie par bandes de puissance [135] :  

Dans cette stratégie, la pile fournit toute la puissance appelée par la mission entre deux valeurs minimale et 

maximale notées respectivement 𝑃𝑚𝑖𝑛 et 𝑃𝑚𝑎𝑥. Pour une puissance appelée supérieure à 𝑃𝑚𝑎𝑥 , la puissance de 

la pile est écrêtée à 𝑃𝑚𝑎𝑥  (sa valeur maximale en théorie) et la batterie vient fournir la puissance manquante. 

Pour une puissance appelée inférieure à 𝑃𝑚𝑖𝑛, la puissance de la pile est fixée à 𝑃𝑚𝑖𝑛 et le surplus de puissance 

permet de recharger la batterie. La valeur de 𝑃𝑚𝑖𝑛 est le degré de liberté qui permet, en rechargeant la batterie 

pendant les phases de fonctionnement à faible puissance appelée par la mission, de maintenir son SoC. Sa 

valeur doit ainsi faire l’objet d’une itération, afin d’avoir la valeur du SoC final égale à la valeur initiale, et 

donc la pile qui fournit toute l’énergie de la mission. L’intérêt principal de cette stratégie est de permettre un 

sous-dimensionnement de la pile. Cependant, comme la variation de la puissance de la pile n’est pas contrôlée, 

cette stratégie ne serait applicable en l’état que pour une mission relativement lente ou pour une pile avec une 

haute dynamique (pile H2/O2 sans reformage par exemple). 

 Stratégie de gestion d’énergie par limitation de rampe : 

Dans cette stratégie, la pile fournit toute la puissance appelée par la mission jusqu’à une certaine valeur 

maximale de variation de variation de la puissance de la pile (en W/s), différente dans le sens montant 

∆𝑃𝑚𝑎𝑥𝑚𝑜𝑛𝑡𝑎𝑛𝑡
 et descendant ∆𝑃𝑚𝑎𝑥𝑑𝑒𝑠𝑐𝑒𝑛𝑑𝑎𝑛𝑡

. Lorsque la puissance appelée sur la pile augmente plus vite que 

la limite fixée, la batterie prend le relais. Au contraire, lorsque la puissance appelée diminue rapidement, la 

puissance de la pile décroît plus lentement, ce qui permet de recharger la batterie. Cependant, cette recharge 

peut alors se faire avec un courant élevé, dépassant potentiellement le courant maximum de charge de la 

batterie. La valeur de ∆𝑃𝑚𝑎𝑥𝑚𝑜𝑛𝑡𝑎𝑛𝑡
 est fixée de manière à respecter la dynamique des auxiliaires. La valeur 

de ∆𝑃𝑚𝑎𝑥𝑑𝑒𝑠𝑐𝑒𝑛𝑑𝑎𝑛𝑡
 est le degré de liberté permettant de maintenir le SoC de la batterie, sa valeur doit là aussi 

faire l’objet d’une itération. 

 Stratégie de gestion d’énergie par règles déterministes et/ou par logique floue : 

Cette stratégie consiste à définir des règles issues de l’expertise ou inspirées des limites technologiques des 

sources, pour définir le partage de courant à effectuer entre pile et batterie. Cette stratégie peut notamment 

inclure des limitations par bandes de puissance et/ou des limitations de rampe. Le choix de la consigne de 

charge de la batterie dans la stratégie de gestion d’énergie fréquentielle se fait notamment par règle, avec une 

dépendance à la valeur de l’état de charge de la batterie. 

Si ces règles sont basées sur des « états » du système (valeur du SoC, valeur de la puissance appelée…), on 

parle de stratégie de gestion d’énergie par machine d’état [34].  

On peut également inclure dans ces règles de la logique floue 10, qui consiste à considérer qu’une condition 

donnée peut être remplie à un certain niveau et non pas uniquement être vraie ou fausse. On ne considère ainsi 

plus que le SoC de la batterie est « trop bas » (booléen), mais qu’il est bas à X %. On va ainsi pouvoir définir 

des règles s’appliquant à partir de conditions évaluées de manière continue et non pas discrète, sur plusieurs 

variables d’entrée, ce qui conduit à disposer d’une stratégie de gestion d’énergie plus fine et efficace qu’une 

logique booléenne [34,136]. Une stratégie de gestion d’énergie par logique floue pour un véhicule hybride est 

testée dans [137]. 

1.3.4.3. Applications des systèmes hybrides pile - batterie 

Nous souhaitons donner au lecteur un aperçu des applications des systèmes hybrides pile - batterie, surtout 

dans le secteur des transports qui correspond au contexte de ces travaux de thèse. Les systèmes hybrides directs et 

leurs applications potentielles sont donnés en section 1.4. 

Les systèmes hybrides pile - batterie sont, comme on l’a vu, pertinents pour des applications entraînant des 

profils de charge à la fois riches en appels transitoires de puissance, et avec des besoins énergétiques non 

négligeables pendant ces transitoires. 

Si les besoins énergétiques pendant les transitoires sont faibles (pics de puissance très brefs), il peut être plus 

intéressant de remplacer la batterie par des supercondensateurs. Ces derniers sont alors utilisés pour ralentir la 

variation du point de fonctionnement de la pile dans des limites acceptables. C’est par exemple le cas pour certaines 

applications spécifiques : pour des véhicules de chantier, par exemple un excavateur [138], ou encore pour un 

tramway [139]. Si l’on dispose d’une source d’énergie externe au système pour démarrer et arrêter la pile, et que 

                                                           
10 Logique floue : branche de la logique mathématique qui consiste à considérer qu’une condition donnée peut être remplie à un certain 

niveau (et non pas être soit vraie, soit fausse, qui relève de la logique booléenne), défini par une fonction d’appartenance entre 0 et 1. 
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celle-ci est capable de satisfaire les fortes variations de sa puissance, alors l’intérêt des supercondensateurs s’élargit 

à davantage d’applications de type véhicules légers, par exemple un scooter [140]. On peut également ajouter des 

supercondensateurs à un système hybride pile – batterie afin d’améliorer les performances dynamiques de celui-ci 

[141]. 

 

Les applications embarquées intégrant des systèmes hybrides pile – batterie sont assez diverses et recouvrent : 

 Véhicules automobiles légers :  

Le premier véhicule de série à pile à combustible est la Toyota Mirai l, qui embarque (dans sa version 2022) 

une pile PEMFC-BT de 130 kW et une batterie nickel-métal hydride (Ni-MH) de 1,2 kWh (puissance non 

donnée) pour alimenter un moteur électrique de 135 kW avec une autonomie de 600 km [142].  

D’autres applications pour véhicules légers à l’étude incluent : un chariot-élévateur [143], une moto de 

compétition [144] et de série [145]. 

 Véhicules automobiles lourds :  

On y retrouve des poids lourds ou encore des bus, avec par exemple l’America Van Hool qui embarque une 

pile de 120 kW (avec une durée de vie de 18000h) et une batterie de 17,4 kWh (puissance non donnée) pour 

alimenter un moteur électrique de 170 kW avec une autonomie de 480 km [122]. On trouve également des 

études pour des applications de type véhicule de chantier [146]. 

 Ferroviaire :  

Des prototypes de locomotives multi-sources (batterie, diesel, supercondensateurs) ont été étudiés [147,148]. 

Le premier train de série incluant une hybridation pile – batterie est le train régional Coradia ILINT du 

constructeur Alstom, qui intègre 2 piles de 200 kW du constructeur Hydrogenics et une batterie Li-ion du 

constructeur Akasol de 111 kWh (puissance de 450 kW), ainsi que 90 kg d’H2 pour une autonomie de 

1 000 km [149]. 

 Applications marines :  

On peut y retrouver par exemple un bateau de plaisance composé d’une pile de 80 kW, fournie par Toyota, 

hybridée par une batterie LFP de 132 kW [150], mais surtout des ferrys avec par exemple un ferry multi-

sources (diesel, photovoltaïque, éolien, batterie), le Hornblower, qui embarque une pile PEM de 32 kW 

[122,151].  

Des projets de péniches intégrant une hybridation pile – batterie sont développés, incluant par exemple le 

Navibus H2 à Nantes ou encore un projet de péniche sur la Seine pour les Jeux Olympiques de 2024 dans le 

cadre du projet européen H2SHIPS [152]. En Occitanie, le projet HyBarge vise d’ici 2024 à expérimenter une 

péniche utilisant une pile à combustible et pouvant transporter 300 tonnes de marchandises [153]. 

 Applications aéronautiques :  

En plus des applications aéronautiques présentées en introduction de ce manuscrit, d’autres applications sont 

à ce jour envisagées, telles que la propulsion et l’alimentation de drones à autonomie moyenne ou longue de 

plusieurs heures. Un drone à batterie a par comparaison une autonomie limitée à 90 min environ [39]. 

Boeing a également testé en vol un drone composé d’une pile PEM de 200 W, du constructeur Horizon Energy 

Systems, et d’une batterie LiPo de 2,4 kW et 180 Wh, avec une autonomie de 4 h [154]. La pile est alimentée 

en H2 à partir d’un hydrure11 chimique (borohydrure de sodium NaBH4) présentant une densité d’énergie de 

900 Wh/L, proche d’un réservoir d’H2 sous pression, mais ayant à la fois l’avantage d’éviter d’embarquer de 

l’H2 sous pression, tout en ayant une forte diminution de la masse de l’hydride au cours de la mission, 

bénéfique pour l’autonomie du drone. Il a également été montré qu’embarquer un réservoir d’H2 liquide dans 

un drone permettait d’augmenter l’endurance totale de 85 % par rapport à un stockage gazeux, ce qui a permis 

au drone Ion Tiger de voler pendant 48 h [155]. 

La batterie présente dans le drone est principalement utilisée pour les phases de décollage et de montée en 

altitude [156]. Les drones à longue autonomie peuvent également embarquer des panneaux photovoltaïques 

en plus de la pile et de la batterie, afin de recharger la batterie et d’alimenter le drone pendant le jour, la pile 

et la batterie permettant de passer la nuit [39]. 

 

Pour toutes ces applications embarquées, il est de première importance de minimiser la masse du système et 

la consommation d’H2. Dans ce cadre, il est intéressant de réduire le nombre de convertisseurs d’un système 

hybride indirect, ceux-ci ayant une masse non négligeable et entraînant des pertes énergétiques. Cependant, même 

un système hybride semi-direct conserve l’inconvénient important de nécessiter la mise en place d’une stratégie 

de gestion d’énergie complexe. 

                                                           
11 Hydrure : composé chimique ayant la capacité de se lier avec l’hydrogène, et pouvant ainsi servir de réservoir. 
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Nous allons maintenant détailler une solution innovante et alternative des systèmes hybrides indirects et semi-

directs : l’hybridation directe de la pile et de la batterie. 

1.4. Une solution innovante : l’hybridation directe pile - batterie 

Cette section présente le concept de l’hybridation directe d’une pile à combustible et d’une batterie, ainsi 

qu’un état de l’art. 

Nous verrons dans un premier temps les conséquences, peu intuitives, d’une telle hybridation sur le 

fonctionnement des sources. Nous détaillerons notamment deux propriétés d’un système hybride direct qui nous 

paraissent intéressantes, notamment pour choisir la technologie de batterie à hybrider avec la pile : l’existence 

d’une certaine gamme de valeurs de puissance appelée par la charge, dites « puissances d’équilibre », pour 

laquelle le système est stable sur le long terme ; et l’existence d’un « effet amortisseur » sur l’évolution de l’état 

de charge (SoC) de la batterie, lié à la variation de la tension de celle-ci avec son SoC. Nous verrons ensuite les 

différents types d’architectures possibles pour un système hybride direct, et nous dégagerons les avantages et les 

inconvénients de l’hybridation directe. Les conséquences de la perte de contrôle des sources en fonctionnement 

dans un système hybride direct seront détaillées, et nous proposerons quelques pistes d’améliorations. 

Cette thèse est la première, au sein du LAPLACE, à traiter de l’hybridation directe pile à combustible – 

batterie. Auparavant a été étudiée l’hybridation directe d’une pile PEMFC-BT avec des supercondensateurs (SC). 

M. G. Arregui a modélisé et dimensionné un système hybride direct pile – SC pour une application aéronautique 

et l’a comparé à une hybridation semi-directe et indirecte [127]. B. Morin a étudié par modélisation et 

expérimentation l’hybridation directe d’un supercondensateur avec 1 à 2 cellules pile, dans le but de filtrer les 

variations de tension de la pile et ainsi d’augmenter artificiellement la taille de la capacité de double-couche 

électrochimique de la pile [34]. M. Tognan a réalisé des essais de vieillissement de monocellules PEMFC-BT 

opérées en H2/O2 seules ou hybridées par un supercondensateur, sur un profil de puissance très variable, afin de 

mettre en évidence l’effet protecteur du supercondensateur sur la durée de vie de la pile [70]. 

1.4.1. Fonctionnement d’un système hybride direct 

L’hybridation directe (ou passive) de deux sources consiste à les connecter directement en parallèle, sans 

convertisseur statique. Les tensions des deux sources sont ainsi égales, aux chutes de tension dans les câbles 

d’interconnexion près. Un schéma type d’une hybridation directe, comportant des contacteurs pour connecter la 

pile et la batterie, respectivement 𝐾𝑝𝑎𝑐 et 𝐾𝑏𝑎𝑡 , est donné à la Figure 1. 23.  

Des résistances sont rajoutées pour représenter les chutes de tension dans les câbles d’interconnexion. Le 

système fournit le profil de puissance de la mission 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛, qui appelle un courant 𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 sur un bus DC de 

tension 𝑈𝑏𝑢𝑠. Le profil de puissance de la mission est composé de l’appel de puissance de la charge et des 

auxiliaires de la pile. La Figure 1. 23 représente ainsi le schéma de base qui sera affiné et détaillé dans les travaux 

de modélisation du système hybride direct pile - batterie, présentés au chapitre 2. 

 

Figure 1. 23 - Schéma d’un système hybride direct pile – batterie. 

Dans le but de simplifier l’explication des conséquences de l’hybridation directe sur l’évolution des points de 

fonctionnement, nous négligeons par la suite les chutes de tension dans les câbles d’interconnexion des sources.  
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Si l’on néglige également les effets capacitifs et inductifs des câbles d’interconnexion, on a, dans une hybridation 

directe pile – batterie, les 3 relations suivantes : 

𝑈𝑝𝑎𝑐 = 𝑈𝑏𝑎𝑡  

(1. 9) 𝑖𝑝𝑎𝑐 + 𝑖𝑏𝑎𝑡 = 𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛  
 

𝑃𝑝𝑎𝑐 + 𝑃𝑏𝑎𝑡 = 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛  

Les points de fonctionnement des sources d’un système hybride direct, et donc le partage du courant appelé 

entre elles, dépendent du profil de puissance appelée par la charge. Cependant, et contrairement à un système 

hybride indirect qui permet de répartir, volontairement et de façon maîtrisée, cette puissance appelée entre les 

sources, les points de fonctionnement de la pile et de la batterie dépendent ici également de leurs impédances. Ces 

dernières sont très variables selon le dimensionnement des sources, leur point de fonctionnement ainsi que leurs 

conditions opératoires. 

Afin de comprendre comment s’établissent les points de fonctionnement des sources, nous allons considérer 

un cas d’étude d’une mission composée de deux phases : une puissance constante 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛1
= 2 𝑘𝑊 appelée par 

la mission, puis une interruption de la puissance appelée (𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛2
= 0 𝑘𝑊). Pour illustrer cela par des ordres de 

grandeur, nous considérons un système hybride constitué d’une pile PEMFC-HT de 124 cellules hybridée 

directement par une batterie LFP de 24 cellules 15 Ah (courants maximaux de charge et de décharge 

respectivement de 1 C et 3 C). Ce dimensionnement est obtenu par la méthode présentée au chapitre 3. L’état de 

charge (SoC) de la batterie est de première importance dans l’analyse, car le niveau de tension et l’impédance de 

la batterie en dépendent. Nous considérons des SoC min et max pour la batterie respectivement de 20 et 80 % (voir 

section 2.4.2). Le comportement quasi-statique de ces deux sources est représenté dans le plan tension – courant 

à la Figure 1. 24 (à gauche), mais aussi dans le plan tension – puissance Figure 1. 24 (à droite). Cette deuxième 

représentation est en effet plus adaptée pour représenter graphiquement les points de fonctionnement quasi-

statiques d’un système hybride direct lorsque l’on considère une charge appelant une certaine puissance constante. 

 

Figure 1. 24 – Comportement quasi-statique d’un système hybride direct dans les plans tension – courant (à 

gauche) et tension – puissance (à droite). 

On remarque que les comportements quasi-statiques des sources sont très différents : la pile présente une pente 

(impédance basse fréquence) de sa courbe de polarisation quasi-statique qui est, même en dehors de sa zone non-

linéaire à bas courant, environ 2 fois plus forte que pour la batterie. Ceci dépend du système et du type de batterie 

considéré. Cependant, en général dans les systèmes hybrides directs pile – batterie, l’impédance basse fréquence 

de la pile tend à être supérieure à celle de la batterie. Comme nous allons le développer par la suite, ceci permet 

une certaine protection de la pile vis-à-vis de variations trop importantes de son point de fonctionnement : c’est la 

batterie qui voit son point de fonctionnement varier largement en raison de sa plus faible impédance.  

Pour trouver les points de fonctionnement des sources en fonction d’une certaine puissance totale appelée sur 

le système, il faut : 

 Etape 1 : connaître le SoC de la batterie, afin d’avoir son comportement quasi-statique dans le plan tension – 

puissance. 

 Etape 2 : se représenter une ligne horizontale imaginaire : les deux sources d’un système hybride direct ayant 

nécessairement la même tension, leurs points de fonctionnement se situent sur une ligne horizontale sur le 

type de graphe représenté à la Figure 1. 24. 
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 Etape 3 : faire glisser cette ligne horizontale sur l’axe des ordonnées : les deux points d’intersection de cette 

ligne avec les courbes donnant le comportement quasi-statique des sources permettent de lire, sur l’axe des 

abscisses à la Figure 1. 24 (à droite), leur puissance. Lorsque la somme des puissances est égale à la puissance 

appelée par la charge, les points de fonctionnement quasi-statiques des sources pour une puissance appelée et 

un SoC batterie donnés sont atteints. 

On obtient ainsi, pour la mission présentée ci-dessus, les points de fonctionnement suivants indiqués à la 

Figure 1. 25 : 

 a) : Quand la batterie a un SoC = 80 % et que la mission appelle 2 kW, les points de fonctionnement quasi-

statiques pour la pile et la batterie sont respectivement 1,25 kW (soit 16 A) et 0,75 kW (soit 9,6 A). La tension 

de bus est de 78 VDC. La batterie est ainsi en train de se décharger, son SoC évolue, ce qui va faire varier les 

points de fonctionnement des sources, donc également le rythme de décharge.  

 b) : Au bout d’un certain temps, la batterie va être déchargée (SoC = 20 %), ce qui abaisse sa tension. A même 

puissance appelée de 2 kW, les points de fonctionnement pour la pile et la batterie sont respectivement 

1,45 kW (soit 19 A) et 0,55 kW (soit 7,2 A). La tension de bus est descendue à 76 VDC. La batterie continue 

de se décharger, et va dépasser la limite inférieure de SoC. 

 c) : Une interruption de la puissance appelée par la mission (passage à 0 kW) entraîne, pour un même SoC 

batterie de 20 %, et à l’état stabilisé (nous traitons ici le cas quasi-statique) des points de fonctionnement pour 

la pile et la batterie de respectivement 1,15 kW (soit 14,4 A, donc un Δi de 4,6 A sur la pile depuis le point 

b)) et -1,15 kW (soit un courant de charge de 14,4 A, négatif par convention, donc un Δi de 21,6 A sur la 

batterie depuis le point b)). La tension de bus est montée à 80 VDC. La batterie se recharge. 

 d) : A SoC = 80 %, et toujours à puissance appelée nulle, les points de fonctionnement pour la pile et la batterie 

sont respectivement 0,9 kW (soit 11 A) et -0,9 kW (soit un courant de charge de 11 A). La tension de bus est 

montée à 82 VDC. La batterie continue à se recharger, ce qui va faire dépasser la borne supérieure de SoC 

fixée. Si la puissance appelée par la mission repassait à 2 kW, on serait de nouveau avec les points de 

fonctionnement de la Figure 1. 25 a). 

 

Figure 1. 25 - Points de fonctionnement quasi-statiques des sources d’un système hybride direct en fonction 

du SoC de la batterie et de la puissance totale appelée par la mission. 
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On a ainsi, pour toute puissance appelée par la mission comprise entre 0 et 2 kW, la tension de ce système 

hybride qui varierait entre 76 et 82 VDC (au maximum entre 70 et 83 VDC pour les puissances minimales et 

maximales qu’il serait possible de fournir avec ce système), sous réserve de rester dans la plage de SoC autorisée 

sur la batterie. On constate ainsi que, malgré l’absence totale de convertisseurs et donc de régulation de la tension 

du bus, celle-ci reste dans une plage de variation relativement faible. Ceci est dû à la présence de la batterie qui, 

du fait de son comportement faiblement impédant, limite la variation de la tension, notamment celle qu’aurait eu 

la pile si elle fonctionnait à faible courant (coude d’activation) ou à fort courant (coude de diffusion). 

Cette variation de la tension du bus DC sera d’autant plus faible que la batterie aura une faible impédance 

(comportement quasi-statique de la batterie très « plat » dans le plan tension – courant). Cette variation sera 

cependant plus élevée si la tension de la batterie varie fortement avec la variation de son SoC. 

 

Également, on remarque que le courant de la pile varie beaucoup moins que celui de la batterie lors des 

changements de puissance : il varie d’environ 5 A alors que le courant de la batterie varie d’environ 22 A. Ceci est 

dû à la moindre impédance basse fréquence de la batterie. 

Pour illustrer ce résultat, on peut prendre l’exemple du changement de la puissance appelée par la mission de 

2 kW à 0 kW à la Figure 1. 25 b) et c). Pour 2 kW appelés, la pile fonctionne dans la zone linéaire de sa courbe de 

polarisation, avec un courant de 19 A, et son impédance basse fréquence (𝑍𝑝𝑎𝑐𝐵𝐹
, correspondant à la pente de la 

courbe de polarisation de la pile pour ce point de fonctionnement) est d’environ 800 mΩ pour cette zone. La 

batterie fournit un courant de 7,2 A, et son impédance basse fréquence (𝑍𝑏𝑎𝑡𝐵𝐹
, correspondant de même à la pente 

de sa caractéristique tension - courant pour ce point de fonctionnement) est d’environ 180 mΩ. La mission appelle 

donc un courant total de 26,2 A. Lorsque la puissance appelée passe à 0 kW (donc 0 A appelés), la pile subit une 

variation basse fréquence (∆𝑖𝑝𝑎𝑐𝐵𝐹
) de son courant de 4,6 A (soit 18 % de la variation du courant appelé par la 

mission ∆𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛𝐵𝐹
) et la batterie subit une variation basse fréquence (∆𝑖𝑏𝑎𝑡𝐵𝐹

) de son courant de 21,6 A (soit 

82 %). Sous réserve que l’impédance BF des sources change peu entre leurs points de fonctionnement de départ 

et d’arrivée, les variations peuvent être retrouvées à partir des rapports d’impédance avec les expressions (1. 10) 

et (1. 11). 

∆𝑖𝑝𝑎𝑐𝐵𝐹
≈ (

𝑍𝑏𝑎𝑡𝐵𝐹

𝑍𝑝𝑎𝑐𝐵𝐹
+ 𝑍𝑏𝑎𝑡𝐵𝐹

) ∗ ∆𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛𝐵𝐹
 

(1. 10) 

∆𝑖𝑏𝑎𝑡𝐵𝐹
≈ (

𝑍𝑝𝑎𝑐𝐵𝐹

𝑍𝑝𝑎𝑐𝐵𝐹
+ 𝑍𝑏𝑎𝑡𝐵𝐹

) ∗ ∆𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛𝐵𝐹
 (1. 11) 

La faible tension d’une cellule de pile par rapport à une cellule de batterie Li-ion conduit à avoir, au sein d’un 

système hybride direct, un nombre de cellules pile connectées en série bien supérieur à celui de la batterie. On tend 

ainsi à avoir une impédance de la pile bien supérieure à celle de la batterie, ce qui améliore la protection de la pile 

vis-à-vis de fortes variations de son courant. 

 

On observe également que, pour une puissance appelée par la mission constante, le point de fonctionnement 

de la pile tend à évoluer avec le SoC de la batterie dans le sens d’une diminution des contraintes sur cette dernière : 

 A la Figure 1. 25 a) et b), pour une puissance totale appelée constante de 2 kW, la puissance fournie par la 

pile passe de 1,25 à 1,45 kW lorsque le SoC de la batterie passe de 80 à 20 %, ce qui diminue la puissance à 

fournir par la batterie d’autant. Cette augmentation de 16 % de la puissance de la pile, due à la diminution de 

la tension de la batterie lorsque son SoC diminue, permet de ralentir la décharge de la batterie. Cet effet est 

d’autant plus fort que la tension de la batterie varie fortement avec l’évolution de son SoC. 

 A l’inverse, à la Figure 1. 25 c) et d), pour une puissance totale appelée constante de 0 kW, la puissance 

fournie par la pile, qui va aller charger la batterie, passe de 1,15 à 0,9 kW lorsque le SoC de la batterie passe 

de 20 à 80 %, ce qui diminue la puissance de charge vers la batterie. Cette diminution de 22 % de la puissance 

de la pile, due à l’augmentation de la tension de la batterie lorsque son SoC augmente, permet de ralentir la 

charge de la batterie. Cet effet est, là aussi, d’autant plus fort que la tension de la batterie varie fortement avec 

l’évolution de son SoC. 

De plus, à tension élevée, la pile présente un comportement non-linéaire prononcé du fait des phénomènes 

d’activation, ce qui réduit rapidement la puissance qu’elle produit lorsqu’on atteint cette zone. Ainsi, une 

batterie dont le SoC commencerait à être très élevé et dont la tension atteindrait cette zone de tension élevée 

verrait sa puissance de charge par la pile diminuer rapidement. Ceci est intéressant dans la mesure où la 

puissance maximale de charge de la batterie est inférieure à sa puissance maximale de décharge. 
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Ainsi, on peut introduire la notion d’ « effet amortisseur » des points de fonctionnement de la pile et de la batterie 

sur l’évolution du SoC de la batterie. Cet effet amortisseur est d’autant plus prononcé que la tension de la batterie 

évolue fortement avec son SoC. Il permet de soulager les contraintes sur la batterie (particulièrement sur son SoC) 

en faisant varier le point de fonctionnement de la pile selon le SoC, donc avec une variation lente qui respecte la 

dynamique de la pile. A notre connaissance, cet effet n’est pas explicité dans la littérature traitant d’hybridation 

directe pile – batterie, alors qu’il peut constituer un indicateur pertinent de choix de la batterie utilisée dans un tel 

système. 

 

Un autre point intéressant à prendre en compte est l’existence, pour un système hybride direct donné, de 

certaines valeurs de la puissance appelée par la mission pour lesquelles on va atteindre, au bout d’un certain temps, 

un point d’équilibre : la pile fournissant l’intégralité de la puissance appelée et la batterie ayant un courant nul. 

Ces valeurs de puissance, pour lesquelles on peut maintenir un équilibre sur le long terme (tant qu’il reste de l’H2), 

peuvent être appelées des « puissances d’équilibre ». La tension du système hybride est alors égale à l’OCV de la 

batterie (en négligeant les chutes de tension dans les câbles d’interconnexion). Comme cet OCV dépend du SoC 

de la batterie, on peut en conclure que les puissances d'équilibre minimales (𝑷𝒆𝒒𝒎𝒊𝒏
) et maximales (𝑷𝒆𝒒𝒎𝒂𝒙

) sont 

égales à la puissance de la pile lorsque sa tension est, respectivement, égale à l'OCV de la batterie à SoC = 80 % 

et à SoC = 20 %. Ces puissances d’équilibre sont visibles à la Figure 1. 26, qui reprend les comportements quasi-

statiques des sources du système hybride décrit précédemment dans le plan tension – puissance (même graphe 

qu’à la Figure 1. 24 (à droite), en zoomant sur les tensions proches des OCV de la batterie). Si la mission appelle 

une puissance totale inférieure à 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑖𝑛
, alors la pile va, au bout d’un certain temps, charger la batterie jusqu'à une 

valeur de SoC supérieure à 80 %, voire supérieure à 100 %. Au contraire, si la mission appelle une puissance totale 

supérieure à 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑎𝑥
, alors la batterie va, au bout d’un certain temps, se décharger en dessous de 20 %, voire subir 

une décharge profonde. Pour une puissance appelée intermédiaire, le SoC de la batterie va se stabiliser à une valeur 

intermédiaire entre 20 % et 80 %. 

 

Figure 1. 26 – Illustration des puissances d’équilibre minimale et maximale d’un système hybride direct dans 

le plan tension – puissance. 

L’étendue de cette gamme de puissances d’équilibre dépend du dimensionnement du système, et est 

augmentée par une batterie dont l’OCV varie fortement avec son SoC. Comme nous l’avons ci-dessus, ceci 

permet également un fort effet amortisseur. La connaissance de cette gamme est pertinente afin de mieux 

comprendre les conséquences peu intuitives de l’hybridation directe des sources dans un système donné. Par 

exemple, cela peut permettre, pour une application appelant un certain niveau de puissance pendant longtemps, 

de dimensionner le système de telle manière que cette puissance soit comprise dans les puissances d’équilibre, 

afin de ne pas risquer d’avoir la batterie en surcharge ou en décharge profonde. 

Ce concept n’a, à notre connaissance, pas été formalisé dans une publication, même si les points de 

fonctionnement de la pile à une valeur de tension égale aux valeurs minimales et maximales de l’OCV de la batterie 

sont évoqués comme points particuliers à prendre en compte dans [157]. 

Une illustration de la réponse d’un système particulier pour différentes puissances totales appelées et faisant 

partie de la gamme des puissances d’équilibre est donnée en annexe A.5.2. 
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Nous avons parlé jusqu’ici de points de fonctionnement quasi-statiques de la pile et de la batterie. Au moment 

d’un échelon, le partage du courant initial entre pile et batterie ne dépend plus de leurs comportements quasi-

statiques, donc de leurs impédances basse fréquence, mais plutôt de leurs impédances haute fréquence. Sur un 

échelon de courant appelé par la mission, la pile et la batterie subiront chacune un échelon de courant qui va 

dépendre de leurs impédances haute fréquence. En négligeant les aspects inductifs, on peut considérer qu’on peut 

calculer la valeur de l’amplitude de l’échelon de courant sur chaque source à partir de leurs résistances électriques 

avec les expressions (1. 12) et (1. 13). 

∆𝑖𝑝𝑎𝑐𝐻𝐹
= (

𝑅𝑏𝑎𝑡

𝑅𝑝𝑎𝑐 + 𝑅𝑏𝑎𝑡

) ∗ ∆𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛𝐻𝐹
 

(1. 12) 

∆𝑖𝑏𝑎𝑡𝐻𝐹
= (

𝑅𝑝𝑎𝑐

𝑅𝑝𝑎𝑐 + 𝑅𝑏𝑎𝑡

) ∗ ∆𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛𝐻𝐹
 (1. 13) 

Dans le cas du système hybride direct étudié à la Figure 1. 24 et à la Figure 1. 25, les résistances de la pile 

(𝑅𝑝𝑎𝑐) et de la batterie (𝑅𝑏𝑎𝑡) sont respectivement d’environ 200 mΩ et 120 mΩ. On remarque que la proportion 

des phénomènes ohmiques dans l’impédance basse fréquence est bien plus faible pour la pile (25 % dans le cas 

étudié) que pour la batterie (67 %). Aussi, la pile voit son point de fonctionnement varier fortement (ce n’est pas 

forcément dégradant car il est rapidement relayé par un phénomène capacitif comme expliqué en section 2.5.1.3) 

au moment de l’échelon, avant de redescendre pour se stabiliser à son point de fonctionnement basse fréquence. 

Ce phénomène a été baptisé « saut de point de fonctionnement de la pile » dans les travaux de B. Morin [34]. Une 

illustration de ce phénomène est donnée à partir du modèle dynamique d’un système hybride direct pile – batterie 

en section 2.5.1.3. 

Il y a ainsi un couplage très fort entre les points de fonctionnement de la pile et de la batterie dans un système 

hybride direct. Nous allons maintenant balayer les différentes architectures possibles pour un tel système. 

1.4.2. Architectures d’hybridation directe 

Il est possible de réaliser une hybridation directe pile – batterie avec plusieurs types d’architectures : 

 Architecture à 2 contacteurs : il s’agit de l’architecture, présentée à la Figure 1. 23, que nous avons considéré 

pour nos travaux de modélisation et de dimensionnement. Elle est également visible à la Figure 1. 27 a). Cette 

architecture, plutôt basique, est considérée par exemple dans [73]. 

 Architecture intégrant, pour au moins une des sources, une « commutation douce » grâce à l’utilisation d’un 

contacteur supplémentaire en série avec une résistance de connexion. Ceci permet de limiter le courant 

d’appel à la connexion des deux sources. 

En effet, dans un système hybride direct, la gestion de l’interconnexion des sources peut être complexe et le 

choix de l’architecture d’interconnexion va également se faire par rapport à cette problématique. Au moment 

de l’interconnexion, à moins d’amener les sources à des tensions proches, il y aura un fort appel de courant, 

uniquement limité par les résistances de câblage et des contacteurs, ce qui peut entraîner la mise en sécurité 

du système. Afin d’éviter cela, on peut utiliser une résistance de connexion permettant de limiter la valeur de 

ce courant d’appel. Une fois la connexion effectuée, le deuxième contacteur est fermé et le premier est ouvert, 

afin d’éviter au courant de passer par la résistance de connexion. Cette architecture est visible à la Figure 1. 

27 b), avec une commutation douce côté pile uniquement, et est notamment considérée dans [158,159]. 

Également, il faut tenir compte de l’impact de ce courant d’appel sur la pile, qui peut être dégradant si elle 

manque de réactifs : une solution possible serait d’augmenter fortement les coefficients de sur-stœchiométrie 

au moment de l’interconnexion pour minimiser ce risque. Réaliser l’interconnexion avec une basse 

température de pile (120 °C en PEMFC-HT par exemple) permet une plus faible valeur du courant d’appel. 

Une autre possibilité de gérer l’interconnexion d’un système hybride direct pile – batterie peut être de 

connecter, dans un premier temps, la batterie au système afin, notamment, de fournir les auxiliaires de la pile. 

Puis, dans un deuxième temps, une fois que la pile est opérationnelle, elle peut fournir ses propres auxiliaires 

par un convertisseur dédié, ce qui abaisse sa tension, et facilite sa connexion à la batterie dans un troisième 

temps. On peut également envisager de connecter des résistance à la pile afin de baisser sa tension avant de la 

connecter à la batterie, comme cela est proposé dans [160]. 

Dans le cas d’une hybridation directe pile – supercondensateur, une approche intéressante de l’interconnexion, 

testée avec une PEMFC-BT par [34] consiste à connecter la pile hors gaz aux supercondensateurs déchargés, 

puis à démarrer la pile en régulant le débit d’H2 afin de monter doucement en tension tout en chargeant les 

supercondensateurs. Cette approche, intéressante car ne nécessitant pas de composants supplémentaires, n’est 

cependant pas faisable avec une batterie, cette dernière n’ayant pas une tension nulle lorsqu’elle est déchargée. 
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 Architecture intégrant une diode côté pile. Elle permet d’empêcher tout courant retour dans la pile. Cependant, 

si la batterie présente une tension à vide inférieure à celle de la pile, cette diode n’est pas nécessaire. Du fait 

du coude d’activation présent à bas courant sur la courbe de polarisation de la pile, celle-ci a tendance, dans 

la grande majorité des systèmes hybrides directs, à présenter un OCV supérieur à celui de la batterie. Il est 

également souhaitable d’éviter d’avoir une diode traversée en permanence par un courant afin de limiter les 

pertes associées à ce composant, qui entraîne une chute de tension entre 0,5 et 1,5 V suivant le courant qui le 

traverse [161]. 

 Architecture à 2 diodes. Côté batterie, certaines architectures intègrent également une diode comme on peut 

le voir à la Figure 1. 27 c), ce qui empêche toute recharge de la batterie. Dans ce cas, la batterie se décharge 

pendant la mission, aidant la pile dès que la tension de cette dernière atteint la valeur de l’OCV de la batterie. 

Cette architecture est proposée par exemple pour des applications type drone [161], et la batterie est utilisée 

comme aide au décollage et à la montée en altitude, et n’est pas rechargée avant le retour au sol. A noter que, 

en pratique, la diode sera placée en série avec un contacteur afin d’avoir un contrôle sur l’interconnexion ou 

non de la source. 

 Architecture intégrant une possibilité de contrôle discret de la charge et de la décharge de la batterie. Une 

ou deux diodes associées à des contacteurs supplémentaires permettent d’autoriser ou non la charge et/ou la 

décharge de la batterie.  

Par exemple, l’architecture visible à la Figure 1. 27 d), permet, en ouvrant le contacteur 𝐾2 d’empêcher toute 

charge de la batterie (en raison de la présence de la diode 𝐷1), tout en lui permettant de se décharger en cas 

d’appel de puissance. Ceci peut éviter d’avoir la pile (ou une charge réversible) qui chargerait la batterie avec 

un courant trop élevé ou au-delà d’un SoC trop élevé. Cette fonction ne nécessite pas d’avoir la diode 𝐷2 

placée en série avec 𝐾2 (visible en pointillé à la Figure 1. 27 d)). Une telle architecture est étudiée par [162], 

qui utilise comme contacteur de by-pass de la diode anti-charge 𝐷1, un MOSFET (utilisé en ON/OFF) 

présentant une faible résistance de 5 mΩ. 

L’avantage de cette architecture est également qu’elle permet d’avoir un mode de fonctionnement du système 

(𝐾1 ouvert et absence d’une diode 𝐷2) où l’on retrouve l’architecture basique à 2 contacteurs sans la perte 

associée à la diode 𝐷1. Cependant, la présence de 𝐷2 permet, en coordination avec le contacteur 𝐾1, 

d’empêcher la décharge de la batterie tout en autorisant sa charge. Ceci peut être utile si le SoC de la batterie 

descend trop bas. Cette architecture a été testée notamment par [163] en vue d’équiper un avion d’essai 4 

places (Antares DLR-H2). Elle a été testée en vol en 2016 [46,164]. 

Ce type d’architecture introduit ainsi une forme de contrôle, discret et limité, sur le système hybride direct. 

 

Figure 1. 27 - Schéma des différentes architectures d’hybridation directe pile – batterie. 

Des architectures plus élaborées mêlent la présence d’un convertisseur, comme dans une hybridation semi-

directe, avec des contacteurs et/ou des diodes qui permettent de passer dans des modes hybrides où l’on retrouve 
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un fonctionnement proche d’une hybridation directe. On peut retrouver de telles architectures dans les 

classifications des architectures des systèmes hybrides indiquées par [123]. 

On peut retrouver par exemple une architecture proche de celle présentée à la Figure 1. 27 d) mais utilisant un 

convertisseur DC/DC unidirectionnel pour contrôler la charge de la batterie en by-passant la diode 𝐷1 [165-168]. 

Ceci est intéressant dans la mesure où la charge de la batterie a tendance à être limitante, que ce soit au niveau du 

courant maximal de charge autorisé ou de la gestion du niveau de charge de la batterie. Ceci peut également 

permettre, selon les cas, d’éviter à la pile de fonctionner à trop bas courant. 

[169] propose également une architecture assez particulière, proche d’un système hybride semi-direct, avec la 

pile hybridée directement sur le bus et la batterie connectée à un convertisseur unidirectionnel en série avec une 

diode. La charge de la batterie se fait par connexion directe avec la pile au moyen d’un contacteur. La batterie aide 

la pile à fournir les forts appels de puissance lorsque la tension de cette dernière atteint une tension de consigne 

fixée par le convertisseur, ce qui permet de limiter la puissance appelée sur la pile à une certaine valeur maximale. 

L’intérêt de la diode semble être d’éviter à la pile de fournir de forts appels de puissance le temps que le 

convertisseur de la batterie prenne le relais. 

[170] propose une architecture plus complexe incluant à la fois une commutation douce côté pile et côté 

batterie, une fonction de choix entre charge et décharge de la batterie incluant 2 diodes avec leurs contacteurs (du 

type de la Figure 1. 27 d)) et également un convertisseur DC/DC unidirectionnel aux bornes de la batterie 

permettant une recharge contrôlée de la batterie. Le système alimente les deux moteurs d’un aéroplane au travers 

d’onduleurs et a été validé par modélisation et essais en vol (sur l’avion d’essai HY4 en 2020). 

 

Nous allons maintenant nous intéresser aux avantages et aux inconvénients d’un système hybride direct pile – 

batterie. 

1.4.3. Les avantages potentiels de l’hybridation directe 

Les avantages principaux de l’hybridation directe par rapport à une hybridation indirecte sont : 

 Aucune stratégie de gestion d’énergie n’est nécessaire, ce qui réduit fortement la complexité du 

développement d’un tel système. Il faut cependant nuancer cet avantage, car une partie de la complexité 

est reportée sur la phase de dimensionnement du système comme nous le verrons au chapitre 3. 

 Les pertes énergétiques dans les convertisseurs sont réduites dans un système hybride direct, par rapport 

à un système hybride indirect où la puissance passe par les convertisseurs des sources en plus de(s) 

convertisseur(s) aux bornes du système hybride. Le rendement des convertisseurs DC/DC des sources est 

au mieux de l’ordre de 94 à 97 % [128], ce qui conduit, par leur élimination, à une amélioration du 

rendement global du système hybride direct. 

Ceci peut cependant être nuancé : 

o L’absence de contrôle du point de fonctionnement de la pile peut entraîner davantage de gaspillage 

d’H2 (baisse du rendement faradique) en mode circulant : la dynamique rapide sur le courant de la 

pile réduit l’efficacité de la régulation du débit de réactifs, source de gaspillage en cas de réduction 

du courant de la pile. 

o Le(s) convertisseur(s) aux bornes du système hybride direct sont connectés à un bus DC présentant 

une tension variable, contrairement au système hybride indirect pour lequel ils peuvent être optimisés 

pour une certaine tension de fonctionnement. Ceci peut se traduire par un meilleur rendement. 

 La diminution du nombre de convertisseurs est susceptible de diminuer la masse, le volume (et donc les 

métaux utilisés dans les convertisseurs) et le coût d’un système hybride direct, ainsi que d’améliorer sa 

fiabilité en enlevant des composants susceptibles de défaillance. En effet, les convertisseurs sont un des 

composants des systèmes pile entraînant le plus de défaillances, notamment au niveau des interrupteurs 

de puissance [171]. Cependant, ce type de raisonnement, considérant implicitement toutes choses égales 

par ailleurs, est très limité : il faut comparer les systèmes hybrides directs et indirects entiers une fois 

ceux-ci dimensionnés pour constater s’il y a vraiment eu amélioration. Ceci est également le cas pour la 

question de la fiabilité, qui ne peut se réduire à la question du nombre de convertisseurs. La robustesse 

d’un système hybride direct aux variations des conditions opératoires des sources, à leur vieillissement 

ou encore à des variations de la mission entraîne a priori au contraire une moindre fiabilité du système, 

comme cela sera développé en section 3.5.  

 L’élimination du convertisseur placé directement aux bornes de la pile réduit les harmoniques de courant 

qu’elle subit. Les harmoniques de courant dus à un éventuel convertisseur placé aux bornes du système 

hybride direct seraient fournis par l’ensemble pile – batterie, ce qui serait a priori moins dégradant pour 

la pile. 
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 Une différence intéressante avec l’hybridation indirecte réside dans le cas d’un dysfonctionnement 

réversible sur le système pile entrainant une diminution de sa tension, et pour lequel il est souhaitable que 

le courant de la pile soit réduit. On peut penser par exemple à un épuisement en réactifs, ou à un 

engorgement en eau (dans le cas de la PEMFC-BT). Dans ce cas, la baisse de la tension de la pile va 

entraîner une participation plus grande de la puissance de la batterie à l’appel de charge (ou une réduction 

de la puissance de charge vers la batterie). Ceci réduit la puissance produite par la pile et peut, selon son 

point de fonctionnement, réduire le courant qu’elle produit, permettant éventuellement de minimiser les 

conséquences du problème d’épuisement en réactifs ou, en réduisant la quantité d’eau produite, de sortir 

du défaut d’engorgement. Au contraire, en hybridation indirecte, l’attribution d’une consigne en puissance 

à la pile conduit, en cas de baisse de ses performances, à une augmentation de son courant, risquant 

d’aggraver le problème. Cependant, pour un disfonctionnement tel qu’une membrane trop sèche, 

augmenter le courant peut alors être bénéfique… De plus, connaissant le courant et la tension de la pile, 

il est possible d’intégrer la prise en compte de cette problématique au sein de la stratégie de gestion 

d’énergie du système hybride indirect. 

 

L’inconvénient principal de l’hybridation directe est associé à la perte de contrôle sur le système en 

fonctionnement. Nous allons maintenant détailler quelles peuvent en être les conséquences. 

1.4.4. Les conséquences de l’absence de contrôle sur le système hybride direct 

1.4.4.1. Les problématiques 

Du fait de l’absence de convertisseurs entre la pile et la batterie, leurs points de fonctionnement ne sont pas 

contrôlés et s’établissent naturellement en fonction de la puissance appelée par la mission, du SoC de la batterie 

et, également, des conditions opératoires de fonctionnement des sources (température, pression…). 

Cette absence de contrôle sur le système hybride direct en fonctionnement entraîne les problématiques 

suivantes : 

 Risque de dépassement d’une limite de fonctionnement. Ce risque, même s’il existe également pour un 

système hybride indirect, est plus important pour un système hybride direct du fait de l’absence de régulation 

des points de fonctionnement. On peut penser par exemple à une charge ou à une décharge incontrôlée de la 

batterie qui entraîne le dépassement des courants limites maximaux de charge ou de décharge. 

 Risque de profils dégradants ou peu efficaces sur les sources. En dehors de garantir que les sources restent 

bien dans leurs zones de fonctionnement, la stratégie de gestion d’énergie permet de suivre d’autres objectifs 

tels que la minimisation du vieillissement des sources ou encore la maximisation de leur efficacité. Ceci n’est 

pas possible pour un système hybride direct. 

 Non maîtrise du niveau de charge de la batterie. Le SoC n’étant pas régulé, il peut y avoir de forts écarts entre 

sa valeur en début et en fin de mission. Nous verrons cette problématique plus en détail en section 2.5.1.3. 

 Diminution de la puissance maximale du système par rapport au cas de l’hybridation indirecte. En effet, 

chaque source présente un point de fonctionnement maximum atteint à une certaine tension (celle-ci étant, 

pour la batterie, variable avec son SoC). Or, ces points de fonctionnement maximaux ne sont pas forcément 

atteints pour la même valeur de tension et donc, dans un système hybride direct, on ne pourra a priori pas les 

atteindre en même temps. Il est cependant possible d’orienter le dimensionnement afin de minimiser la 

diminution de la puissance maximale du système si l’on considère qu’il s’agit d’une priorité. 

 

Il y a ainsi une contrainte forte sur la phase de dimensionnement [172] d’un système hybride direct qui doit 

répondre au mieux à ces différentes problématiques sans disposer de contrôle sur les sources une fois le système 

mis en fonctionnement. Cependant, des pistes d’amélioration existent pour pallier au moins en partie ces 

problématiques. 

1.4.4.2. Quelques pistes d’amélioration 

Les pistes d’amélioration de l’hybridation directe d’une pile à combustible et d’une batterie visent à regagner 

une forme de contrôle sur l’évolution des points de fonctionnement des sources, par 2 manières. 

Le contrôle de contacteurs. 

Le premier cas de figure concerne des architectures d’hybridation directe « classiques », incluant un 

contacteur pour chaque source, tel que celles indiquées à la Figure 1. 27 a) et b) (ou même c) si un contacteur est 

en série avec chaque diode). Dans ce cas, les contacteurs ne sont a priori utilisés qu’en début et en fin de mission, 

pour venir connecter les sources entre elles et avec la charge. Il est cependant possible d’envisager de venir 
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actionner un de ces contacteurs pendant la mission, suivant une logique prédéfinie, afin notamment d’éviter une 

sortie de zone de fonctionnement sur une source. La situation qui nous apparaît la plus indiquée pour une utilisation 

de ces contacteurs au cours de la mission est la problématique de la surcharge de la batterie. On peut en effet 

imaginer une situation où la charge appelle une faible puissance, ce qui entraîne une puissance de charge de la pile 

vers la batterie. Afin d’éviter une surcharge de celle-ci, on peut alors fixer une valeur de SoC maximum à partir 

de laquelle on vient ouvrir le contacteur de la pile, la batterie restant seule à fournir la puissance appelée. On peut 

également préférer déconnecter la batterie au lieu de la pile, afin d’éviter de rester à l’OCV sur celle-ci, le risque 

étant cependant de la dégrader en cas de fort appel de puissance de la charge : il faut prévoir une reconnexion 

rapide de la batterie. Cette reconnexion devra éventuellement se faire par commutation douce afin d’éviter un fort 

courant d’appel (résistance visible à la Figure 1. 27 b) ). On pourrait également utiliser cette résistance pour réduire 

le courant de charge de la pile vers la batterie si l’on s’approche du courant maximum de charge de celle-ci, aux 

dépens du rendement du système. 

 

Le deuxième cas de figure concerne des architectures plus élaborées, disposant de contacteurs 

supplémentaires, associés ou non à des diodes. Un exemple a été présenté à la Figure 1. 27 d), qui permet comme 

expliqué en section 1.4.2, d’autoriser ou non la charge de la batterie, voire sa décharge, en jouant sur 2 contacteurs. 

La problématique de la charge de la batterie peut ainsi être également prise en compte, tout en conservant la batterie 

connectée à la pile et disponible pour fournir un appel de puissance (qui transitera cependant au moins 

temporairement par une diode). 

 

Enfin, des architectures incluant davantage de contacteurs ont été proposées, pour aboutir à un concept que 

l’on pourrait qualifier d’hybridation directe discrète. Cela consiste à la possibilité de reconfigurer, en 

fonctionnement, la source (pile ou batterie) en faisant varier le nombre de cellules en série et en parallèle. En 

modifiant la configuration de la source, le but recherché est de faire varier ses caractéristiques électriques et donc 

les points de fonctionnement des deux sources. 

Pour la batterie, il est possible de venir faire varier la connexion électrique entre ses cellules, mais également 

au niveau de modules (qui peuvent être composés de technologies de batteries différentes), de manière plus ou 

moins fine selon le nombre de contacteurs mis en jeu, et ainsi de permettre, en plus de modifier ses caractéristiques 

électriques, d’isoler des cellules défaillantes et ainsi d’améliorer sa durée de vie et sa fiabilité [123]. Ce concept, 

appelé Variable Structure Battery et visible à la Figure 1. 28 a), est étudié pour une hybridation semi-directe pile 

– batterie, le convertisseur étant côté pile, afin de retrouver un contrôle sur la tension du bus DC mais également 

afin de moduler la capacité totale de la batterie (par la reconfiguration des cellules aves les contacteurs), ce qui 

permet de fournir de forts courants de décharge ou d’absorber de forts courants de charge [173]. Le même concept 

est proposé par [174] pour des supercondensateurs afin d’améliorer leur utilisation énergétique. 

 

Pour la pile, on retrouve parfois, pour des systèmes de forte puissance et nécessitant une grande fiabilité, la 

présence de plusieurs stacks, 4 par exemple dans [158,163]. Ceci permet d’envisager la reconfiguration de leurs 

connexions pour modifier la courbe de polarisation globale de la pile. Cependant, ceci risque d’entraîner des 

variations très fortes de cette courbe à moins d’avoir un grand nombre de stacks. Aussi, un concept qui paraît plus 

pertinent dans le cas de la pile consiste à faire varier, au sein d’un stack, le nombre de cellules en série. Ceci est 

proposé dans un brevet déposé par Boeing [175], dans le contexte d’une hybridation directe pile – batterie. La 

récupération de la tension se fait au niveau de plaques bipolaires intermédiaires modifiées, comme visible à la 

Figure 1. 28 b), avec un jeu de contacteurs permettant de récupérer la tension de plusieurs nombres de cellules 

connectées en série. Les auteurs proposent de diminuer le nombre de cellules en série sur la pile dans le cas où elle 

fonctionnerait à puissance trop élevée, afin de baisser sa tension et ainsi d’augmenter la part de la puissance fournie 

par la batterie. Au contraire, on viendrait augmenter le nombre de cellules en série dans le cas où la pile 

fonctionnerait à puissance trop faible (tension de cellule trop élevée). L’inconvénient de ce concept est cependant 

que l’on reste à l’OCV sur les cellules non connectées au reste du circuit. De plus, cela impose d’avoir une pile 

opérée en mode bouché, sous peine de gaspiller de grandes quantités d’H2 dans les cellules non utilisées. 

 

Également, un concept d’hybridation directe pile – batterie à l’échelle des cellules est proposé par [176], dans 

lequel une cellule batterie est connectée en parallèle à 4 cellules pile (ce nombre étant choisi afin d’avoir des OCV 

de pile et de batterie compatibles) par l’intermédiaire de contacteurs comme visible à la Figure 1. 28 c). Ceci 

implique une modification du stack pour pouvoir récupérer la tension de la pile toutes les 4 cellules. Ceci peut 

permettre un équilibrage passif des cellules de batterie, et éventuellement d’éviter d’embarquer un BMS. 

Également, cette architecture peut équilibrer les cellules pile (4 par 4), notamment en cas de défaillance sur une 
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cellule pile (épuisement des réactifs, engorgement), les cellules batterie ayant alors tendance à fournir davantage 

de courant à la charge. Les auteurs observent lors d’une expérimentation que la batterie protège la pile des 

variations rapides du courant appelé. Une telle hybridation à l’échelle de la cellule, également étudiée dans le cas 

pile - supercondensateurs par [34], peut aussi permettre une intégration optimale des 2 sources. 

 

Figure 1. 28 - Schéma des architectures discrètes. 

Ces pistes d’amélioration semblent prometteuses, mais elles ont cependant l’inconvénient de réduire les 

avantages d’une hybridation directe en incluant, selon les cas, davantage de composants et/ou une stratégie de 

gestion des contacts. 

 

Le contrôle des conditions opératoires des sources. 

Il est également possible de faire varier les caractéristiques électriques des sources par l’intermédiaire de leurs 

conditions opératoires : température pour la batterie ; température, pression, coefficients de sur-stœchiométrie et 

humidité pour la pile [63]. L’intérêt de cette approche est d’avoir un contrôle plus fin des caractéristiques 

électriques de la source (et non pas discret comme dans le cas des contacteurs). Également, cela permet d’éviter 

d’ajouter des composants sur le système, dans la mesure où certains systèmes batterie intègrent déjà une boucle de 

régulation de leur température (au moins en refroidissement), et où la majorité des systèmes pile intègrent 

également déjà une régulation de la température de la pile (en chauffe et en refroidissement), des débits (en mode 

circulant) ou de la purge (en mode bouché), de l’humidité de la pile (en PEMFC-BT) et, pour certains systèmes de 

leur pression. Il apparaît donc pertinent d’influer sur les conditions opératoires des sources, dans la mesure où les 

sources sont capables de fonctionner sur une certaine gamme de variation, bien que les valeurs de leurs conditions 

opératoires soient souvent constantes et fixées en fonction de compromis performance/vieillissement. 

On peut ainsi imaginer retrouver une forme de contrôle sur les points de fonctionnement des sources par 

l’intermédiaire d’une stratégie de gestion d’énergie agissant sur une ou plusieurs conditions opératoires, d’une 

seule ou des deux sources. Au sein d’une telle stratégie, la dynamique d’évolution des conditions opératoires 

considérées doit être prise en compte. Une proposition assez basique qui nous paraît pertinente et qui a été 

modélisée au sein d’un stage réalisé chez Safran Power Units consiste à : 

 Réguler le SoC de la batterie (autour d’une valeur de consigne, par exemple 50 ou 60 %), d’évolution par 

nature plutôt lente, en faisant varier la température d’une pile PEMFC-HT entre des bornes minimale et 

maximale, par exemple entre 120 et 160 °C. En réduisant la température de la pile, on diminuerait la charge 

de la batterie ou on augmenterait sa décharge. L’augmentation de la température de la pile au-delà de 160 °C 

(possible jusqu’à 200 °C [54]) ne paraît pas forcément pertinente dans la mesure où cela accélère fortement 

son vieillissement. 
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 Réguler le courant de la batterie (avec une valeur de consigne égale à 0 A) en jouant sur le coefficient de sur-

stœchiométrie d’O2 (on peut aussi imaginer réguler la pression de la pile et/ou, en PEMFC-BT, l’humidité des 

gaz), présentant une dynamique plus rapide, avec par exemple une plage de variation entre 1,5 (afin d’éviter 

la starvation) et 2,5, la valeur de référence étant 2 [63]. Ceci permettrait notamment d’éviter d’atteindre les 

limites de courants en charge et en décharge de la batterie. 

 

Afin de donner une illustration de la variation des caractéristiques électriques d’une PEMFC-HT avec la 

variation de ses conditions opératoires, nous donnons, à la Figure 1. 29, les performances dans le plan tension – 

densité de puissance d’une monocellule PEMFC-HT dans diverses conditions testées lors d’une campagne d’essais 

menée dans le cadre des travaux de thèse de S. Rigal. Il s’agit d’une monocellule, fonctionnant à pression 

atmosphérique, opérée à 140 °C avec un coefficient de sur-stœchiométrie d’O2 de 1,5, et comparée à son 

fonctionnement à 180 °C avec un coefficient de sur-stœchiométrie d’O2 de 2,5. Les performances nominales à 

160 °C et avec un coefficient de sur-stœchiométrie de 2 sont données pour comparaison. On remarque que, à 

tension constante, la variation de puissance de la pile à partir de son fonctionnement nominal peut aller jusqu’à 

– 27 % (dans le sens d’une diminution de ses performances) et + 16 % (dans le sens d’une augmentation), ce qui 

n’est pas négligeable. La variation du comportement quasi-statique de la pile avec ses conditions opératoires 

permettrait également d’élargir la gamme des puissances d’équilibre d’un système hybride direct donné, ce qui 

permet d’avoir un courant nul sur la batterie dans davantage de situations. Ceci peut être utile si on veut éviter de 

cycler la batterie inutilement, dans la mesure où la pile peut fournir la puissance appelée sans travailler dans une 

zone de fonctionnement dégradante et/ou à bas rendement. 

 

Figure 1. 29 – Performances d’une monocellule PEMFC-HT selon ses conditions opératoires [52]. 

[172] a étudié, par modélisation et par expérimentation (pile en Hardware-in-the-loop HIL), l’hybridation 

directe d’une PEMFC-BT H2/O2 (opérée en mode bouché des 2 côtés) avec une batterie Li-ion, en régulant la 

tension du bus DC à une valeur de consigne (égale à l’OCV de la batterie à SoC = 50 %) par l’intermédiaire de la 

pression de la pile, dans une gamme de 30 à 100 % de la valeur nominale. Ceci entraîne, à tension constante, une 

variation de sa puissance de 15 à 100 % de sa valeur à pression nominale. La dynamique de montée en pression 

est de 0,5 bars/s, et de 0,15 bar/s en descente (contrainte de consommation de gaz). Les auteurs montrent qu’un tel 

système est capable de fournir une application automobile en maintenant le SoC de la batterie autour de 50 %. 

Michelin s’est également intéressé dans un brevet [177] à un contrôle des conditions opératoires de la pile 

pour une hybridation directe avec une batterie. Ils proposent de réguler le débit d’oxydant de la pile, en le réduisant 

notamment pour éviter la surcharge et la charge à trop fort courant de la batterie. Ils indiquent cependant que cela 

peut occasionner un vieillissement lié à un épuisement local en oxydant. 

 

L’inconvénient de faire varier les conditions opératoires est d’avoir, selon les cas, une accélération du 

vieillissement de la source ou, dans le sens contraire, une diminution de son rendement. L’intérêt de cette approche 

doit donc se faire par comparaison avec un système hybride indirect, en comparant les performances des 2 systèmes 

et le vieillissement des sources. Même dans le cas où ces pistes d’amélioration sont appliquées, le 

dimensionnement serait tout de même contraint par le contrôle partiel du système. 
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Nous allons maintenant dresser un état de l’art des systèmes hybrides directs pile - batterie testés par simulation 

ou expérimentation dans la littérature, avec les applications visées. 

1.4.5. Applications potentielles d’un système hybride direct pile – batterie 

Afin de compléter les différents aspects de l’hybridation directe pile - batterie qui ont été abordés ci-dessus, 

nous souhaitons donner quelques exemples d’applications potentielles de tels systèmes, en plus de ceux qui ont 

déjà été donnés auparavant. Le Tableau 1. 3 présente la description des différents systèmes hybrides directs étudiés 

dans la littérature par simulation et/ou par expérimentation, ainsi que l’application visée. Il est notamment 

intéressant de pouvoir comparer les dimensionnements de systèmes hybrides directs pile – batterie obtenus pendant 

ces travaux de thèse avec ceux donnés dans la littérature, par exemple au niveau des ratios de nombre de cellules 

en série sur la pile et sur la batterie (contrainte de compatibilité en tension). 

Tableau 1. 3 – Systèmes hybrides directs pile – batterie recensés dans la littérature. 

Système hybride direct Type d’étude Application Référence 

130 cellules série PEMFC-HT 

23 cellules série Li-ion 160 Ah 
Expérimentation 

Automobile 

(propulsion voiture) 
[158] 

42 cellules série PEMFC-BT 

8 cellules série LFP 4 Ah 
Expérimentation 

Aéronautique 

(planeur motorisé) 
[162] 

178 cellules série PEMFC-HT 

80 cellules série NMC/NCA 
Simulation 

51 cellules série PEMFC-HT 259 cm² 

7 cellules série Li-ion 7 – 140 Ah 
Simulation 

Automobile (APU 

camion) 
[159] 

30 cellules série PEMFC-BT 

6 cellules série NMC 27 Ah 
Expérimentation Drone terrestre [178] 

110-120 cellules série PEMFC-BT 

24 cellules série LFP 65 Ah 

Simulation et 

expérimentation 

Automobile 

(propulsion voiture) 
[160] 

50 cellules série PEMFC-HT 81cm² 

10 cellules série LiPo 8 Ah 
Expérimentation 

Aéronautique 

(drone) 
[161] 

1.4.6. Autres types d’hybridation directe 

Enfin, il est intéressant de savoir que des études sur l’hybridation directe d’autres sources existent : 

 Pile à combustible – Batterie supercapacitive (Li-ion capacitor LiC).  

Il s’agit d’une batterie disposant d’une anode lithium et d’une cathode en charbon actif et présentant des 

caractéristiques en termes de puissance spécifique de charge et de décharge et d’énergie spécifique entre une 

batterie Li-ion et un supercondensateur. [179] a étudié par simulation l’hybridation directe d’une pile PEMFC-

BT et d’un LiC pour une application automobile, et indique que le LiC opère comme un filtre passe-bas, la 

pile fournissant ainsi la puissance moyenne de la mission. 

 Pile à combustible – Supercondensateur.  

Une telle hybridation directe a beaucoup été étudiée au LAPLACE [34,70,180,181] et l’on trouve également 

de nombreuses références dans la littérature. 

Une comparaison entre des systèmes hybrides pile - supercondensateurs directs et indirects, pour une 

application automobile [182], a notamment conclu à l’intérêt de l’hybridation directe avec un coût horaire 

inférieur de 17 % malgré une dégradation plus rapide de la pile, grâce à la réduction de la consommation en 

H2 et à un coût en capital plus faible. 

[183] a étudié l’hybridation directe de supercondensateurs avec une pile afin de réduire l’amplitude des 

harmoniques de courant hautes fréquences vues par cette dernière. La pile fournit tout de même une partie des 

harmoniques de courant étant donné que les supercondensateurs ont une impédance haute fréquence non nulle. 

Les auteurs soulignent que le choix d’un condensateur, de capacité énergétique bien plus faible, peut être 

davantage adapté pour protéger la pile des harmoniques de courant haute fréquence étant donné sa résistance 

série bien plus faible également par rapport au supercondensateur. 

 Double hybridation directe Pile à combustible – Batterie – Supercondensateur.  

[184] a étudié l’hybridation directe d’une PEMFC-BT avec une batterie au plomb ainsi que des 

supercondensateurs, connectés par des contacteurs ainsi qu’une diode sur la pile, en vue d’alimenter un chariot 

élévateur. Une modélisation simplifiée du système a permis de le dimensionner, puis il a été testé à échelle 

1:2 en laboratoire et 1:1 sur le terrain. Les supercondensateurs permettent de protéger la pile et la batterie des 
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pics de puissance en en absorbant plus de 70 %, tout en limitant la variation de la tension du bus DC. L’ajout 

d’un simple supercondensateur de 20 F permet de réduire de 50 % l’appel de courant maximum sur la pile par 

rapport au cas du système hybride direct pile – batterie. 

 Batterie – Supercondensateur.  

[185] ont étudié, par modélisation et expérimentation, l’hybridation directe à l’échelle de la cellule ou du 

composant entier d’une source d’énergie (batterie LFP et LCO) et d’une source de puissance 

(supercondensateur ou LiC), comparée à une batterie seule, pour alimenter le bus 48VDC d’un véhicule 

hybride. L’hybridation permet d’obtenir à la fois la puissance et l’énergie spécifique nécessaire à une telle 

application, et l’hybridation directe permet une grande efficacité et simplicité du système, bien que la 

correspondance des tensions (et donc le dimensionnement) ne soit pas aisée à obtenir. 

 Electrolyseur – Cellules photovoltaïques.  

Une telle hybridation, étudiée par exemple par [186,187], permet d’enlever le convertisseur statique DC/DC 

entre l’électrolyseur et l’installation photovoltaïque, source de pertes énergétiques. Cela a cependant pour 

conséquence de perdre la fonction de recherche du point à puissance maximum (Maximum Power Point 

Tracking MPPT), ce qui diminue potentiellement le rendement de l’installation photovoltaïque. Le 

dimensionnement des deux sources est optimisé de manière à maximiser la production d’H2 en accordant leurs 

courbes tension – courant de manière à avoir un point d’équilibre du système correspondant au point MPPT, 

pour toute valeur d’ensoleillement. 

1.5. Conclusion du chapitre 

Les avantages d’un système pile utilisant la technologie PEMFC-HT - absence de système d’humidification, 

tolérance aux impuretés et chaleur produite à haute température - rendent cette technologie intéressante pour des 

applications de type cogénération ou pour lesquelles la masse et/ou le volume disponibles pour les auxiliaires sont 

limités. C’est le cas pour certaines applications embarquées, par exemple dans le secteur du transport 

(aéronautique, automobile). 

Cependant, ces applications tendent à présenter des profils de mission variables, qui peuvent être difficiles à 

satisfaire par une pile seule du fait de sa faible dynamique, limitée par ses auxiliaires, et de son vieillissement 

accéléré en fonctionnement à courant variable. Il est alors intéressant de considérer le cas d’une hybridation avec 

une source de puissance, par exemple une batterie dans le cas d’une mission présentant à la fois de fortes variations 

de la puissance appelée, mais aussi un besoin en énergie conséquent sur certaines phases (démarrage, transitoires). 

Cette hybridation peut également permettre de réduire la masse du système global en associant une source avec 

une bonne énergie spécifique, la pile, à une source avec une bonne puissance spécifique, la batterie. 

Une telle hybridation est généralement faite au travers de convertisseurs statiques, qui permettent d’allouer 

des profils de puissance pertinents à la pile et à la batterie grâce à la mise en place d’une stratégie de gestion 

d’énergie dédiée. Celle-ci peut permettre d’optimiser la masse, le rendement et le vieillissement des sources, mais 

peut également être complexe à définir. Les convertisseurs occasionnent des pertes énergétiques non négligeables, 

et sont également source d’harmoniques de courant sur les sources, susceptibles d’accélérer leur dégradation. De 

plus, leurs masses, volumes et coûts peuvent être importantes, et il paraît ainsi intéressant de considérer des 

systèmes hybrides avec moins de convertisseurs, voire aucun entre les deux sources : un système hybride direct. 

L’hybridation directe d’une pile et d’une batterie a de fortes conséquences sur l’établissement de leurs points 

de fonctionnement, qui dépendent de l’architecture retenue pour une telle hybridation. Ceux-ci vont dépendre 

directement de la puissance appelée, ainsi que des impédances et niveaux de tension des sources. Ils dépendent 

également du SoC de la batterie, et plus généralement des conditions opératoires des sources. Les concepts de 

« puissances d’équilibre » (gamme de puissances appelées par la charge pour laquelle on atteint un régime statique, 

la batterie se stabilisant à l’OCV) et d’ « effet amortisseur » (la variation de la tension de la batterie avec son SoC 

conduit à solliciter davantage la pile que la batterie, ce qui réduit les contraintes sur cette dernière) ont été introduits 

afin de faciliter la compréhension des conséquences d’une telle hybridation. Le fort couplage entre pile et batterie 

entraîne le besoin de simuler le système pour décrire l’évolution de leurs points de fonctionnement dans le temps. 

La perte de contrôle sur le système peut entraîner la sortie des zones de fonctionnement des sources, ce qui doit 

être pris en compte, avec les aspects de rendement et de vieillissement, au niveau du dimensionnement du système. 

Différentes pistes sont cependant envisageables afin de regagner une forme de contrôle sur le système, soit 

par l’intermédiaire du contrôle de contacteurs sur des architectures plus ou moins complexes, soit par 

l’intermédiaire du contrôle de certaines conditions opératoires des sources. 
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__________________________________________________________________________________ 

2.1. Introduction du chapitre 

Ce chapitre présente les différents modèles utilisés au cours de la thèse, d’une part pour simuler et 

dimensionner un système hybride direct composé d’une pile PEMFC-HT et d’une batterie, et d’autre part pour 

étudier le vieillissement d’une pile PEMFC-HT en présence d’harmoniques de courant à hautes fréquences. 

Dans un premier temps, le modèle dynamique de la pile à combustible PEMFC-HT est présenté ainsi qu’une 

méthode originale d’identification des paramètres du modèle. Ensuite, le modèle dynamique de la batterie lithium-
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ion (Li-ion) et l’identification des paramètres sont traités. Dans un second temps, le modèle dynamique de 

l’hybridation directe de la pile et de la batterie est présenté et des résultats de simulation permettent d’observer le 

partage des courants entre pile et batterie. Le chapitre se termine par l’élaboration d’un modèle simplifié de 

l’hybridation directe qui sera implémenté dans l’outil de dimensionnement optimal des sources hybridées. Une 

comparaison des résultats des simulations du modèle dynamique et du modèle simplifié est présentée afin de 

définir le domaine de validité du modèle simplifié. 

2.2. Le modèle de la pile à combustible 

Cette section présente les modèles de la pile utilisés pendant nos travaux. Ils permettent de simuler le 

fonctionnement de la pile à combustible en fonction du type de sollicitations qu’elle subit. Les modèles simplifiés 

de la pile, utilisés dans le modèle simplifié du système hybride direct, sont présentés en section 2.5.2.1. 

Afin d’étudier le fonctionnement d’une pile à combustible, il existe plusieurs approches pour modéliser son 

comportement [72] : 

 Les modèles physiques : il s’agit de modèles qui sont gouvernés par les équations de transport des espèces 

ioniques et de charges au sein de la pile. Ces modèles permettent de prédire localement le fonctionnement 

de la pile selon les modes opératoires. Ainsi, il est possible d’analyser la répartition du courant à la surface 

de la membrane à partir d’un modèle 2D ou de représenter les inhomogénéités de transfert de matières et 

de charges dans le volume des électrodes (modèle 3D). Il existe également des modèles d’agglomérats 

qui supposent que le platine et son support carboné forment des motifs répétitifs et ordonnés 

d’agglomérats, ce qui permet d’établir les équations au niveau macroscopique. 

 Les modèles semi-empiriques : il s’agit de modèles construits à partir d’hypothèses simplificatrices 

appliquées aux équations de transport de charges et de matières utilisées dans les modèles physiques. Du 

fait de leur simplicité, ces modèles peuvent être utilisés dans des outils numériques à base d’algorithmes 

d’optimisation (par exemple pour le dimensionnement optimal d’une pile intégrée dans un système). 

 Les modèles empiriques : ces modèles sont élaborés à partir de résultats de mesures réalisées sur la pile. 

Ainsi, la robustesse de ces modèles est intimement liée aux essais expérimentaux pour lesquels le modèle 

a été développé. Ces modèles peuvent être réalisés à partir de fonctions mathématiques simples (loi 

polynomiale qui traduit l’évolution de la tension de la pile en fonction du courant ou de ses conditions 

opératoires par exemple) ou encore à base de réseaux de neurones. Dans ce cas, on peut parler de modèle 

« boîte noire » [104] car la pile est considérée comme un système avec des grandeurs accessibles d’entrée 

et de sortie. 

Le développement ou le choix d’un modèle doit être fait en fonction des objectifs visés. Il faut établir des 

critères de choix (par exemple la précision, le temps de calcul, la description ou non de tel ou tel phénomène 

particulier…) et essayer de les prioriser. Au sein d’un laboratoire de génie électrique, le contexte des études pour 

l’intégration de la pile dans un système demande de développer des modèles qui soient plutôt rapides et facilement 

intégrables dans le modèle d’un système électrique. La modélisation par bond graph [188] permet d’unifier dans 

un même formalisme les différents aspects d’un système multi-physique (thermique, mécanique, électrique, 

fluidique…). Ce formalisme peut notamment se traduire sous forme d’un circuit électrique équivalent, très 

pertinent dans le cadre de nos travaux. Un tel circuit équivalent peut, selon sa complexité, être considéré comme 

un modèle semi-empirique ou empirique.  

2.2.1. Le modèle fort signal 

Par opposition au modèle petit signal, ou modèle d’impédance, décrit par la suite, le modèle fort signal permet 

de simuler le comportement d’une pile dans toute sa plage de fonctionnement. 

Lors de nos travaux, nous avons utilisé le modèle de la pile développé au LAPLACE, d’une part sur la 

PEMFC-BT [189,190] et d’autre part sur la PEMFC-HT [63]. Il s’agit d’un modèle semi-empirique, à 1 dimension 

(1D) et à électrodes non dissociées. Il n’est ainsi pas nécessaire d’utiliser une électrode de référence pour identifier 

les paramètres du modèle. Pour l’étude d’un stack, ce modèle peut être considéré comme le modèle d’une cellule 

moyenne équivalente, auquel cas la tension du stack est égale à la tension de la cellule multipliée par le nombre 

de cellules en série du stack. On peut également, si l’on connaît la tension de chacune des cellules du stack, venir 

identifier les paramètres du modèle de chaque cellule. Cela permettrait par exemple d’étudier la dégradation 

localisée d’une cellule au sein du stack. 

Ce modèle est un modèle de type circuit électrique équivalent, qui a l’avantage d’être modulable selon la prise 

en compte du comportement statique ou dynamique de la pile. 
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2.2.1.1. Le modèle quasi-statique 

Le modèle quasi-statique permet de simuler l’évolution de la tension de la pile en fonction du profil du courant 

qui y circule sans tenir compte de la dynamique des réactions au sein de la pile. On parle de modélisation quasi-

statique, et non pas statique, car on n'est pas certain d'avoir atteint le régime permanent sur toutes les grandeurs 

dynamiques, notamment la température et l’humidité qui ont des dynamiques lentes. 

Le modèle quasi-statique classique de la pile est composé d’une source de tension idéale 𝐸𝑟é𝑣 , représentant la 

tension théorique de la réaction, et d’éléments modélisant les pertes au sein de la pile en présence d’un courant : 

les pertes d’activation 𝜂𝑎𝑐𝑡, les pertes de diffusion 𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 et les pertes ohmiques 𝜂𝑜ℎ𝑚. L’expression (2. 1) donne 

l’expression de la tension de la pile 𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
. 

 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
= 𝐸𝑟é𝑣 − 𝜂𝑎𝑐𝑡 − 𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 − 𝜂𝑜ℎ𝑚 (2. 1) 

  

Le circuit électrique équivalent du modèle quasi-statique utilisé dans le cadre de ces travaux est présenté à la 

Figure 2. 1. 

 

Figure 2. 1 – Circuit électrique équivalent du modèle quasi-statique de la pile. 

La tension réversible 𝐸𝑟é𝑣  est estimée à 1,206 V pour une pile fonctionnant en H2/Air à 160 °C et à pression 

atmosphérique. L’écart entre la tension à vide (OCV) de la pile et 𝐸𝑟é𝑣  est attribué aux phénomènes de perméation 

de gaz (crossover) à travers la membrane et au potentiel mixte lié à la présence de réactions parasites (oxydation 

du platine des électrodes). Ainsi, une source de courant interne 𝑖𝑛 (considérée constante bien que le crossover 

semble augmenter avec le courant, du moins en PEMFC-BT [191]) est ajoutée dans le modèle de la pile afin de 

représenter ces phénomènes, comme schématisé à la Figure 2. 1. Si cette source de courant interne n’était pas 

intégrée au modèle, on ne pourrait pas représenter l’écart entre l’OCV et 𝐸𝑟é𝑣 , et le modèle devrait être modifié en 

remplaçant la source de tension représentant 𝐸𝑟é𝑣  par une source de tension représentant l’OCV. 

Les pertes d'activation 𝜂𝑎𝑐𝑡 sont dues à l’énergie nécessaire à l’activation de la réaction chimique. Elles sont 

généralement modélisées par la loi de Butler-Volmer présentée à l’équation (2. 2). Celle-ci ne considère pas une 

dissociation des électrodes. Le détail de l’obtention des équations présentées dans cette section est donné en annexe 

A.1.2. 

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
+ 𝑗𝑛 = 𝑗0 [𝑒𝑥𝑝 (

𝛼𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑎𝑐𝑡) − 𝑒𝑥𝑝 (−

(1 − 𝛼)𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑎𝑐𝑡)] (2. 2) 

Avec : 

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 Densité de courant produite par la cellule [A.cm-2] 

𝑗𝑛 Densité de courant interne à la cellule [A.cm-2] 

𝑗0 Densité de courant d’échange globale à l’équilibre thermodynamique [A.cm-2] 

𝛼 Coefficient de transfert de charge [sans unité] 

𝜂𝑎𝑐𝑡 Chute de tension due aux pertes d’activation [V] 

 

L’équation (2. 2) permet de calculer le courant circulant dans la pile en fonction de la chute de tension liée 

aux pertes d’activation, et des valeurs de 𝑗𝑛, 𝑗0 et 𝛼 qui sont des paramètres à identifier à partir d’essais 

expérimentaux. Dans le modèle quasi-statique de la pile, contrairement au modèle dynamique, cette relation n’est 

pas utilisable car on n’a aucun moyen de trouver la valeur de 𝜂𝑎𝑐𝑡 à partir de la valeur du courant produit par la 

pile 𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 (qui est la donnée d’entrée du modèle). Cette relation n’est en effet pas inversable, sauf dans le cas 
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particulier où 𝛼 = 0,5 [52]. En considérant l’approximation 𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
≫ 𝑗0, également appelée approximation de 

Tafel, il est possible d’exprimer 𝜂𝑎𝑐𝑡 (équation (2. 3)). La forme de cette relation reste la même si l’on intègre les 

pertes d’activation à l’anode et à la cathode, ou si on néglige les pertes d’activation à l’anode. La chute de tension 

correspondante est représentée dans le circuit électrique équivalent par une source de tension variable fonction de 

la densité de courant 𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
+ 𝑗𝑛. 

 

𝜂𝑎𝑐𝑡 ≈
𝑅𝑇

𝛼𝑛𝐹
𝑙𝑛 (

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
+ 𝑗𝑛

𝑗0
) (2. 3) 

 

La densité de courant d’échange global à l’équilibre thermodynamique 𝑗0 représente le flux d’électrons 

constamment échangé dans les deux sens de la réaction globale à l’équilibre, c’est-à-dire lorsqu’il n’y a pas de 

courant global produit par la pile [72]. L’utilisation de l’approximation de Tafel (équation (2. 3) introduit une 

erreur aux courants très faibles (proches de 𝑗0), contrairement à l’utilisation de Butler-Volmer (équation (2. 2)). 

Les pertes par diffusion sont dues à la diminution de la concentration en gaz actifs au fur et à mesure que l'on 

se rapproche des sites actifs, du fait de la consommation de ces gaz et de l'inertie dans l'arrivée de gaz par diffusion 

à travers les couches des électrodes. Le courant pour lequel la concentration d’un des deux gaz actifs (celui 

limitant) est nulle au niveau des sites actifs est appelé courant limite et noté 𝑖𝑙𝑖𝑚. La diffusion de l'H2 est 

généralement négligée au regard de sa forte solubilité et diffusivité par rapport à l'O2. Comme indiqué dans 

l’équation (2. 4), les pertes diffusives sont déjà prises en compte dans la relation de Butler-Volmer, par 

l’intermédiaire des pressions partielles des gaz actifs au niveau des sites réactifs. On rappelle que l’obtention des 

expressions des pertes d’activation 𝜂𝑎𝑐𝑡 et de diffusion 𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 à partir de la relation de Butler-Volmer est donnée 

en annexe A.1.2. 

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
+ 𝑗𝑛 = 𝑗0 [

𝑝𝐻2

𝑝𝐻2

0 𝑒𝑥𝑝 (
𝛼𝑜𝑥𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑎𝑐𝑡) −

𝑝𝑂2

𝑝𝑂2

0 𝑒𝑥𝑝 (−
𝛼𝑟𝑒𝑑𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑎𝑐𝑡)] (2. 4) 

Avec : 

𝑝 Pression partielle du gaz actif au niveau des sites réactifs [bar] 

𝑝0 Pression partielle du gaz actif dans les canaux [bar] 

𝛼𝑜𝑥 Coefficient de transfert de charge anodique dans le sens de l’oxydation [sans unité] 

𝛼𝑟𝑒𝑑 Coefficient de transfert de charge cathodique dans le sens de la réduction [sans unité] 

 

Dans les travaux menés au LAPLACE, les pertes par diffusion sont calculées en appliquant l’approximation 

de Tafel à la loi de Butler-Volmer intégrant l’évolution des pressions partielles des gaz actifs entre les canaux et 

les sites actifs (équation (2. 4)). Par ailleurs, le calcul des pertes par diffusion repose également sur des hypothèses : 

les pertes par convection et par diffusion de l’H2 sont négligées, et le transport d’O2 à travers la cathode se fait 

uniquement par diffusion (loi de Fick) comme illustré à la Figure 2. 2. Ce sont en effet les pertes à la cathode qui 

sont prépondérantes, en raison notamment de la présence d’un flux inverse de vapeur d’eau produite par la réaction 

cathodique. Cette estimation des pressions partielles au niveau des sites actifs, au lieu de les déterminer par des 

méthodes de CFD (Computational Fluid Dynamics), explique le caractère monodimensionnel de ce modèle. 

 

Figure 2. 2 – Représentation simplifiée du transport d’oxygène dans la cathode selon la densité de courant. 
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En isolant les pertes dues à la diffusion des gaz des pertes d’activation « pures », on obtient l’équation (2. 5) 

qui permet un calcul aisé de ces pertes, sans prendre en compte de différence entre les couches des électrodes ni 

intégrer une dissociation des électrodes. Les paramètres 𝛽 et 𝑗𝑙𝑖𝑚 doivent être identifiés à partir d’essais 

expérimentaux. 

𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 = −
𝑅𝑇

𝛽𝑛𝐹
𝑙𝑛 (1 −

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
+ 𝑗𝑛

𝑗𝑙𝑖𝑚
) (2. 5) 

Avec : 

𝛽 Facteur de diffusion empirique [sans unité] 

𝑗𝑙𝑖𝑚 Densité de courant limite [A.cm-2] 

 

Le paramètre 𝛽 est théoriquement égal au coefficient de transfert de charge 𝛼 divisé par l’ordre de la réaction 

𝛾 [190]. Cependant, il est choisi de le laisser libre afin d’améliorer la précision du modèle et de ne pas avoir d’a 

priori sur l’ordre de la réaction. 

Moins de pertes par diffusion sont attendues a priori pour la PEMFC-HT par rapport à la PEMFC-BT, en 

raison des effets de la haute température, qui favorise la diffusion, et de la présence de vapeur d’eau au lieu d’eau 

liquide. Cependant, l’acide phosphorique ralentit la diffusion des gaz car ceux-ci doivent s’y dissoudre avant de 

pouvoir rejoindre les sites réactifs. 

Les pertes ohmiques sont représentées par une seule résistance globale. La valeur de la résistance ohmique 

𝑅𝑜ℎ𝑚 est variable selon le courant dans le modèle quasi-statique. Pour fixer sa valeur, on se base sur les valeurs 

mesurées de résistances haute fréquence, obtenues pour un point de fonctionnement stabilisé grâce aux spectres 

d’impédance tracés pendant les caractérisations. Dans le cas du modèle dynamique, 𝑅𝑜ℎ𝑚 est considérée constante. 

L’alternative serait de représenter la dynamique d’évolution de la résistance ohmique de la pile, qui dépend 

notamment de l’humidité et de la température du cœur de pile. Les pertes ohmiques sont calculées avec l’équation 

(2. 6). A noter qu’on peut considérer que le courant interne 𝑖𝑛 ne traverse pas la résistance ohmique, et qu’il ne 

doit donc pas être additionné au courant de la pile dans cette expression [192]. 

 

𝜂𝑜ℎ𝑚 = 𝑟𝑜ℎ𝑚 ∗ 𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 (2. 6) 

Avec : 

𝑟𝑜ℎ𝑚 Résistance ohmique mise à l’échelle de la surface de la cellule [Ω.cm²] 

 

Le modèle quasi-statique utilisé pour représenter la tension de la cellule peut ainsi s’écrire avec l’équation (2. 

7). Les paramètres à identifier, au nombre de 5, sont surlignés en gras. 

 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
= 𝐸𝑟é𝑣 −

𝑅𝑇

𝜶𝑛𝐹
𝑙𝑛 (

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
+ 𝒋𝒏

𝒋𝟎
) +

𝑅𝑇

𝜷𝑛𝐹
𝑙𝑛 (1 −

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
+ 𝒋𝒏

𝒋𝒍𝒊𝒎
) − 𝑟𝑜ℎ𝑚 ∗ 𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

 (2. 7) 

 

2.2.1.2. Le modèle dynamique 

Ce modèle a pour objectif de prendre en compte l’influence des différents phénomènes dynamiques présents 

dans la pile sur l’évolution de sa tension. Ces phénomènes dynamiques sont liés aux transports de charges et de 

matières (gaz actifs, eau produite) au sein de la pile. Les phénomènes dynamiques peuvent être décrits avec plus 

ou moins de précisions, par exemple en modélisant séparément les 2 couches de l’électrode (AL et GDL), ou en 

négligeant ou non la dynamique de transport des protons et la variation de la température de la pile. Le modèle 

peut également prendre en compte le comportement inductif de la pile qui apparaît pour des sollicitations à haute 

fréquence (> 8 kHz) ou à très basses fréquences (oxydation du platine par exemple). 

Le modèle développé ayant notamment pour objectif d’être couplé à un modèle de batterie dans le cadre d’une 

modélisation d’un système hybride direct, il doit être capable de prendre en compte les dynamiques rapides et 

lentes au sein de la pile. De manière simplifiée, ces dynamiques peuvent être représentées dans le modèle par 2 

éléments capacitifs : 

 Un condensateur (𝐶𝑑𝑐) pour représenter les phénomènes de double-couche électrochimique aux interfaces 

sites actifs/électrolyte aux 2 électrodes. 

 Un pseudo-condensateur (𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓) pour représenter la dynamique de diffusion des gaz. On parle de pseudo-

condensateur car, bien que ce phénomène soit modélisable par un condensateur, il ne s’agit pas d’un 

phénomène électrique. 
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On retrouve ici tout l’intérêt d’une approche bond graph qui permet de construire un circuit électrique 

équivalent à partir de phénomènes physiques variés. Dans le domaine électrique, la capacité d’un condensateur 

permet de calculer l’évolution de la tension (variable d’effort) à ses bornes en fonction du nombre de charges 

stockées, en intégrant le courant (variable de flux). Dans le domaine fluidique, la capacité du pseudo-condensateur 

utilisé permet de calculer l’évolution de la concentration ou de la pression partielle (variable de potentiel) de gaz 

actif au niveau d’un site réactif en fonction du flux de matière. 

La valeur de ces capacités est considérée comme constante et est identifiée, bien qu’il soit possible d’en donner 

une expression théorique, donnée en annexe A.2.3. 

Le modèle dynamique est composé du modèle quasi-statique présenté en section 2.2.1.1 et des deux 

condensateurs 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 . A noter que dans le cas du modèle dynamique, il est possible de calculer les pertes 

d’activation en utilisant directement l’équation (2. 2) comme mentionné dans [72]. Ainsi, la source de tension 

pilotée en courant utilisée pour modéliser les pertes d’activation dans le modèle quasi-statique est-elle remplacée 

par une source de courant pilotée en tension : on calcule le courant faradique 𝑖𝑓  en fonction de la tension 𝜂𝑎𝑐𝑡. De 

même, la résolution du modèle dynamique se fait en calculant le courant 𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓  en fonction de la tension 𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓, en 

inversant l’équation (2. 5). 

Le circuit électrique équivalent de ce modèle, réalisé sur Matlab-Simulink, est présenté à la Figure 2. 3. 

 

Figure 2. 3 – Circuit électrique équivalent du modèle dynamique de la pile. 

Le courant 𝑖𝐶𝑑𝑐
 correspond au courant circulant dans le condensateur de double-couche électrochimique, donc 

à un stockage ou un déstockage de charges dans ce condensateur. Ce courant peut donc être positif (stockage de 

charges lors d’une baisse du courant produit par la pile) ou négatif (déstockage de charge lors d’une hausse du 

courant produit par la pile). Le courant faradique 𝑖𝑓, égal à 𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
− 𝑖𝐶𝑑𝑐

− 𝑖𝑛, peut être interprété comme le 

courant produit par la réaction chimique principale de la pile. La capacité 𝐶𝑑𝑐 a donc une action de filtrage sur le 

courant global produit par la pile 𝑖𝑝𝑎𝑐 en réduisant les variations rapides du courant faradique 𝑖𝑓. Les débits de 

réactifs consommés étant directement proportionnels au courant produit par la réaction chimique principale de la 

pile, cet effet de filtrage de 𝑖𝐶𝑑𝑐
 sur 𝑖𝑓 permet de limiter les variations rapides de consommation des réactifs, qui 

pourraient entraîner un épuisement momentané des réactifs. 

Un exemple d’un modèle similaire comportant davantage d’éléments dynamiques, notamment des circuits R-

C supplémentaires et une inductance, est donné par [189]. D’autres approches à la modélisation dynamique de la 

pile utilisent un certain nombre de circuits R-C parallèles, mis en série. La valeur des paramètres est obtenue par 

optimisation en comparant le spectre d’impédance obtenu par le modèle avec les mesures issues d’une 

spectroscopie d’impédance électrochimique. Le choix du nombre de circuits R-C est fait en fonction de critères de 

précision sur la simulation, afin de modéliser plus finement les phénomènes de diffusion au sein de la pile. Les 

condensateurs ou pseudo-condensateurs peuvent également être remplacés par des éléments à phase constante CPE 

(Constant Phase Element) qui permettent de modéliser des effets capacitifs à l’interface d’une double-couche 

[193]. Ces CPE permettent de décrire le comportement capacitif imparfait qui est le plus souvent observé sur les 

spectres d’impédances (pente à 45° par exemple). 
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Il est important de noter que le modèle dynamique utilisé dans nos travaux ne prend pas en compte l’influence 

des variations des conditions opératoires sur la tension. Or, dans un système pile soumis à des variations de point 

de fonctionnement, les débits, dans le cas d’un mode circulant, et les pressions partielles varient. La pression de 

fonctionnement de la pile varie également en fonction des pertes de charge. Même dans le cas où cette pression 

serait régulée, des variations avant stabilisation à la même valeur sont observées. C’est également le cas pour la 

température, qui peut afficher des variations de quelques degrés Celsius avant stabilisation. Or, la PEMFC-HT 

présente une sensibilité non négligeable de sa tension à la valeur de ses conditions opératoires, particulièrement la 

température, la pression et la concentration d’O2 [63]. Il serait donc intéressant pour améliorer la précision du 

modèle dynamique d’intégrer une modélisation du système pile afin de simuler l’évolution des conditions 

opératoires de la pile. Le modèle dynamique de la pile doit ensuite intégrer une dépendance de la tension de la pile 

à ces conditions opératoires (c’est déjà le cas en partie par l’intermédiaire de la température et des pressions 

partielles des gaz actifs). La prise en compte de la variation des conditions opératoires dans la modélisation a été 

réalisée, dans le cadre du modèle quasi-statique uniquement, par [52]. Nous ne les considérerons pas dans nos 

travaux. 

2.2.2. Le modèle petit signal 

Le modèle petit signal est un modèle linéaire de l’impédance de la pile pour un courant évoluant autour d’un 

point de fonctionnement donné : les valeurs des éléments qui le constituent sont dépendantes du courant de la pile 

et des conditions opératoires. Le modèle petit signal permet de tracer le spectre de l’impédance sur un diagramme 

de Nyquist ou de Bode. Ce spectre peut être comparé à celui mesuré à partir d’une spectroscopie d’impédance 

électrochimique afin de distinguer les contributions des différents phénomènes dynamiques modélisés au sein de 

la pile. 

Le modèle petit signal, présenté à la Figure 2. 4, est obtenu par linéarisation du modèle fort signal. 

 

Figure 2. 4 - Circuit électrique équivalent du modèle petit signal de la pile. 

Les phénomènes d’activation et de diffusion sont donc représentés par des résistances, dont la valeur est 

constante autour d’un point de fonctionnement. Cette valeur est cependant modifiée lorsqu’on change de point de 

fonctionnement. Les équations permettant de calculer la résistance d’activation 𝑅𝑎𝑐𝑡 (en utilisant ici 

l’approximation de Tafel donnée en (2. 3)) et de diffusion 𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 sont en fonction du point de fonctionnement j1 : 

𝑅𝑎𝑐𝑡|𝑗1
=

𝜕𝜂𝑎𝑐𝑡

𝜕𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙

|𝑗1 =
𝑅𝑇

𝛼𝑛𝐹

1

(𝑗1 + 𝑗𝑛)
 

(2. 8) 

𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓|𝑗1
=

𝜕𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓

𝜕𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙

|𝑗1 =
𝑅𝑇

𝛽𝑛𝐹

1

(𝑗𝑙𝑖𝑚 − 𝑗1 − 𝑗𝑛)
 

(2. 9) 

A partir du modèle petit signal, il est possible d’exprimer la fonction de transfert de l’impédance de la pile 

(voir annexe A.2.2). 

Le calcul des parties réelle et imaginaire de l’impédance est réalisé sur Matlab, pour chacun des points de 

fonctionnement et chacune des fréquences de sollicitations réalisées pendant les EIS (afin de faciliter la 

comparaison avec le modèle). Le diagramme de Nyquist est ensuite affiché.  
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2.3. Une approche originale de l’identification du modèle fort signal de 

la pile 

Cette section présente les essais de caractérisations réalisés sur le banc d’essai conçu et utilisé pendant ces 

travaux de thèse, et présenté plus en détail au chapitre 4. Les essais ont été effectués sur des monocellules PEMFC-

HT Advent PBI/𝐻3𝑃𝑂4 et sont utilisés pour identifier les paramètres des modèles quasi-statique et dynamique de 

la pile. L’identification des paramètres du modèle de pile à coefficients de sur-stœchiométrie fixes et celle du 

modèle à débits maximaux reposent sur une approche innovante présentée dans cette section. Ce dernier modèle 

est nécessaire pour exploiter l’information sur la dynamique de la pile contenue dans les balayages fort courants, 

réalisés à débits maximaux. 

2.3.1. Les essais de caractérisations d’une des piles étudiées 

Les essais de caractérisations présentés dans ce chapitre correspondent aux caractérisations initiales de 4 

monocellules PEMFC-HT Advent PBI/H3PO4 (45,2 cm² de surface active) utilisées simultanément dans le cadre 

d’un essai de vieillissement qui sera décrit et commenté dans le chapitre 4. 

Par souci de simplicité et de synthèse, nous ne présenterons ici que la caractérisation initiale et l’identification 

du modèle de la pile n°1. Le travail présenté a cependant été réalisé pour les 4 piles, avec des résultats comparables 

à ceux présentés. Les valeurs des paramètres des modèles quasi-statique et dynamique des piles, avant et après 

vieillissement, sont notamment utilisées dans le chapitre 4 pour apporter un éclairage sur le vieillissement subi par 

les piles. 

Enfin, le modèle dynamique de la pile obtenu par cette méthode d’identification est utilisé dans le cadre de la 

modélisation d’une hybridation directe pile – batterie présentée en section 2.5. 

Le banc utilisé est décrit en détail en section 0. Le synoptique de ce banc est présenté à la Figure 2. 5. 

Il permet de faire fonctionner simultanément 4 monocellules PEMFC-HT, alimentées en parallèle en H2/Air 

au travers de contrôleurs de débits (MFC). La consigne des MFC d’H2 et d’air de chaque pile dépend du courant 

produit par la pile et mesuré par un capteur LEM dédié. Il est également possible de fixer une consigne manuelle. 

Des capteurs de pression 0,8 – 1,2 bars absolus sont placés au plus proche des piles en entrée et sortie des 

compartiments anodiques et cathodiques. Les exhausts de chaque compartiment sont éjectés à l’extérieur de la 

pièce après être passés par un purgeur, connecté à un réservoir en partie basse pour récupérer la fraction liquide 

des exhausts. Les piles sont donc à une pression très proche de la pression atmosphérique, les pertes de charge 

étant très faibles dans les purgeurs et dans les tuyaux d’évacuation. 

Les piles sont disposées en 2 circuits de puissance (A et B) avec, pour chaque circuit de puissance, 2 piles 

connectées en série à un contacteur de puissance et à une charge active.  

La caractérisation de la pile 1, placée par convention sur le circuit A, impose de piloter la charge A en courant. 

Ceci est réalisé avec un Diagnostack, composé d’un châssis National Instruments (NI) PXI et d’un logiciel 

(développé par Helion Hydrogen Power) permettant de définir des séquences de commande envoyées à la charge. 

Une carte NI permet d’envoyer les signaux de commande. Une deuxième carte NI permet d’acquérir le courant du 

circuit de puissance par l’intermédiaire d’une pince de courant (Hioki 150 A), ainsi que les tensions des deux piles 

du circuit de puissance, en synchronisant les mesures afin de pouvoir calculer l’impédance complexe de chaque 

pile. La caractérisation de la pile 1 a donc lieu en même temps que la pile 2, les deux piles étant placées en série. 

Un deuxième appareil de mesure est disponible sur le banc : un Sefram DAS 240 qui enregistre 36 voies de 

mesure : les courants des 2 circuits (LEM IT150s 150A), les tensions et températures des 4 piles, les pressions 

IN/OUT de chaque compartiment des 4 piles, les débits de gaz dans chaque pile, la température ambiante et la 

pression atmosphérique. Ceci est particulièrement intéressant dans le cadre de l’identification du modèle, puisque 

l’on peut injecter les conditions opératoires des piles lors de l’expérimentation dans le modèle pour améliorer la 

précision du résultat. Cependant, la présence de deux mesures pour le couple courant-tension impose un choix 

dans les valeurs qui seront utilisées pour l’identification. Nous avons fait le choix, chaque fois que c’était possible, 

d’utiliser les données du Sefram en raison de la moindre précision de la pince de courant du diagnostack et 

également car cela facilite l’injection des conditions opératoires relevées par le Sefram dans le modèle. Les seules 

données du Diagnostack utilisées dans le cadre de l’identification sont : le balayage fort courant réalisé à 10 Hz 

(trop rapide pour le Sefram) et les mesures de courant et de tension réalisées pendant l’EIS. Le Diagnostack donne 

directement les parties réelle et imaginaire de l’impédance de la pile pour chaque fréquence d’excitation. 

Les caractérisations sont effectuées après une phase de rodage des piles correspondant à un fonctionnement 

en H2/Air à 0,2 A/cm² pendant 14 h, la température de la pile étant portée à 180 °C pendant cette phase [86]. Cette 

phase de rodage a pour but de stabiliser les performances initiales de la pile, en permettant une bonne 

homogénéisation de l’acide phosphorique dans les couches actives des électrodes. 
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Figure 2. 5 - Schéma simplifié du fonctionnement du banc d’essais pendant la caractérisation du circuit A. 

2.3.1.1. Le protocole expérimental suivi 

Les caractérisations (détaillées au Tableau 2. 1) utilisées dans la méthode d’identification proposée sont : 

 Courbe de polarisation quasi-statique à débits régulés (coefficients de sur-stœchiométrie H2 / Air = 1,2 / 2) :  

Cette courbe de polarisation est réalisée dans le sens descendant, en commençant par une stabilisation de 15 

minutes sur le courant maximum (1,22 A/cm²). Ce courant maximum (fixé de manière arbitraire, mais en 

ayant au minimum 𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙 > 0,3 𝑉) a tendance à diminuer avec le vieillissement. C’est pourquoi il a été fait le 

choix de réaliser la courbe de polarisation dans le sens descendant. Ceci facilite la procédure de caractérisation 

car, une fois le courant maximum trouvé, en augmentant le courant progressivement, on stabilise la pile sur 

ce point de fonctionnement pour lancer la caractérisation avec le Diagnostack. A l’inverse, réaliser la courbe 

de polarisation dans le sens montant impose de faire préalablement une première recherche du courant 

maximum avant de redescendre stabiliser la pile à bas courant, ce qui ajoute une montée/descente en courant 

supplémentaire dans la procédure de caractérisation susceptible de dégrader la pile. Cependant, il se pourrait 

que cette procédure de maintien de la pile pendant quelques minutes à courant maximum entraîne une 

dégradation de la pile [89], pouvant justifier sa remise en question. Une analyse de la manière de réaliser la 

courbe de polarisation et du vieillissement potentiel infligé à la pile par cette caractérisation, est menée dans 

le cadre de la thèse de M. Baudy. 

Les 12 autres paliers ont un temps de stabilisation de 2 minutes, au bout de chacun desquels on relève la 

tension de la cellule ainsi que les pressions et température moyennes. Pour les 6 paliers compris entre 

0,1 A/cm² et 1 A/cm² (inclus), une spectroscopie d’impédance électrochimique entrelacée est réalisée après 

ces 2 minutes de stabilisation, avec des fréquences d’excitation comprises entre 1 Hz et 20 kHz (appliquées 

dans le sens décroissant). Pendant cette EIS, les débits sont maintenus fixes et égaux à la valeur qu’ils avaient 

pendant la période de stabilisation, afin de limiter les perturbations sur les débits et les pressions. Avec le recul 

pris depuis cette décision, il apparaît intéressant de garder les débits fixes pour les EIS à haute fréquence (HF) 

et même éventuellement à basse fréquence (BF) pour éviter des perturbations. En revanche, à très basse 

fréquence (TBF), il pourrait être intéressant de réguler les débits en fonction du courant afin d’analyser 

l’impédance d’une pile conservant des coefficients de sur-stœchiométrie quasiment constants, ce qui est 

impossible au-delà d’une certaine fréquence en raison du retard dans la régulation des débits. Les débits sont 

de nouveau régulés par rapport au courant après l’EIS, ceci afin de conserver des coefficients de sur-

stœchiométrie constants sur les différents paliers. Le banc utilisé ayant vocation à imposer des profils de 

courant à haute fréquence, la bande passante est supérieure à 100 kHz, ce qui permet de monter pendant l’EIS 

à des fréquences de 20 kHz voire davantage sans atténuation du signal. 

En additionnant les durées des rampes, des stabilisations et des EIS sur les différents paliers, on arrive à une 

durée totale de la caractérisation de 66 minutes environ. De manière approximative avec l’hypothèse du 

premier harmonique, on peut donc considérer que la courbe de polarisation effectuée est comparable, en 

termes de sollicitation des phénomènes dynamiques, à un balayage très basse fréquence d’environ 0,13 mHz. 
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Un enregistrement de la tension, du courant et des conditions opératoires (les débits de gaz, les pressions des 

gaz à l’entrée et à la sortie à l’anode et à la cathode, la température de la pile) est réalisé par le Sefram avec 

une fréquence d’échantillonnage de 1 Hz. 

 Courbe de polarisation quasi-statique réalisée à débits maximaux : 

Elle est réalisée de la même manière que la courbe à débits régulés, excepté le fait que les débits sont gardés 

constants et égaux aux débits équivalents pour le point de courant maximum (1,22 A/cm²) soit 0,464 NL/min 

d’H2 et 1,836 NL/min d’air. 

 Balayages 0 – 1,1 A/cm² à débits maximaux (équivalents 1,22 A/cm²) : 100 mHz, 500 mHz, 1 Hz et 10 Hz. 

Plusieurs périodes sont effectuées pour chaque fréquence de balayage pour laisser le temps au système de se 

stabiliser. Un enregistrement de la tension, du courant et des conditions opératoires est réalisé par le Sefram 

avec une fréquence d’échantillonnage de 20 Hz, le maximum possible au vu du nombre de paramètres 

enregistrés sur cet équipement. Le balayage à 10 Hz n’est pas enregistré par le Sefram car trop rapide, ce sont 

donc les données du Diagnostack qui sont utilisées pour ce balayage. 

 Balayage 0 – 1,1 A/cm² à débits régulés 100 mHz, avec enregistrement de la tension, du courant et des 

conditions opératoires par le Sefram.  

Ce balayage est exploité dans le but de valider la pertinence du modèle dynamique de la pile à débits régulés. 

Cependant, l’inertie dans la régulation des débits de gaz entraîne de fortes hystérésis sur les coefficients de 

sur-stœchiométrie et sur les pressions, ce qui empêche l’exploitation de ces données comme cela est montré 

en section 2.3.1.3. 

Tableau 2. 1 – Conditions opératoires des caractérisations de la pile PEMFC-HT. 

Caractérisations 

effectuées en H2/Air à 

160°C et à pression 

atmosphérique 

Débits régulés 

(coefficients de sur-stœchiométrie 

H2/Air : 1,2/2) 

Débits maximaux 

(équivalents 1,22 A/cm²) 

Balayages fort courant 

Balayage 100 mHz (20 périodes) 

avec enregistrement de l’évolution 

du courant, de la tension et des 

conditions opératoires sur le Sefram 

à 20 Hz. 

Balayages 100 mHz, 500 mHz, 1 Hz (20 

périodes) avec enregistrement de l’évolution 

du courant, de la tension et des conditions 

opératoires sur le Sefram à 20 Hz. 

 

Balayage 10 Hz (100 périodes). 

Courbe de polarisation 

quasi-statique 

1ère courbe à débits régulés, 2ième courbe à débits maximaux 

Paliers [A/cm²] :  

     1,22 ; 1,18 ; 1,1 ; 1 ; 0,8 ; 0,6 ; 0,4 ; 0,2 ; 0,1 ; 0,05 ; 0,04 ; 0,02 ; 0 

Temps de stabilisation :  

     15 minutes de stabilisation initiale puis 2 minutes/palier. 

Rampe de changement de palier :  

     0,1 A/s 

Enregistrement de l’évolution du courant, de la tension et des conditions opératoires 

sur le Sefram à 1 Hz. 

Spectroscopie 

d’impédance 

électrochimique 

entrelacée 

Mêmes EIS pour les deux courbes réalisées 

Paliers [A/cm²] (amplitude de l’ondulation en % du courant) :  

     1 (0,04%) ; 0,8 (0,06%) ; 0,6 (0,07%) ; 0,4 (0,1%) ; 0,2 (0,2%) ; 0,1 (0,4%) 

     (débits maintenus fixes pendant l’EIS) 

Amplitude de l’ondulation : 

     2 Ampères crête-à-crête 

Gammes de fréquences : 

     20 kHz -> 150 Hz ; 200 Hz -> 1 Hz ; 18 kHz -> 5 Hz  

     180 Hz -> 5 Hz ; 16 kHz -> 100 Hz ; 160 Hz -> 10 Hz 

 

La Figure 2. 6 présente les mesures effectuées à débits régulés (DR) puis à débits maximaux (DM) sur la 

monocellule PEMFC-HT. 
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Figure 2. 6 – Evolution des grandeurs pendant les courbes de polarisation à débits régulés et maximaux. 

Les relevés de la courbe de polarisation montrent une dynamique lente de l’OCV de la pile. On peut se poser 

la question d’augmenter le temps de stabilisation de la pile à l’OCV au-delà de 2 minutes, car, comme visible à la 

Figure 2. 6, la dynamique sur l’OCV est particulièrement lente, et la stabilisation semble obtenue au bout de 5 

minutes environ. 

L’intérêt de réaliser une courbe de polarisation + EIS à débits maximaux, en plus de celle à débits régulés 

classiquement réalisée, est de pouvoir extraire les paramètres d’un modèle quasi-statique de la pile pour ces deux 

modes opératoires. Les performances de la PEMFC-HT sont en effet très sensibles à la valeur du coefficient de 

sur-stœchiométrie d’air comme montré dans les travaux de thèse de S. Rigal (Figure 2. 7). L’augmentation du 

coefficient de sur-stœchiométrie d’air de 2 à 3,5 fait gagner 7 mV à la tension d’une monocellule PEMFC-HT 

fonctionnant à 0,2 A/cm² à 160°C et à pression atmosphérique, et ayant par ailleurs un coefficient de sur-

stœchiométrie d’H2 de 1,2. 

Les paramètres du modèle quasi-statique à débits maximaux sont ensuite injectés dans le modèle dynamique 

afin de pouvoir identifier les capacités 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  à partir des balayages réalisés à débits maximaux. Comme cela 

sera détaillé par la suite, nous faisons en effet l’hypothèse que la valeur de ces deux capacités est indépendante des 

coefficients de sur-stœchiométrie des gaz. Le mode de fonctionnement à débits maximaux est justifié par le fait 

que la régulation du système pile ne peut pas suivre des balayages rapides (risque de starvation). On a donc de très 

forts coefficients de sur-stœchiométrie à bas courant (égal à 12 pour l’air à 0,2 A/cm²). 

Si l’on utilise les paramètres du modèle quasi-statique à débits régulés pour identifier les capacités à partir des 

balayages réalisés à débits maximaux, l’identification trouve des valeurs permettant d’expliquer à la fois la 

dynamique sur la tension de la pile et également l’écart dû à l’augmentation des performances de la pile à débits 

maximaux. La précision s’en trouve fortement diminuée comme visible en annexe A.3.1. 
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Figure 2. 7 – Influence du coefficient de sur-stœchiométrie d’air sur la tension d’une monocellule PEMFC-

HT Advent PBI à 0,2 A/cm² [52]. 

2.3.1.2. Les courbes de polarisation et EIS 

Les courbes de polarisation quasi-statiques à débits régulés et maximaux sont visibles à la Figure 2. 9. Chaque 

point de la courbe correspond à la moyenne de la tension sur les 10 dernières secondes du palier. 

On peut observer l’impact de l’augmentation des coefficients de sur-stœchiométrie, qui améliorent fortement 

les performances de la pile avec un maximum de +21 mV à 0,8 A/cm². Pour les deux courbes, la tension au point 

de fonctionnement à 1,22 A/cm² est presque la même (4 mV d’écart) car la pile est alimentée avec les mêmes 

débits pour ce point de fonctionnement. 

Les spectres d’impédance obtenus par le Diagnostack sont présentés sur le diagramme de Nyquist à la Figure 

2. 10. La résistance ohmique de la pile est mesurée au point d’intersection du diagramme avec l’axe des parties 

réelles (partie imaginaire nulle) à haute fréquence (autour de 8 kHz). Les valeurs de la résistance ohmique, pour 

chaque palier intégrant une EIS et selon la nature du débit, sont données au Tableau 2. 2. 

L’amélioration des performances de la pile à débits maximaux est explicable par l’augmentation des pressions 

partielles des gaz au niveau des sites actifs. Cependant, le fait de souffler fort dans la pile a également tendance à 

l’assécher, ce qui pourrait expliquer en partie l’augmentation de la résistance ohmique visible au Tableau 2. 2. En 

effet, celle-ci subit une augmentation jusqu’à 21 % pour le point à 0,1 A/cm². Le rôle de la vapeur d’eau dans le 

transport des protons n’est cependant pas clair en PEMFC-HT, même si l’humidité des gaz entrants semble 

impacter ses performances [57]. On pourrait également avancer une explication complémentaire à l’augmentation 

des performances à débits maximaux : la distribution de l’acide phosphorique dans les couches actives des 

électrodes pourrait être modifiée en un nouvel équilibre, réversible, par le fort débit de gaz actif qui vient exercer 

une pression sur l’acide et le pousse vers la membrane. Cette nouvelle distribution de l’acide aurait pour 

conséquence d’améliorer les phénomènes de diffusion (épaisseur d’acide moins importante à traverser pour les 

gaz actifs) et d’activation (surface active différemment accessible). Une illustration de cette idée est donnée pour 

le côté H2 à la Figure 2. 8. La nouvelle distribution de l’acide pourrait également modifier le recouvrement des 

particules de Pt, en diminuant notamment l’occupation de ses sites actifs par les ions dihydrogénophosphate 

𝐻2𝑃𝑂4
−.  
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Figure 2. 8 – Illustration (côté H2) de l’effet de forts débits sur la distribution de l’acide dans la couche 

d’activation et des ions 𝐻2𝑃𝑂4
− sur les particules de Pt. 

 

Figure 2. 9 - Courbes de polarisation quasi-statiques de la pile 1 en fonctionnement à débits régulés et à 

débits maximaux. 
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Figure 2. 10 - Spectres d’impédance de la pile 1 sur les différents paliers des courbes de polarisation à débits 

régulés et à débits maximaux. 

Tableau 2. 2 – Valeurs de la résistance ohmique de la pile 1 selon les paliers et la nature du débit. 

Paliers 

[A/cm²] 

Résistance ohmique à débits régulés 

[mΩ.cm²] 

Résistance ohmique à débits maximaux 

[mΩ.cm²] 

0,1 73,3 88,9 

0,2 72,6 82,3 

0,4 71,8 76,8 

0,6 70,8 73,7 

0,8 70,3 72 

1 69,6 70,3 

 

Sur les relevés des spectres d’impédance, il est difficile de distinguer un demi-cercle pour les points relevés à 

basses fréquences (inférieures à 20 Hz), particulièrement pour les paliers à fort courant. Ceci pourrait être dû à une 

variation des conditions opératoires de la pile pendant cette phase, notamment la concentration de gaz dans les 

canaux. Toutefois, dans cette étude, les spectres à basses fréquences ne sont pas utilisés pour identifier les 

paramètres du modèle. Seul le relevé de la valeur de la résistance ohmique en fonction du point de fonctionnement 

de la pile est utilisé pour l’identification des paramètres du modèle quasi-statique. 

2.3.1.3. Les balayages à fort courant 

Les courbes de polarisation obtenues à partir des multi-balayages 0 - 1,1 A/cm² à débits maximaux sont 

présentées à la Figure 2. 11. Ces balayages sont réalisés avec un débit équivalent à la densité de courant maximale 

de la courbe de polarisation (1,22 A/cm²) et non pas à leur propre densité maximale de courant (1,1 A/cm²). Ceci 

permet de pouvoir simuler la réponse de la pile à ces balayages en utilisant le modèle de la pile paramétré à partir 

de la courbe de polarisation à débits maximaux. 

Les conditions opératoires de la pile (pressions, température, débits) sont enregistrées (par le Sefram) pendant 

les balayages 100 mHz (à débits régulés et à débits maximaux), 500 mHz et 1 Hz. Ils sont visibles à la Figure 2. 

12 qui présente l’enregistrement des balayages à 100 mHz effectué à débits régulés et à débits maximaux. On peut 

remarquer la plus grande variation des pressions dans la pile par rapport au balayage à 100 mHz effectué à débits 

maximaux. Ceci est évidemment lié à la forte variation des débits pendant le balayage.  
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Figure 2. 11 - Courbe de polarisation obtenues pour des multi-balayages réalisés à débits maximaux. 

 
Figure 2. 12 - Comparaison des balayages 100 mHz à débits régulés et à débits maximaux. 

La courbe de polarisation correspondant aux balayages 100 mHz à débits régulés et maximaux est également 

présentée à la Figure 2. 12. On peut remarquer que la courbe de polarisation à débits régulés s’éloigne nettement 

de celle obtenue à débits maximaux, pas uniquement en termes de performances mais également en termes 

d’hystérésis. Ceci est dû au retard dans la régulation des débits par rapport au courant produit par la pile, évalué à 

environ 500 ms. La boucle de régulation des débits est composée d’un capteur de courant (LEM LA100P/SP13 

100 A) et d’un Ulcos qui permet de convertir l’information de courant en consigne de débit envoyé au contrôleur 

de débit (Brooks GF40). Celui-ci mesure le débit et a une boucle de régulation interne, affichée par le constructeur 

comme ayant un temps de réponse inférieur à 1 seconde.  
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Ce retard dans la régulation des débits entraîne de fortes hystérésis sur les coefficients de sur-stœchiométrie 

et, dans une moindre mesure, sur les pressions dans la pile, comme visible sur la Figure 2. 13 : pour un même 

courant, la pile voit ses conditions opératoires varier, ce qui entraîne l’hystérésis visible sur la courbe de 

polarisation. 

Nous avons également réalisé, sur des MEA utilisés pour valider les fonctionnalités du banc, un balayage à 

débits régulés avec une fréquence de 500 mHz : le délai dans la régulation entraîne logiquement des hystérésis 

plus importantes sur les coefficients de sur-stœchiométrie, au point que la tension de la pile descend, de manière 

irrégulière, jusqu’à 0,1 V sur les 20 périodes réalisées (voir annexe A.3.2). 

 

Figure 2. 13 - Hystérésis sur les conditions opératoires de la pile lors du balayage 100 mHz à débits régulés. 

2.3.2. La méthode d’identification du modèle fort signal en deux étapes 

Il existe plusieurs méthodes pour identifier les paramètres du modèle dynamique fort signal de la pile.  

Parmi ces méthodes, l’une d’elles s’appuie sur l’exploitation de la courbe de polarisation quasi-statique (pour 

l’identification des paramètres associés au modèles quasi-statique), et des spectres d’impédance (pour 

l’identification du modèle petit signal).  

Une autre possibilité est de relever la tension de la pile pour des sollicitations dynamiques fort signal afin 

d’identifier directement les condensateurs du modèle fort signal, en utilisant, pour le reste des paramètres de 

ce modèle, la valeur des paramètres du modèle quasi-statique. C’est cette méthode qui a été choisie pour 

l’identification des paramètres dynamiques de la pile. Elle a l’avantage de permettre de se passer, en théorie, d’un 

impédancemètre ainsi que des hypothèses de linéarité du modèle petit signal. On peut cependant se poser la 

question de l’impact de sollicitations fort signal sur la durée de vie de la pile. 

L’utilisation de balayages fort courant à différentes fréquences pour identifier les paramètres d’un modèle 

dynamique a également été effectuée dans la thèse de R. Saisset [194], puis par G. Fontes [72] sur une pile PEMFC-

BT et O. Rallières [45] sur un électrolyseur PEMFC-BT. Dans ces travaux, l’ensemble des paramètres du modèle 

dynamique a été identifié à partir des balayages fort courants. La démarche suivie dans cette étude est différente. 

En effet, seules les valeurs des condensateurs 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 sont identifiées à partir des balayages fort courants. 

L’intérêt de cette méthode est de pouvoir identifier les paramètres du modèle par des mesures dédiées selon le 

domaine de validité du modèle : la courbe de polarisation (pour les paramètres du modèle quasi-statique) et les 

balayages dynamiques (pour les paramètres du modèle dynamique). 

La méthode d’identification proposée permet d’aboutir à l’identification de différents modèles de la pile : 
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 Le modèle quasi-statique de la pile à coefficients de sur-stœchiométrie constants (H2 / Air : 1,2 / 2) aussi 

appelé modèle à débits régulés. 

 Le modèle quasi-statique de la pile à débits maximaux (équivalents 1,22 A/cm²). L’intérêt d’obtenir ce modèle 

est de pouvoir ensuite injecter les paramètres obtenus dans le modèle dynamique de la pile à débits maximaux 

afin d’identifier les condensateurs 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  à partir des balayages fort courants réalisés à débits maximaux. 

 Le modèle dynamique de la pile à débits maximaux (équivalents 1,22 A/cm²).  

 Le modèle dynamique de la pile à coefficients de sur-stœchiométrie constants (H2/Air : 1,2/2) aussi appelé 

modèle dynamique à débits régulés. Les valeurs des condensateurs du modèle dynamique sont considérées 

indépendantes des coefficients de sur-stœchiométrie. Ainsi, le modèle dynamique de la pile à débits régulés 

est obtenu à partir des paramètres du modèle quasi-statique de la pile à débits régulés et des valeurs des 

condensateurs du modèle dynamique à débits maximaux. 

2.3.2.1. Identification des paramètres du modèle quasi-statique 

Pour l’identification des paramètres du modèle, la valeur du coefficient de transfert de charge global 𝛼 n’a pas 

été imposée. Elle sera considérée comme une variable à identifier afin d’une part d’améliorer la précision du 

modèle, et d’autre part de vérifier que la valeur obtenue est proche de la valeur attendue. La valeur du coefficient 

𝛼 aurait pu être fixée à 0,5 comme cela a parfois été fait, y compris en PEMFC-HT [63], car la cinétique du 

processus de transfert de charge est semblable pour les 2 électrodes en platine. 

Les paramètres 𝛼 et 𝛽 sont également considérés comme des paramètres structurels des piles et donc 

indépendants des coefficients de sur-stœchiométrie. Deux possibilités se présentent : soit les valeurs de ces 

paramètres sont fixées par pile ou bien pour l’ensemble des 4 cellules, en considérant que les MEA sont issus du 

même lot. La première approche a été retenue afin d’améliorer la précision du modèle. Les valeurs des coefficients 

𝛼 et 𝛽 obtenues dans le cadre de la deuxième approche, notés 𝛼𝑃𝐸𝑀𝐻𝑇 et 𝛽𝑃𝐸𝑀𝐻𝑇, sont cependant proches et 

également données dans le Tableau 2. 4 pour information (non utilisées par la suite). La méthode d’identification 

est donc multi-courbes, 2 dans notre cas : la courbe à débits régulés et celle à débits maximaux. Il y a au total 8 

paramètres à identifier pour chaque pile : 

 𝑗0𝜆=𝐶𝑇𝐸
 et 𝑗0𝑄=𝑀𝐴𝑋

 les densités de courant d’échange respectivement dans le cas à débits régulés et maximaux, 

 𝑗𝑙𝑖𝑚𝜆=𝐶𝑇𝐸
 et 𝑗𝑙𝑖𝑚𝑄=𝑀𝐴𝑋

 les densités de courant limite respectivement dans le cas à débits régulés et maximaux, 

 𝑗𝑛𝜆=𝐶𝑇𝐸
 et 𝑗𝑛𝑄=𝑀𝐴𝑋

 les densités de courant interne respectivement dans le cas à débits régulés et maximaux, 

 𝛼 le coefficient de transfert de charge, 

 𝛽 le coefficient empirique de diffusion. 

Pour l’identification, les bornes appliquées à chaque paramètre sont indiquées dans le Tableau 2. 3. Elles ont 

été fixées à partir de l’expérience du LAPLACE sur l’identification des paramètres de modèles de piles [52]. 

Tableau 2. 3 – Bornes des paramètres du modèle quasi-statique. 

Paramètre Borne minimale Borne maximale 

𝑗0 [A/cm²] 1 E-10 1 E-03 

𝑗𝑙𝑖𝑚 [A/cm²] 1 1 E+02 

𝑗𝑛 [A/cm²] 1 E-08 1 E-01 

𝛼 1 E-03 5 E-01 

𝛽 1 E-01 9 E-01 

L’identification a été réalisée sur Matlab en utilisant la fonction de minimisation des moindres carrés 

« lsqnonlin », appliquée à l’écart entre la tension simulée 𝑈𝑀𝑂𝐷𝑝𝑜𝑙𝑎
 et mesurée 𝑈𝑀𝐸𝑆𝑝𝑜𝑙𝑎

 pour les 13 paliers de 

chacune des deux courbes. A noter qu’il pourrait être pertinent de pondérer les écarts modèle - mesure en fonction 

du courant de la pile, afin de minimiser l’erreur sur l’ensemble de la courbe de polarisation. On pourrait au contraire 

faire le choix de donner davantage de poids aux erreurs dans les zones fortement non-linéaires de la courbe de 

polarisation (haut et bas courant) afin d’avoir une meilleure précision dans ces zones. Nous n’avons pas réalisé de 

pondération, les résultats obtenus étant déjà très bons sur l’ensemble de la courbe de polarisation. 

Les valeurs de la résistance ohmique du modèle, selon le niveau du palier, ont été obtenues par la méthode de 

la spectroscopie d’impédance (Tableau 2. 2).  Pour les paliers inférieurs à 0,1 A/cm², la valeur de Rohm sera fixée 

respectivement à 73,3 et 88,9 mΩ.cm² dans les cas à débits régulés et à débits maximaux, et pour les paliers 

supérieurs à 1 A/cm², elle sera prise à respectivement 69,6 et 70,3 mΩ.cm². A noter que la valeur de cette résistance 

est rigoureusement la même pour les cas à débits régulés et maximaux pour le point de fonctionnement à 

1,22 A/cm² (l’erreur engendrée par cette simplification est minime et négligeable). Dans le cas où l’on ne 
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disposerait pas d’un impédancemètre, il serait possible d’estimer la valeur de la résistance ohmique avec la 

méthode d’interruption de courant. Celle-ci est cependant a priori moins précise (voir section 1.2.2.4). 

Pour l’identification des paramètres, les conditions opératoires relevées lors de l’expérimentation : 

température de la pile et pression moyenne des compartiments anodique et cathodique (en faisant la moyenne des 

pressions d’entrée et de sortie des piles) sont des données d’entrée du modèle. 

Les valeurs des paramètres obtenus pour la pile 1 sont présentées dans le Tableau 2. 4. La comparaison des 

courbes de polarisation mesurées et simulées est présentée à la Figure 2. 14. 

Tableau 2. 4 – Valeurs des paramètres obtenus pour les modèles quasi-statique à débits régulés (𝜆 = 𝐶𝑇𝐸) et 

à débits maximaux (𝑄 = 𝑀𝐴𝑋). 

Paramètre du modèle quasi-statique Valeur obtenue (Pile n°1) 

𝑗0𝜆=𝐶𝑇𝐸
 [A/cm²] 8,41 E-07 

𝑗0𝑄=𝑀𝐴𝑋
 [A/cm²] 1,24 E-06 

𝑗𝑙𝑖𝑚𝜆=𝐶𝑇𝐸
 [A/cm²] 1,771 

𝑗𝑙𝑖𝑚𝑄=𝑀𝐴𝑋
 [A/cm²] 1,775 

𝑗𝑛𝜆=𝐶𝑇𝐸
 [A/cm²] 9,64 E-05 

𝑗𝑛𝑄=𝑀𝐴𝑋
 [A/cm²] 4,22 E-05 

𝛼 0,547 

𝛽 0,1142 

𝛼𝑃𝐸𝑀𝐻𝑇 0,544 

𝛽𝑃𝐸𝑀𝐻𝑇 0,117 

 

Figure 2. 14 - Comparaison des courbes de polarisation mesurées et simulées par les modèles quasi-statique 

à débits régulés et à débits maximaux. 

Les erreurs relatives et écarts absolus moyens et maximaux, ainsi que la valeur du coefficient de détermination 

𝑅2 sont donnés pour les deux courbes de polarisation dans le Tableau 2. 5. 
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Tableau 2. 5 – Indicateurs d’identification des modèles quasi-statiques à débits régulés et maximaux. 

Indicateur Courbe de polarisation à débits 

régulés 

Courbe de polarisation à débits 

maximaux 

  relative moyenne [%] 0,49 0,52 

Erreur relative maximale [%] 1,27 1,06 

Ecart absolu moyen [mV] 2,7 2,93 

Ecart absolu maximal [mV] 7,1 5,41 

𝑅² 0,99962 0,99965 

On peut remarquer que la robustesse du modèle quasi-statique est très bonne sur toute la plage des densités de 

courant et pour les deux modes opératoires (débits régulés et maximaux). 

Les paramètres du modèle quasi-statique étant connus, il est possible de tracer l’évolution des chutes de tension 

d’activation, de diffusion et ohmiques selon le courant de la pile (Figure 2. 15). 

 
Figure 2. 15 - Evolution des chutes de tension en fonction du courant de la pile, calculées avec les modèles 

quasi-statiques à débits régulés et à débits maximaux. 

Bien que l’écart entre les courbes de polarisation à débits régulés et à débits maximaux soit très faible pour le 

point à 1,22 A/cm² (4 mV comme évoqué en section 2.3.1.2), l’identification simultanée des deux courbes entraine 

un écart de 12 mV sur les tensions simulées pour ce même point (ce qui correspond à l’erreur de simulation la plus 

importante sur toute la plage de densités de courant). 

On remarque que, bien que cela ne soit pas facilement visible sur la courbe de polarisation, on a bien un coude 

de diffusion non-linéaire qui commence à apparaître pour les densités de courant supérieures à 1 A/cm². Il est 

important, pour bien sensibiliser les paramètres liés à la diffusion, d’avoir des mesures de la courbe de polarisation 

pour des points à fort courant. En effet, si la courbe de polarisation ne présente pas des points à hautes densités de 

courant, même si la valeur de la résistance ohmique de la pile est connue, les paramètres 𝛽 et 𝑗𝑙𝑖𝑚 ne seraient pas 

dissociables dans l’expression des pertes par diffusion (équation (2. 5)). Dans ce cas, une possibilité proposée par 

[72] consiste à fixer arbitrairement la valeur de la densité de courant limite 𝑗𝑙𝑖𝑚 et d’identifier 𝛽. De la même 

manière, les points à bas courant contiennent beaucoup d’information sur les phénomènes d’activation et 

permettent de bien dissocier les contributions des coefficients 𝛼 et 𝑗0. Enfin, la valeur de l’OCV permet de 

déterminer la valeur de 𝑗𝑛.  

La valeur des courants à chaque palier de la courbe de polarisation a été déterminée en amont des essais en 

réalisant une étude de sensibilité du modèle. Le choix s’est appuyé sur une mesure d’une courbe de polarisation 

comportant 21 paliers en plus de l’OCV qui a été réalisée sur une monocellule PEMFC-HT Advent PBI [52]. Il a 

été montré qu’il était possible de supprimer des paliers sans impacter fortement la robustesse du modèle. Ce sont 
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surtout les paliers dans la zone linéaire de la pile, entre les bas et les forts courants, qui peuvent être espacés. Cela 

permet d’accélérer la caractérisation totale des 4 piles.   

La Figure 2. 15 montre que la chute de tension associée aux phénomènes d’activation est plus faible pour le 

tracé à débits maximaux, quelle que soit la valeur du courant. Ceci est dû à l’augmentation de 𝑗0 lors du 

fonctionnement à débits maximaux (Tableau 2. 4). Ceci pourrait éventuellement être lié à la nouvelle distribution 

de l’acide lorsqu’on opère à forts débits (Figure 2. 8), qui pourrait, en modifiant le recouvrement des particules de 

Pt, augmenter la surface électro-active (ESA) dans ces conditions grâce à la moindre occupation des sites actifs du 

Pt par les ions 𝐻2𝑃𝑂4
− [61]. Cependant, cette hypothèse est à nuancer par le fait qu’on peut également considérer 

qu’il y a moins de sites actifs sur la particule de Pt étant donné que certaines zones ne seront plus en contact avec 

l’acide, nécessaire au transport des protons… Également, on peut se poser la question de l’impact d’une telle 

modification de la distribution de l’acide sur la valeur de 𝐶𝑑𝑐, considérée indépendante des coefficients de sur-

stœchiométrie dans la méthode d’identification proposée. Des voltampérométries cycliques réalisées à différents 

débits sont analysées en section 4.4.2 afin d’essayer de répondre à cette problématique. 

Les pertes ohmiques sont très légèrement augmentées à débits maximaux sur une partie de la plage de densités 

de courant, comme attendu au regard des valeurs obtenues. On ne peut voir au final que peu d’écart sur les pertes 

par diffusion, même si l’on voit que la valeur de 𝑗𝑙𝑖𝑚 obtenue est très légèrement supérieure à débits maximaux. 

Enfin, la valeur de 𝑗𝑛 est diminuée pour un fonctionnement à débits maximaux, ce qui pourrait être expliqué par 

le moindre écart entre la tension théorique réversible 𝐸𝑟é𝑣  et l’OCV. La valeur de 𝐸𝑟é𝑣  est en effet très peu impactée 

par la très légère augmentation des pressions partielles d’H2 (+9 mbar) et d’air (+26 mbar) en conditions à débits 

maximaux par rapport aux débits régulés. La valeur de l’OCV est, elle, augmentée de 42 mV. Cette augmentation 

de l’OCV en fonctionnement à débits maximaux ne trouve pas à ce jour d’explication claire. 

Afin de vérifier la robustesse du processus d’identification des paramètres du modèle quasi-statique, une 

nouvelle identification a été réalisée en prenant comme courbe de polarisation celle obtenue à partir de la 

simulation avec les paramètres du Tableau 2. 4. Il a été observé par cette approche dite « modèle-modèle », que 

les paramètres obtenus par l’algorithme d’identification gardent les mêmes valeurs quel que soit la nature du débit. 

2.3.2.2. Identification des valeurs des condensateurs du modèle dynamique 

L’identification des valeurs de 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  du modèle dynamique de la pile est réalisée à partir des mesures à 

débits maximaux pour les 4 balayages : 100 mHz, 500 mHz, 1 Hz et 10 Hz. 

Pour l’identification, les valeurs des bornes pour 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  sont indiquées dans le Tableau 2. 6. La 

dynamique des phénomènes de diffusion étant plus lente que celle des phénomènes d’activation, la borne 

maximum pour 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  est plus grande que celle pour 𝐶𝑑𝑐. 

Tableau 2. 6 – Bornes des paramètres d’identification du modèle dynamique. 

Paramètre Borne minimale Borne maximale 

𝐶𝑑𝑐 [F/cm²] 1 E-03 5 E-01 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  [F/cm²] 1 E-03 1 E+01 

L’identification est réalisée en utilisant un algorithme génétique mono-objectif intégré à Matlab [195]. Celui-

ci est paramétré avec une population de 200 individus et il est relancé 10 fois (multi-start) afin d’augmenter la 

probabilité d’obtenir le minimum global. Le choix d’un tel algorithme a été fait afin de diminuer le nombre de fois 

où la fonction objectif doit être calculée. Cette fonction objectif lance la simulation des 4 balayages à partir des 

valeurs des capacités définies par la fonction ‘Genetic Algorithm’ puis elle calcule l’erreur totale quadratique entre 

la réponse du modèle et la mesure. Afin de laisser passer la phase transitoire (due à la présence de condensateurs 

dans le modèle), cette erreur n’est pas calculée sur les premières périodes des balayages. Cette erreur est calculée 

pour chacun des 4 balayages, puis elles sont cumulées en les pondérant par le nombre de points de mesure pour 

chaque balayage. Cela permet d’atténuer l’influence du nombre d’acquisitions quelle que soit la fréquence de 

balayage sur la robustesse de l’identification de 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓. Une illustration du processus d’identification est 

donnée à la Figure 2. 16. 

Pour chaque balayage, les valeurs des conditions opératoires relevées par le Sefram sont injectées dans le 

modèle, excepté le balayage 10 Hz qui est trop rapide pour le système d’acquisition. La résistance ohmique est 

gardée constante et égale à la valeur moyenne des valeurs du Tableau 2. 2. Ce choix est une source potentielle 

d’erreurs entre le modèle et la mesure car la valeur de 𝑅𝑜ℎ𝑚 varie pour les balayages basse fréquence. Une 

possibilité pour estimer son évolution serait de réaliser des spectroscopies d’impédance ciblées au cours du 

balayage, ce qui a été fait dans la thèse de S. Rigal pour un balayage 1 mHz [52]. Dans le cadre des travaux 

présentés dans ce manuscrit, il a été jugé difficile de mettre en œuvre ce protocole pour le balayage lent à 100 mHz. 
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Les valeurs des paramètres obtenues pour la pile 1 sont indiquées dans le Tableau 2. 7. La comparaison entre 

les balayages à débits maximaux simulés et mesurés est présentée à la Figure 2. 17. 

 

Figure 2. 16 – Processus d’identification de 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 . 

Tableau 2. 7 - Valeurs des paramètres obtenus pour le modèle dynamique de la pile 1. 

Paramètres du modèle dynamique Valeurs obtenues pour la pile 1 

𝐶𝑑𝑐 [F/cm²] 0,022 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  [F/cm²] 0,196 

 
Figure 2. 17 - Comparaison des balayages (mesure et simulation) à débits maximaux pour la pile 1. 
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Les erreurs relatives et les écarts absolus moyens et maximaux, ainsi que la valeur du coefficient de 

détermination 𝑅2 sont donnés dans le Tableau 2. 8. 

Tableau 2. 8 – Comparaison du modèle dynamique avec les expérimentations pour les 4 balayages. 

Indicateurs 

Balayages réalisés à débits maximaux 

(équivalents 1,22 A/cm²) 

100 mHz 500 mHz 1 Hz 10 Hz 

Erreur relative 

moyenne [%] 
2,58 2,43 2,47 1,35 

Erreur relative 

maximale [%] 
7,03 6,3 8,28 2,95 

Ecart absolu moyen 

[mV] 
15,63 14,42 14,67 8,25 

Ecart absolu maximal 

[mV] 
60,13 50,4 47,18 19,51 

𝑅² 0,98325 0,98296 0,98007 0,98369 

 

L’analyse du Tableau 2. 8 montre que les résultats de la simulation sont corrects pour l’ensemble des 

balayages, ce qui n’est pas trivial au vu de la modélisation du comportement dynamique de la pile avec seulement 

2 condensateurs. Cependant, pour les balayages basse fréquence (surtout pour les balayages 100 mHz et 500 mHz), 

le modèle surestime les chutes de tension sur l’ensemble du domaine de fonctionnement de la pile (écart absolu 

moyen de 15 mV). Un écart est plus marqué à bas courant. Cette différence est dû, au moins en partie, à un écart 

important à bas courant entre la courbe de polarisation quasi-statique à débits maximaux et le balayage 100 mHz 

à débits maximaux (Figure 2. 18). 

 

Figure 2. 18 - Comparaison de la courbe de polarisation quasi-statique à débits maximaux avec un balayage 

100 mHz (modèle et mesure) à débits maximaux. 

On peut avancer les éléments d’explication suivants pour justifier cet écart : 

 La courbe de polarisation quasi-statique est identifiée à partir de points obtenus après une longue stabilisation 

(équivalent à un balayage de 0,13 mHz comme indiqué en section 2.3.1.1). Il peut ainsi avoir un effet de 

phénomènes dynamiques très lents sur la tension de la pile qui n’est pas observable sur les balayages. Ces 

dynamiques lentes pourraient être provoquées par des phénomènes d’oxydation du Pt comme précisé dans les 
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travaux de thèse de M. Tognan qui indique que l’ordre de grandeur de la dynamique de ces phénomènes est 

le mHz [70]. 

 La résistance ohmique de la pile, considérée constante pendant les balayages, dépend en réalité de la 

température du cœur de la pile et, dans une moindre mesure en PEMFC-HT, de l’humidité de la membrane 

[52]. Il est donc possible que la résistance ohmique de la pile varie de manière non négligeable pour les 

balayages basse fréquence. 

 

Une autre façon de réaliser l’identification du modèle dynamique à partir des balayages fort signal pourrait 

être d’identifier la valeur des condensateurs à partir des erreurs calculées sur 3 balayages (100 mHz, 1 Hz et 10 Hz 

par exemple) et de garder un balayage de vérification (500 mHz dans ce cas). 

2.3.3. Méthode d’identification du modèle fort signal en une seule étape 

Au cours de nos travaux, nous avons étudié la possibilité de réaliser l’identification du modèle fort signal en 

une seule étape. En effet, cela pourrait conduire à des résultats plus précis que la méthode en 2 étapes, en permettant 

d’utiliser toutes les informations disponibles pour fixer l’ensemble des paramètres. On perd cependant l’avantage 

de décorréler la partie résistive du modèle (obtenue avec les chutes de tension visibles sur la courbe de polarisation) 

de sa partie capacitive (obtenue avec les hystérésis sur les balayages). 

Cela signifie qu’il faut demander à l’algorithme d’optimisation d’identifier l’ensemble des paramètres du 

modèle dynamique de la pile à débits maximaux, y compris ceux communs au modèle quasi-statique. Les profils 

injectés dans cette optimisation, et simulés avec le modèle dynamique, sont donc : 

 La courbe de polarisation réalisée à débits maximaux. Pour simuler cette courbe de polarisation, une approche 

originale a été suivie : il s’agit de simuler, avec le modèle dynamique, la courbe de polarisation telle qu’elle 

a été réalisée. Le profil en courant suivi par la pile est donc injecté dans le modèle, et les phases dynamiques 

de rampe entre les paliers et de stabilisation sur les paliers sont donc également simulées. A noter que les EIS 

en fin de palier ne sont pas simulées, ce qui serait très gourmand en temps de calcul. Nous faisons donc 

l’hypothèse que ces EIS ont un impact négligeable sur la tension de la pile sur le reste du profil. L’évolution 

des conditions opératoires au cours de cette caractérisation sont enregistrées par le Sefram et injectées dans le 

modèle. L’erreur entre modèle et mesure peut alors être calculée de deux manières : soit en calculant l’erreur 

quadratique sur chacun des points de mesure (y compris sur les phases transitoires comme les rampes et le 

début des paliers), ce qui permet d’exploiter la dynamique très basse fréquence de la courbe de polarisation, 

soit en comparant uniquement les valeurs de tension stabilisées en fin de palier. 

A noter qu’il serait également possible dans une identification en une seule étape de suivre la même méthode 

qu’en section 2.3.2.1 en utilisant le modèle quasi-statique pour simuler les points de fonctionnement stabilisés. 

 Les balayages 100 mHz, 500 mHz, 1 Hz et 10 Hz réalisés à débits maximaux, avec les conditions opératoires 

enregistrées par le Sefram pour les trois premiers balayages. 

 

Cette identification en une seule étape permet d’obtenir le modèle dynamique de la pile à débits maximaux. 

Pour en déduire le modèle dynamique de la pile à débits régulés, il serait nécessaire d’identifier les paramètres 

communs au modèle quasi-statique tel que décrit en section 2.3.2.1 et d’intégrer ensuite les valeurs des capacités 

𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  du modèle dynamique à débits maximums. 

L’algorithme d’optimisation utilisé est « genetic algorithm ». Les résultats obtenus ne sont pas bons, 

l’identification des paramètres n’est pas performante. Nous attribuons ce résultat à la difficulté de séparer les effets 

statiques et dynamiques des différents paramètres, particulièrement ceux communs au modèle quasi-statique. 

Également, le temps de calcul est très important avec cette méthode. Cette approche, chronologiquement testée en 

premier, a ainsi été abandonnée au profit de la méthode d’identification en deux étapes présentée en section 2.3.2. 

2.3.4. Validation de la méthode d’identification proposée 

La principale hypothèse de la méthode d’identification proposée est de considérer que les capacités du modèle 

dynamique, 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 , sont indépendantes du courant et des coefficients de sur-stœchiométrie. 

Il paraît acceptable de considérer, en première hypothèse, que la capacité de double-couche électrochimique 

𝐶𝑑𝑐, qui dépend des interfaces électrode/électrolyte de la pile, n’est pas impactée par le coefficient de sur-

stœchiométrie. On peut cependant s’interroger sur l’impact sur 𝐶𝑑𝑐 de la distribution de l’acide dans les couches 

actives, éventuellement modifiée par la valeur des débits de gaz (voir section 2.3.1.2). 
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En revanche, la capacité représentant la dynamique des phénomènes de diffusion est, elle, théoriquement 

dépendante de la valeur de la résistance de diffusion 𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 (équation (2. 9) [72]), et de l’épaisseur de la couche de 

diffusion 𝛿 : 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 =
𝛿²

2𝐷𝑒𝑓𝑓,𝑂2
𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓

 (2. 10) 

Avec : 

𝛿 Epaisseur de la couche de diffusion [m] 

𝐷𝑒𝑓𝑓,𝑂2
 Coefficient de diffusion effectif du dioxygène [m².s-1] 

𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 Résistance de diffusion [Ω] 

 

La valeur de 𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 peut être considérée indépendante de la nature des débits. En effet, la valeur de 𝑗𝑙𝑖𝑚 est 

quasiment constante entre les modèles quasi-statiques à débits régulés et à débits maximaux (section 2.3.2.1). Par 

ailleurs, le coefficient empirique de diffusion β est considéré indépendant des coefficients de sur-stœchiométrie. 

Sous réserve que l’épaisseur de la couche de diffusion δ soit indépendante des coefficients de sur-stœchiométrie 

(hypothèse discutable), la valeur de la capacité 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  peut donc être considérée constante pour les modèles 

dynamiques à débits régulés et à débits maximaux. En revanche, la valeur de 𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 est sensible au point de 

fonctionnement de la pile car sa valeur est multipliée par un facteur 2 entre les points de fonctionnement 0,1 A/cm² 

et 1 A/cm² (équation (2. 9)). La valeur de 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 est donc en théorie fonction du courant de la pile. 

Pour appuyer cette hypothèse, deux méthodes de validation sont proposées pour le modèle dynamique à 

coefficients de sur-stœchiométrie constants (à débits régulés). La première consiste à exploiter le balayage 

100 mHz réalisé à débits régulés pendant la caractérisation. La deuxième consiste à la comparaison des spectres 

d’impédance mesurés avec les spectres d’impédance obtenus à partir du modèle petit signal. 

2.3.4.1. Validation du modèle pour un balayage 100mHz réalisé à débits régulés 

Le modèle dynamique à débits régulés est utilisé pour simuler la tension de la pile pour un balayage de 

100 mHz. La comparaison de la tension entre la mesure et la simulation est donnée à la Figure 2. 19. Comme 

évoqué en section 2.3.1.3, le délai dans la régulation des débits de gaz, de l’ordre de 500 ms, entraîne de fortes 

hystérésis sur les coefficients de sur-stœchiométrie et, dans une moindre mesure, sur les pressions des gaz (visibles 

à la Figure 2. 13). Ainsi, pendant ce balayage, la pile n’est pas dans des conditions à coefficients de sur-

stœchiométrie constants. Malgré l’injection des conditions opératoires dans le modèle, celui-ci ne permet pas de 

reproduire de manière acceptable son comportement car il ne reproduit pas l’effet de la variation des coefficients 

de sur-stœchiométrie sur la tension de la pile. 

 
Figure 2. 19 - Comparaison simulation/mesure de la tension de la pile 1 pour un balayage 100 mHz effectué 

à débits régulés. 
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2.3.4.2. Validation du modèle sur les spectres d’impédance 

Les spectroscopies d’impédance réalisées sur certains paliers de la courbe de polarisation permettent d’obtenir 

l’impédance complexe de la pile pour une gamme de fréquences d’excitation. L’évolution de cette impédance en 

fonction de la fréquence est représentée dans le plan de Nyquist.  

Il est possible, à partir du modèle petit signal de la pile présenté à la section 2.2.2, de calculer l’impédance de 

la pile et ainsi obtenir son spectre en fonction de la fréquence. Ainsi, une comparaison a été effectuée (Figure 2. 

20) entre le spectre de l’impédance obtenu à partir du modèle et celui obtenu à partir de la spectroscopie 

d’impédance pour les débits régulés. Cette comparaison permet d’estimer le domaine de validité du modèle dans 

le domaine fréquentiel. 

 

Figure 2. 20 - Comparaison des spectres d’impédance mesurés et simulés sur le diagramme de Nyquist pour 

les différents paliers de la courbe de polarisation quasi-statique à débits régulés. 

La comparaison des spectres d’impédance montre que malgré la simplicité de la modélisation des phénomènes 

dynamiques de la pile par l’ajout de 𝐶𝑑𝑐 et𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 , l’évolution de l’impédance du modèle est correcte comparé à 

celle mesurée quel que soit le point de fonctionnement de la pile (pour une plage de fréquence comprise entre 

10 Hz et 10 kHz). Un écart apparaît pour les hautes (> 10 kHz) et basses fréquences (< 10 Hz). Pour les hautes 

fréquences, il faudrait ajouter dans le modèle une inductance en série pour prendre en compte cet effet inductif de 

la pile. Par ailleurs, pour modéliser plus fidèlement le comportement de l’impédance à basse fréquence 

(phénomènes de diffusion), il serait nécessaire d’ajouter au modèle plusieurs circuit RC [193]. Ce niveau de 

modélisation permettrait de représenter les 2 phénomènes de transport suivants :  

 Transport par diffusion du dioxygène à travers la vapeur d’eau dans la couche de diffusion cathodique.  

 Transport du dioxygène par dissolution dans l’acide phosphorique au niveau de la couche d’activation 

cathodique.  

De même, pour améliorer le comportement du modèle à haute fréquence, il faudrait remplacer la modélisation 

du circuit Ract/Cdc idéalement en une infinité de circuits R/C parallèle pour bien modéliser l’impact de la porosité 

des couches actives. 



2. Modélisation de l’hybridation directe pile - batterie 

80 / 158 

2.3.5. Réponse de la pile à un échelon (simulation) 

Pour illustrer le filtrage du courant de la pile par le condensateur de double-couche électrochimique, la réponse 

de la pile à un échelon de courant descendant a été simulée avec le modèle dynamique fort signal à débits régulés. 

A la Figure 2. 21 sont présentées les évolutions du courant et de la tension d’une cellule de PEMFC-HT, ainsi que 

celles des courants internes faradiques et de double-couche électrochimique. On voit nettement l’effet de filtrage 

de la capacité de double-couche électrochimique. Le temps de réponse sur la tension de la pile est d’environ 13 

ms, en raison de la dynamique des pertes diffusives. En effet, on voit que la constante de temps du courant 

faradique est d’environ 2 ms, soit environ 6 fois plus rapide que la réponse de la tension. 

 

Figure 2. 21 - Simulation de la réponse de la pile à un échelon de courant descendant. 

2.4. La modélisation de la cellule lithium-ion 

Cette section présente le modèle dynamique d’une cellule lithium-ion (Li-ion) et son identification à partir 

d’un profil spécifique de caractérisation. Le modèle est destiné à être employé dans le modèle dynamique de 

l’hybridation directe pile – batterie afin de simuler le comportement d’un tel système pour son dimensionnement. 

2.4.1. Le modèle dynamique 

Le modèle dynamique de la cellule qui sera utilisé dans le cadre de ces travaux est également un modèle de 

type circuit électrique équivalent. Le principe de la modélisation est similaire à celui de la pile à combustible : il 

est le fruit des travaux qui ont été menés au laboratoire LAPLACE depuis une dizaine d’années à la fois à travers 

la thèse de R. Saisset [194] et d’un rapport interne au laboratoire qui a donné naissance à une publication [188]. 

La modélisation proposée de l’accumulateur Li-ion est du type macroscopique et repose sur les hypothèses 

suivantes : 

 Le modèle est basé sur un modèle à électrodes non dissociées.  

 Les phénomènes de vieillissement ne sont pas pris en compte dans la modélisation. 

 La résistance ohmique du modèle est considérée constante et donc indépendante de la température (la 

sensibilité de la conductivité ionique de l’électrolyte à la température est négligée). 

 

Le modèle est constitué de sources de tension modélisant la tension à vide de la cellule et d’éléments passifs 

modélisant les surtensions liées aux phénomènes d’activation (transfert de charge), de diffusion (diffusion des ions 

Li+ au sein des matériaux des électrodes) et de transport des ions Li+ dans l’électrolyte.  Ces surtensions (ou chutes 

de tension en décharge) sont modélisées par les résistances 𝑅𝑎𝑐𝑡, 𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 et 𝑅𝑜ℎ𝑚. Le phénomène de double-couche 

à l’interface électrodes/électrolyte est modélisé par le condensateur 𝐶𝑑𝑐 alors que la dynamique de diffusion des 
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ions Li+ au sein des matières actives des électrodes est modélisée par un pseudo-condensateur 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 . Cette 

dynamique peut aller de la seconde jusqu’à plusieurs jours. Parfois, selon de degrés de précision souhaité, il est 

nécessaire de faire appel à des éléments supplémentaires comme une impédance de Warburg ou des réseaux RC 

distribués (du type Foster ou Cauer). Le circuit électrique équivalent du modèle d’une cellule Li-ion est présenté 

à la Figure 2. 22. 

 

Figure 2. 22 - Schéma du circuit équivalent du modèle dynamique de la cellule Li-ion. 

La tension 𝐸𝑟é𝑣  (qui correspond à la tension à vide de la cellule, nommée OCV : open circuit voltage) est 

modélisée par deux sources de tension : 

 𝐸0, qui est fonction des potentiels standards des électrodes et qui s’exprime par l’équation (2. 11) : 

 

𝐸0 = −
∆𝐻0 − 𝑇∆𝑆0

𝑛𝐹
 (2. 11) 

Avec : 

∆𝐻0 Variation d’enthalpie standard de la réaction principale pour un SoC = 50 % [J.mol-1] 

𝑇 Température de la batterie [K] 

∆𝑆0 Variation d’entropie standard de la réaction principale pour un SoC = 50 % [J.mol-1.K-1] 

𝑛 Nombre d’électrons échangés par la réaction principale (pour la batterie Li-ion 𝑛 = 1) 

𝐹 Constante de Faraday (≈ 96485 C.mol-1) 

 

 𝐸𝑠𝑡𝑜𝑐𝑘 , qui dépend de l’état de charge et donc de l’énergie disponible au sein de la cellule. Elle est fonction 

du rapport entre les quantités d’espèces oxydées et réduites au sein des matières actives des électrodes 

soumises aux réactions d’oxydo-réduction (loi de Nernst). Ces quantités peuvent être exprimée en fonction de 

la quantité de charges consommées au sein de la cellule, et donc en fonction de son état de charge : 

 

𝐸𝑠𝑡𝑜𝑐𝑘 =
𝑅𝑇

𝑛𝐹
𝑙𝑛 (

(𝑆𝑜𝐶 ∗ 𝑄)𝑎

(𝑄(1 − 𝑆𝑜𝐶) + 𝑄𝑒𝑙)
𝑏
) (2. 12) 

Avec : 

𝑅 Constante des gaz parfaits (≈ 8,314 J.mol-1.K-1) 

𝑆𝑜𝐶 Etat de charge de la cellule (0 < 𝑆𝑜𝐶 < 1) 

𝑄 Capacité totale de la cellule [Ah] 

𝑄𝑒𝑙 Quantité d’ions Li+ au sein des matières actives des électrodes à l’état initialement chargé [Ah] 

𝑎 et 𝑏 Coefficients stœchiométriques de la réaction d’oxydo-réduction [sans unité] 

 

Les surtensions au sein de la cellule, provoquées par les réactions de transfert de charge et de diffusion au sein 

des électrode, sont modélisées respectivement par une résistance d’activation (𝑅𝑎𝑐𝑡) et de diffusion (𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓). Les 
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équations (2. 13) et (2. 14) donnent les relations de ces résistances selon l’état de charge de la cellule. Ces 

expressions sont issues de la loi de Butler-Volmer pour laquelle l’hypothèse de Tafel a été appliquée [188]. 

𝑅𝑎𝑐𝑡 =
𝑅𝑇

𝑛𝐹 ∗ 𝐼0
0 ∗ 𝑆𝑜𝐶

 (2. 13) 

Avec : 

𝐼0
0 Le courant d’échange de l’électrode non dissociée pour un 𝑆𝑜𝐶 = 100 % [A] 

𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 =
𝑅𝑇

𝛼 ∗ 𝑛𝐹 ∗ 𝑘 ∗ 𝑄 ∗ 𝑆𝑜𝐶
 (2. 14) 

Avec : 

𝛼 Coefficient de transfert de charge [sans unité] 

𝑘 Coefficient empirique qui dépend du coefficient de diffusion des ions lithium [h-1] 

 

Le coefficient de transfert de charge 𝛼 sera considéré égal à 0,5 (la cinétique de la réaction d’oxydation et de 

réduction est la même). 

Le modèle a été développé sur Matlab-Simulink. Les équations permettant la résolution du modèle peuvent 

être obtenues en suivant la même démarche que pour la pile, exposée en annexe A.2. 

2.4.2. Méthode d’identification du modèle dynamique de la batterie 

Les paramètres du modèle dynamique de la cellule Li-ion ont été identifiés à partir d’essais expérimentaux 

qui ont été réalisés dans une autre étude consacrée à la modélisation électrothermique d’une batterie LiFePO4 

[196]. La batterie était constituée de 8 cellules connectées en parallèle (les données constructeurs d’une cellule 

sont indiquées à la Figure 2. 24). Un profil (Figure 2. 23) a été imposé à cette batterie afin de construire un modèle 

électrothermique qui a été utilisé dans le cadre de l’émulation physique de cette batterie [197]. Le profil qui a été 

appliqué à la batterie est le profil Hybrid Pulse Power Characterization (HPPC). Le profil HPPC comprend 

plusieurs paliers de courants de charge et décharge suivi de phases de décharge à courant constant. Chaque phase 

de sollicitation de la batterie est séparée par une pause de 30 min.    

Dans le cadre du dimensionnement de l’hybridation directe pile-batterie, il a été décidé de réduire la plage de 

variation de l’état de charge de la batterie entre 20 % et 80 %. Cette limitation a pour objectif de limiter l’impact 

de la profondeur de décharge sur le vieillissement de la batterie. 

 

Figure 2. 23 - Profil HPPC appliqué à la batterie LiFePO4. 
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Figure 2. 24 – Données techniques et illustrations de la batterie LiFePO4/𝐶 TYVA ENERGIE. 

Dans un premier temps, l’identification des paramètres liés à la tension 𝐸𝑟é𝑣  a été réalisée. Dans le modèle, 

cette tension est fonction de la tension standard de l’électrode non dissociée (2. 11) et de la tension qui dépend de 

l’état de charge de la cellule (2. 12). 

Les paramètres de la tension standard ont été obtenus à partir de données de la littérature [198] pour une cellule 

LiFePO4. Pour un état de charge de 50 %, les variations standards d’enthalpie et d’entropie correspondent aux 

valeurs suivantes : ∆𝐻0 = -315 kJ.mol-1 et ∆𝑆0 = 10 J.mol-1.K-1. 

Les paramètres de l’équation (2. 12) ont été identifiés à partir de la mesure de la tension à vide de la cellule. 

La tension à vide a été mesurée à la fin des pauses de 30 min du profil HPPC (notons qu’il aurait fallu avoir un 

profil avec des pauses de plusieurs heures pour limiter l’influence du phénomène de diffusion sur la mesure de la 

tension à vide). Sachant que l’identification des paramètres se fera dans une plage d’état de charge compris entre 

20 % et 80 %, la valeur du paramètre 𝑄𝑒𝑙  (2. 12) sera considérée comme nulle. La température a été fixée constante 

et égale à 21,5 °C (température mesurée à la fin des pauses de 30 min). Un algorithme d’optimisation (lsqnonlin) 

a été utilisé pour trouver la valeur des paramètres afin de réduire l’erreur entre de la tension à vide mesurée et la 

tension simulée par le modèle. Le Tableau 2. 9 donne les bornes imposées et le Tableau 2. 10 donne les valeurs 

obtenues pour les paramètres 𝑎 et 𝑏. La Figure 2. 25 présente l’évolution de la tension 𝐸𝑟é𝑣  (OCV modèle) et de 

la tension mesurée à vide (OCV mesure) en fonction de l’état de charge. Dans toute la plage d’état de charge 

considérée, l’erreur absolue moyenne est de 9,5 mV, l’erreur absolue maximale de 20 mV et le coefficient de 

détermination R² est égal à 0,8882. 
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Figure 2. 25 - Comparaison des tensions à vide de la cellule mesurée et simulée. 

Dans un deuxième temps, l’identification des autres paramètres 𝑖0
0, 𝑘, 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  a été réalisée à partir du 

profil HPPC pour un état de charge compris entre 20 % et 80 %. L’algorithme d’optimisation « lsqnonlin » a été 

utilisé pour calculer la valeur de ces paramètres. Le Tableau 2. 9 donne les bornes qui ont été imposées pour 

l’identification, et le Tableau 2. 10 donne les valeurs obtenues.  

La valeur de la résistance ohmique (𝑅𝑜ℎ𝑚) a été déterminée en dehors du processus d’identification (comme 

pour le modèle de la pile). A défaut d’avoir à disposition des mesures de spectroscopie d’impédance pour la 

batterie, la résistance ohmique a été estimée à partir de la réponse en tension de la batterie aux échelons de courant 

imposés par le profil (visible à la Figure 2. 26 à droite). La mesure donne une valeur de 𝑅𝑜ℎ𝑚 égale à 5,8 mΩ. 

Tableau 2. 9 – Bornes des variables d’identification. 

Paramètre Borne minimale Borne maximale 

𝑎 1 E-03 1 E+03 

𝑏 1 E-03 1 E+03 

𝑖0
0 [A] 1 1,5 E+02 

𝑘 [h-1] 1 E-01 1 E+01 

𝐶𝑑𝑐 [F] 1 1 E+01 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  [F] 1 E+03 1,5 E+04 

 

Tableau 2. 10 – Valeurs obtenues pour les paramètres du modèle identifiés. 

Paramètre Valeur obtenue 

Identification sur la courbe OCV = f(SoC) avec 20 % < SoC < 80 % 

𝑎 1,236 

𝑏 1,5653 

Identification sur le profil HPPC avec 20 % < SoC < 80 % 

𝑖0
0 [A] 119,5 

𝑘 [h-1] 1,95 

𝐶𝑑𝑐 [F] 5,01 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  [F] 6817 
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La réponse en tension du modèle de la batterie pour le profil HPPC est présentée à la Figure 2. 26. La 

comparaison avec la mesure montre que le modèle est capable de représenter la réponse dynamique du modèle 

avec une bonne précision (voir le zoom qui a été réalisé sur la tension pour un état de charge à 50 %). L’erreur 

absolue moyenne sur la tension a été calculée à 11 mV et l’erreur absolue maximale à 75 mV. La valeur du 

coefficient de détermination R² est de 0,9513. La précision du comportement dynamique basse fréquence pourrait 

être améliorée par l’ajout de plusieurs réseaux RC afin de représenter plus fidèlement le phénomène de diffusion 

au sein de la cellule. 

 

Figure 2. 26 - Comparaison de la tension d’une cellule simulée et mesurée pour le profil HPPC avec un état 

de charge compris entre 20 et 80 %. 

Cette méthode d’identification permet d’obtenir un jeu de paramètres pour le modèle de la cellule Li-ion et 

aboutit à des résultats corrects sur la plage de SoC comprise entre 20 et 80 %. En annexe A.4 sont présentés les 

résultats d’identification du modèle suivant la même méthode mais en considérant l’ensemble du domaine de 

fonctionnement de la batterie (testée jusqu’à 90 % de SoC). 

2.5. La modélisation de l’hybridation directe 

Cette section présente les différents modèles développés pendant les travaux dans le but de simuler le 

fonctionnement d’un système hybride direct pile - batterie. Dans un premier temps, la construction et la résolution 

du modèle dynamique d’hybridation directe sont présentées à partir des modèles dynamiques de pile et de batterie 

qui ont été développés précédemment. Dans un deuxième temps, une simplification du modèle de l’hybridation 

direct est proposée facilitant la résolution analytique pour l’étude du dimensionnement du système hybride direct 

(chapitre 3). L’utilisation d’un tel modèle simplifié permet également plus aisément de modéliser différentes 

technologies de batterie afin d’étudier leur influence dans le système hybride direct. Enfin, nous comparerons les 

résultats de simulation de l’hybridation directe avec les modèles dynamiques et simplifiés. 

2.5.1. Le modèle dynamique 

La modélisation de l’hybridation directe de deux sources de tension (pile-batterie) n’est pas triviale. En effet, 

deux contraintes sont à prendre en compte dans sa résolution : 

 Egalité des tensions entre pile et batterie, aux chutes de tension dans les câbles près (loi des mailles). 

 Somme des courants de pile et de batterie égale au courant de la charge (loi des nœuds). 

Une fois modélisé et dimensionné, un tel modèle doit idéalement être comparé avec un essai d’hybridation 

directe afin de valider la robustesse des modèles utilisés. Malheureusement, dans le cadre de la thèse, cet essai de 

validation n’a pas pu être mené pour des raisons de contraintes de temps. 

De nombreux auteurs [159,160,184,199] ont fait le choix de modéliser le système hybride direct en utilisant 

un modèle quasi-statique pour la pile et un modèle dynamique pour la batterie. Ceci peut se justifier par le fait que 

la batterie est la source ayant la plus faible impédance a priori, et donc qui a le comportement le plus dynamique. 

Cependant, la présence d’un condensateur de double-couche électrochimique dans la pile, dont la capacité est non 

négligeable, vient tempérer ce constat. 
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T. Hordé a développé dans ses travaux de thèse [73] un modèle dynamique d’une hybridation directe pile 

PEMFC-BT – batterie Li-ion sur Matlab-Simulink. Il utilise un régulateur PID pour simuler l’égalité des tensions 

entre la pile et la batterie, et un autre régulateur PID pour déterminer le courant de la batterie nécessaire afin que 

la puissance totale du système (pile + batterie) soit égale à la puissance appelée par la charge. En comparant les 

résultats de simulation du modèle avec des résultats d’essai, il a été constaté que la modélisation des câbles présents 

entre la pile et la batterie, au moins par des résistances équivalentes, est indispensable afin de conserver une bonne 

précision sur le modèle. 

Enfin, [200] a modélisé un système hybride direct pour une application de drone, en utilisant pour la batterie 

un modèle de type circuit équivalent avec la prise en compte d’une dynamique, et pour la pile un modèle 

dynamique comportant un condensateur de double-couche électrochimique. Ce modèle a été réalisé sur Matlab-

Simulink. 

2.5.1.1. Construction et résolution du modèle 

Le modèle dynamique d’hybridation directe est constitué des modèles dynamiques de la pile et de la batterie 

respectivement décrits en section 2.2.1.2 et 2.4.1.  

La pile a une surface géométrique de 45,2 cm² et est constituée d’un certain nombre de cellules en série, noté 

𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑝𝑎𝑐
. La tension de la pile 𝑈𝑝𝑎𝑐 est ainsi égale à la tension du modèle de la cellule moyenne équivalente 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 (Figure 2. 3) multipliée par 𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑝𝑎𝑐

. Il y a un seul stack, donc le courant circulant dans une cellule de 

pile 𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 est égal au courant global de la pile 𝑖𝑝𝑎𝑐. 

La batterie est constituée d’un assemblage de 𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑏𝑎𝑡
 cellules en série et de 𝑁𝐵𝑝𝑎𝑟𝑎𝑙𝑙𝑒𝑙𝑏𝑎𝑡

 branches en 

parallèle. Bien que les paramètres du modèle dynamique de la batterie aient été identifiés pour une cellule de 

batterie de capacité 12,8 Ah, il est possible de simuler une cellule ayant une autre capacité en mettant à l’échelle 

le courant circulant dans le modèle. En effet, le comportement en tension et en état de charge d’une cellule de 

capacité 𝐶1 pour un profil de courant 𝑖𝑏𝑎𝑡 est le même (pour la même technologie) que celui d’une cellule de 

capacité 𝐶2 pour un profil de courant égal à 𝑖𝑏𝑎𝑡 ∗
𝐶2

𝐶1
. On retrouve ici l’approche souvent utilisée dans le domaine 

des batteries d’exprimer un profil de courant en fonction de la capacité (exemple : décharge à C/2…). Dans le 

cadre de l’étude du dimensionnement du système, il a été décidé de prendre considérer une capacité pour la cellule 

de 5 Ah. Ce choix de capacité plus petite pour la cellule permet d’obtenir un meilleur choix pour la capacité totale 

de la batterie. Ceci facilite également la comparaison des différentes technologies de batterie. La capacité totale 

de la batterie est ainsi égale au nombre de branches en parallèle 𝑁𝐵𝑝𝑎𝑟𝑎𝑙𝑙𝑒𝑙𝑏𝑎𝑡
 multiplié par 5 Ah. La tension d’une 

cellule de batterie moyenne équivalente 𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 est calculée pour un certain courant de cellule 𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡

 égal au 

courant de la batterie 𝑖𝑏𝑎𝑡 divisé par le nombre de branches en parallèle 𝑁𝐵𝑝𝑎𝑟𝑎𝑙𝑙𝑒𝑙𝑏𝑎𝑡
. La tension de la batterie 

𝑈𝑏𝑎𝑡 est égale à la tension d’une cellule 𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 multipliée par le nombre de cellules en série 𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑏𝑎𝑡

. 

Un contacteur est placé à la sortie de chaque source, noté 𝐾𝑝𝑎𝑐 pour la pile et 𝐾𝑏𝑎𝑡  pour la batterie, afin de 

contrôler la connexion des sources entre elles et avec la charge. Les câbles entre les sources et leur point 

d’interconnexion sont modélisés par des résistances (la résistance des contacteurs est négligée). On considère des 

câbles d’interconnexion en cuivre de section 25 mm² et de longueurs pour la pile et la batterie respectivement de 

2 m et 1 m. Ce choix arbitraire peut être justifié par la volonté de rapprocher la batterie de la charge afin de 

diminuer l’impédance de connexion pour que la batterie réponde rapidement aux appels de puissance de la charge. 

On a ainsi des résistances équivalentes de câbles pour la pile et la batterie respectivement 1,4 mΩ et 0,7 mΩ. 

La résolution du modèle Simulink est faite en ajoutant une capacité notée 𝐶𝑏𝑢𝑠 afin de contraindre la somme 

des courants de pile, de batterie et de charge à être nuls (égaux au courant dans 𝐶𝑏𝑢𝑠). Cette capacité peut être 

interprétée comme la capacité des câbles électrique du système, sa valeur a ainsi été fixée à 1 nF [201]. 

La charge appelle une certaine puissance notée 𝑷𝒄𝒉𝒂𝒓𝒈𝒆 mais le système composé de la pile et de la batterie 

doit en plus fournir la puissance nécessaire aux auxiliaires de la pile (en anglais Balance-of-plant BoP) notée 

𝑷𝑩𝑶𝑷𝒑𝒂𝒄
. Nous notons la somme de ces deux puissances, égale à la puissance totale appelée sur le système, la 

puissance de la mission 𝑷𝒎𝒊𝒔𝒔𝒊𝒐𝒏. 

Le schéma équivalent du modèle dynamique de l’hybridation directe est présenté à la Figure 2. 27. 
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Figure 2. 27 - Circuit électrique équivalent du système hybride direct pile – batterie. 

Les équations permettant la résolution de ce modèle sont données en annexe A.5.1. A noter que les câbles 

d’interconnexion entre la pile et la batterie peuvent être également été modélisés par un circuit R-L série comme 

proposé dans [72]. Cela permet ainsi de prendre en compte les phénomènes inductifs (à hautes fréquences) au sein 

de la pile et de la batterie. Cependant, la faible valeur de ces inductances conduit à devoir simuler le modèle avec 

un pas de temps très fin, de l’ordre de 1 ms, ce qui amène à des temps de simulation très longs pour une mission 

de quelques heures. Pour accélérer la simulation, il a été décidé de ne pas modéliser les inductances. A noter qu’il 

serait possible de contourner cette difficulté en alternant entre les deux modèles : si l’appel de puissance est 

constant ou de faible amplitude, le modèle sans inductance pourrait être utilisé. A l’inverse, lors des appels 

importants de puissance, le modèle avec inductance pourrait être utilisé pendant le régime transitoire et dès lors 

que le régime permanent est atteint, le modèle sans inductance serait utilisé. 

La résolution du modèle Simulink est faite en utilisant le solveur intégré ode23s (Rosenbrock modifié) [202] 

qui permet la résolution d’un système d’équations différentielles dites « raides » (en anglais : « stiff problem »). 

Ce type de système a la particularité d’avoir une solution numérique stable uniquement pour un pas de calcul très 

fin, ce qui rend long et complexe sa résolution. Le solveur ode23s a été choisi car il est, en comparaison des autres 

solveurs proposés sur Matlab-Simulink, le plus rapide dans la résolution du modèle dynamique d’hybridation 

directe. 

La résolution du modèle développé sous Simulink a été vérifiée en développant le même modèle sous PLECS. 

Il s’agit d’un logiciel de simulation de circuits électriques. Ainsi, le modèle a été construit directement à partir des 

composants classiques des circuits électriques (résistance, condensateur, source de courant variable…). A noter 
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que la résolution du circuit électrique représentant le système hybride direct sous PLECS ne nécessite pas d’ajouter 

une capacité de bus. 

2.5.1.2. Le profil de la mission 

Le profil de puissance fourni par le système hybride direct pile – batterie est constitué de la somme de deux 

puissances : 

 La puissance consommée par la charge, notée 𝑃𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒 , est inspirée d’une mission type aéronautique construite 

par Safran Power Units pour le projet PIPAA. Pour des raisons de confidentialité, il ne sera pas donné les 

valeurs de puissance de la mission originale, mais uniquement celles de la mission utilisée dans nos travaux. 

 La puissance consommée par les auxiliaires de la pile, notée 𝑃𝑝𝑎𝑐𝐴𝑈𝑋
. 

Dans un but de simplification de la modélisation de la puissance consommée par ces auxiliaires, cette 

puissance sera calculée à l’aide d’une loi linéaire qui lie 𝑃𝑝𝑎𝑐𝐴𝑈𝑋
 à la puissance électrique produite par la pile 

𝑃𝑝𝑎𝑐 (équation (2. 15)). Le coefficient 𝑎𝐴𝑈𝑋 traduit le fait que l’augmentation de la puissance de la pile 

augmente la puissance appelée sur le compresseur d’air et sur le système de refroidissement de la pile, dont 

la pompe à huile. Le coefficient 𝑏𝐴𝑈𝑋 traduit le fait que, même pour une puissance électrique nulle, si la pile 

est en fonctionnement, les auxiliaires consomment une certaine puissance, que nous avons considéré comme 

dépendant de la taille de la pile et donc de sa puissance électrique maximale 𝑃𝑝𝑎𝑐𝑀𝐴𝑋
. Nous faisons l’hypothèse 

que les auxiliaires absorbent 5 % de 𝑃𝑝𝑎𝑐𝑚𝑎𝑥
 lorsque la pile ne délivre aucune puissance, et 15 % lorsque la 

pile est à sa puissance maximale. Nous fixons donc 𝑎𝐴𝑈𝑋 = 0,1 et 𝑏𝐴𝑈𝑋 = 0,05. La monocellule PEMFC-HT 

testée a une densité de puissance maximale égale à 0,45 W/cm² (cette valeur peut être calculée à partir de la 

Figure 2. 9).  

𝑃𝑝𝑎𝑐𝐴𝑈𝑋
= 𝑎𝐴𝑈𝑋 ∗ 𝑃𝑝𝑎𝑐 + 𝑏𝐴𝑈𝑋 ∗ 𝑃𝑝𝑎𝑐𝑀𝐴𝑋

 (2. 15) 

Les puissances moyenne et maximale appelées par la charge sont respectivement de 0,81 kW et 1,9 kW. La 

Figure 2. 28 présente le profil de charge incluant la consommation des auxiliaires lorsque la pile est hors 

fonctionnement. En effet, au début de la mission, la pile est arrêtée et, après une phase d’attente (‘stand-by’ en 

zone 1), une certaine puissance est nécessaire pour effectuer la phase de préchauffe (zone 2) et la phase de 

démarrage (zone 3) pendant laquelle la pile est passée en gaz actifs tout en continuant à être montée en température. 

De même, à la fin de la mission, une certaine puissance est nécessaire pour assurer l’inertage de la pile (zone 5). 

Par manque de données et par souci de simplification de la mission, ces puissances sont considérées constantes 

peu importe la taille de la pile. La rampe de variation maximale de la puissance appelée par la charge est de 

1,5 kW/s. 

La batterie est ainsi seule au début de la mission à fournir l’énergie nécessaire à la préchauffe de la pile à 

combustible, qui représente une quantité d'énergie importante, ainsi que lors de l'arrêt pour son inertage. Une fois 

démarrée (en zone 3), au bout de 10 secondes, la pile est connectée à la batterie par fermeture du contacteur 𝐾𝑝𝑎𝑐, 

afin d’avoir le système opérationnel pour fournir l’appel de puissance de la charge (zone 4). A la fin de la mission, 

lorsque la charge cesse de consommer de la puissance, le contacteur 𝐾𝑝𝑎𝑐 est ouvert et, au bout de 10 secondes, la 

pile est purgée et inertée (zone 5). Les contacteurs ne sont utilisés à aucun autre moment de la mission. 

 

Les indicateurs d’hybridation présentés en section 1.3.1 peuvent être calculés pour un tel profil de mission, 

afin de quantifier l’intérêt d’hybrider la source d’énergie, ici la pile, avec une source de puissance, ici la batterie. 

Le potentiel d’hybridation en énergie (PHE) nécessite le calcul de la quantité d’énergie minimale que doit 

embarquer la source de puissance (la batterie) dans l’hypothèse où la source d’énergie (la pile) fournirait une 

puissance constante égale à la puissance moyenne de la mission (ligne verte sur la Figure 2. 28). Cette quantité 

d’énergie est égale à 842 Wh, d’où un PHE de 2,23 h-1. Le potentiel d’hybridation en puissance (PHP) est de 57 %. 

Ces indicateurs, tous les deux relativement élevés, montrent l’intérêt de l’hybridation de la pile avec la batterie 

pour une telle mission. A noter que, dans tous les cas, une source d’énergie externe est nécessaire pour les phases 

de préchauffe et d’inertage de la pile, pendant lesquelles elle est arrêtée. 

Enfin, une dernière donnée intéressante, notamment lorsqu’on souhaite étudier le cas de la fourniture de la 

mission par une batterie seule, est de regarder l’énergie totale consommée par la charge, hors auxiliaires de pile. 

Elle est dans notre cas de 3,92 kWh. 
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Figure 2. 28 - Profil de charge (4) et appel de puissance des auxiliaires pendant les phases de stand-by (1), 

préchauffe (2), démarrage (3) et inertage (5). 

2.5.1.3. Les résultats de simulation 

Comme indiqué en section 1.4.3, le dimensionnement d’un système hybride direct pour une mission donnée 

est délicat et nécessite la simulation du système sur la mission. Pour donner un ordre de grandeur, le temps de 

calcul nécessaire pour simuler une mission avec le modèle dynamique d’hybridation directe est de 3 secondes 

environ. 

Les caractéristiques du système hybride direct (avec une batterie LiFePO4) permettant de minimiser la masse 

totale sont données au Tableau 2. 11. Pour ce dimensionnement, la simulation des grandeurs électriques de 

l’hybridation directe a été réalisée et leurs évolutions sont présentées à la Figure 2. 29, avec un zoom sur les 

tensions des sources (a). L’état de charge initial de la batterie est de 75 %. La dernière phase de la mission 

correspond à la recharge de la batterie par la pile (zone notée R sur la Figure 2. 29). 

Tableau 2. 11 – Caractéristiques du système hybride directe pile – batterie LFP permettant de minimiser la 

masse totale du système. 

Source Caractéristiques 

Pile PEMFC-HT 
Surface géométrique : 45,2 cm² 

124 cellules en série 

Batterie LFP 

Capacité totale : 10 Ah (2 branches en parallèle) 

24 cellules en série 

SoC initial : 75 % 
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Figure 2. 29 - Résultats de simulation du modèle dynamique d’un système hybride direct composé d’une 

PEMFC-HT de 124 cellules et de surface 45,2 cm² et d’une batterie LiFePO4 10 Ah de 24 cellules sur une 

mission type aéronautique. 

Nous pouvons observer le comportement attendu pour les deux sources : la pile voit son point de 

fonctionnement varier légèrement pendant la mission, avec, pour ce dimensionnement précis, un point de 

fonctionnement moyen de 0,353 A/cm², alors que la batterie voit, elle, son point de fonctionnement évoluer 

fortement autour d’un courant moyen nul. La tension du bus continu (très proche de la tension des sources une fois 

connectés) est relativement peu variable dans une plage de valeurs entre 76 et 82 V. 

L’état de charge de la batterie diminue au cours de la mission, malgré des phases de recharge par la pile. En 

effet, comme indiqué en section 1.4.4.1, une problématique associée à l’hybridation directe est l’impossibilité de 

contrôler la charge de la batterie lorsque cette dernière est connectée à la pile pendant la mission. En revanche, il 

est possible de réaliser une phase de recharge de la batterie à la fin de la mission, en laissant la pile et la batterie 

connectées directement ensemble. Un courant de recharge va s'établir de la pile vers la batterie, dépendant de 

l'écart entre leurs tensions à vide. Ce courant de recharge peut cependant être très faible, ce qui peut amener la pile 

à fonctionner dans une zone dégradante. Le temps nécessaire pour recharger la batterie jusqu'à un état de charge 

donné peut également être trop important pour certaines applications. A la Figure 2. 29, il est possible de voir, à 

la fin de la mission (zone marquée 𝑹) à environ t = 5 h, cette phase de recharge, qui dure dans ce cas 12 minutes, 

et qui permet de remonter l’état de charge de la batterie de 60 % à 80 %. De l’énergie est encore prélevée sur la 

batterie après cette phase de recharge afin d’inerter la pile. La batterie finit ainsi la mission avec le même état de 

charge initial. Sous réserve de remplir le réservoir d’H2, le système est ainsi prêt à fournir une nouvelle mission. 

Un appel de courant de la pile vers la batterie à la fermeture du contacteur à t = 0,8 h est observé (zoom visible 

à la Figure 2. 29 c)). L’amplitude du courant d’appel est importante et a une valeur de 220 A. A l’instant de la 

fermeture du contacteur 𝐾𝑝𝑎𝑐, l’amplitude du courant est liée à la différence entre la tension à vide de la pile et de 
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la batterie, ainsi qu’à la résistance des câbles d'interconnexion. En prenant en compte le comportement inductif de 

la pile, de la batterie et des câbles, l’amplitude de cet appel serait réduite. Cet appel de courant à la connexion de 

la pile et de la batterie risque de dépasser la limite en courant autorisé par le BMS de la batterie, et ainsi d'entraîner 

sa mise en sécurité. Il est donc nécessaire, dans un système hybride direct, de réaliser une gestion fine de 

l’interconnexion des sources, par exemple en amenant la tension de la pile et de la batterie à des valeurs proches 

avant de les connecter ensemble. Ceci pourrait par exemple être réalisé par un jeu de résistances connectées à la 

pile, et déconnectées une fois les sources connectées. A noter que ces résistances pourraient également être utilisées 

pour réaliser des démarrages/arrêts de la pile les plus protecteurs possibles pour la pile, en évitant de rester à une 

tension proche de la tension à vide. 

La réponse dynamique de ce même système (décrit au Tableau 2. 11) à un échelon de puissance est présentée 

à la Figure 2. 30.  

 

Figure 2. 30 - Résultats de simulation du modèle dynamique d’un système hybride direct composé d’une 

PEMFC-HT de 124 cellules et de surface 45,2 cm² et d’une batterie LiFePO4 10 Ah de 24 cellules sur un 

échelon de puissance. 

A la Figure 2. 30, on peut voir que c’est la batterie qui contribue principalement à répondre à la sollicitation 

en puissance appelée par la charge. En effet, au bout de 50ms, le courant de la batterie a varié avec une amplitude 

de 19 A alors que le courant de la pile n’a varié que de 5 A. Cependant, au moment de l’appel de puissance, le 

partage de courant est différent et se fait, comme expliqué en section 1.4.1, selon les rapports des impédances 

hautes fréquences que l’on peut ici assimiler aux résistances ohmiques et de câblages. On le comprend mieux en 

observant les courants internes faradiques et de double-couche des sources, également visibles à la Figure 2. 30 : 

contrairement à la batterie, le pic de courant de double-couche de la pile au moment de l’échelon a une valeur 

supérieure à la variation de son courant faradique, d’où cette forme sur le courant total de la pile. On a, pour ce 

système précis (décrit au Tableau 2. 11), une résistance totale sur la pile de 197,7 mΩ et sur la batterie de 178,9 mΩ, 

d’où des échelons de courant sur la pile et la batterie respectivement d’environ 11 A et 13 A. En revanche, après 

l’échelon, le partage de courant dépend de l’évolution des impédances. La pile ayant une impédance basse 

fréquence bien plus élevée que la batterie, la variation du courant de la pile (et du courant faradique également) 

est plus faible que la variation sur le courant de double-couche. Ce comportement, étonnant au premier abord, se 

retrouve dans des expérimentations sur des systèmes hybrides directs pile – batterie dans la littérature [162,169]. 

2.5.2. Construction et validation d’un modèle simplifié d’hybridation directe 

Le choix du développement d’un modèle simplifié d’hybridation directe répond à plusieurs objectifs : 
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 Accélérer la simulation du système en vue de son dimensionnement à l’aide d’un algorithme 

d’optimisation, tout en conservant un certain niveau de précision. 

 Disposer d’un modèle d’hybridation directe moins complexe, solvable analytiquement, permettant l’étude 

théorique de tels systèmes. Cette thèse est en effet la première au sein du LAPLACE à traiter de 

l’hybridation directe pile – batterie. 

 Permettre la modélisation simplifiée de différentes technologies de batterie afin de comparer leurs 

avantages et inconvénients avec une telle hybridation directe. 

Le modèle simplifié d’hybridation directe est, de manière analogue au modèle dynamique, composé de 

modèles simplifiés de pile et de batterie connectés entre eux par deux contacteurs et deux résistances équivalentes 

de câblage. 

La volonté de garder un bon niveau de précision du modèle simplifié d’hybridation directe, comparé au modèle 

dynamique, nous a conduits à construire deux modèles simplifiés pour la pile. Le premier, appelé « modèle 

simplifié linéaire », peu précis, et un second, appelé « modèle simplifié de la courbe de polarisation ».  

2 modèles simplifiés d’hybridation directe ont ainsi été étudiés : 

 Modèle simplifié n°1 : combinant le modèle simplifié linéaire de la pile et le modèle simplifié de la 

batterie, il conduit à des écarts importants avec le modèle dynamique sur certaines variables, notamment 

l’état de charge de la batterie, comme cela sera montré en section 2.5.2.5. 

 Modèle simplifié n°2 : celui-ci utilise le modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile et permet 

une meilleure précision comparée au modèle dynamique. C’est ce modèle qui est utilisé dans le 

dimensionnement du système hybride direct au chapitre 3. 

 

Le paragraphe suivant présente le développement des modèles simplifiés de la pile (les 2 versions) et de la 

batterie. 

2.5.2.1. Le modèle simplifié linéaire de la pile 

Dans ce modèle, la pile est modélisée par une source de tension 𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 en série avec une résistance 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

 

(résistance interne ou basse fréquence) comme présenté à la Figure 2. 31. 

 

Figure 2. 31 – Circuit électrique équivalent du modèle simplifié linéaire de la pile. 

L’expression de la tension d’une cellule de pile, notée 𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
, est donné à l’équation (2. 16) : 

 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
= 𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

− 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
∗ 𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

 (2. 16) 

 

Les valeurs des paramètres du modèle (𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 et 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

) sont obtenues par la méthode des moindres carrés 

en minimisant l’erreur entre la courbe de polarisation quasi-statique mesurée pour la pile 1 (à débits régulés) et la 

réponse du modèle. L’identification a été réalisée dans la zone linéaire de la courbe de polarisation. Le Tableau 2. 

12 donne la valeur des paramètres. 

La Figure 2. 32 présente la comparaison de la courbe de polarisation quasi-statique de la pile 1 (à débits 

régulés) avec le modèle simplifié et le modèle quasi-statique. Une telle modélisation du comportement quasi-

statique de la pile n’est valable que dans la zone linéaire de la courbe de polarisation, définie arbitrairement entre 

0,1 A/cm² et 1 A/cm². Pour les bas courants et les forts courants, les phénomènes non-linéaires entrainent une 

erreur très importante sur la tension de la pile. 

Tableau 2. 12 – Valeurs des paramètres du modèle simplifié linéaire de la pile 1. 

Paramètre Valeur obtenue 

𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 [V] 0,743 

𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 [Ω.cm²] 0,295 
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Figure 2. 32 - Courbe de polarisation quasi-statique mesurée et modélisée de la pile 1 (à débits régulés). 

L’écart entre la tension de la cellule calculée avec le modèle simplifié linéaire et la tension de la cellule calculée 

avec le modèle quasi-statique est relativement important aux faibles courants (8,5 mV à 0,1 A/cm²) et aux forts 

courants (5,3 mV à 1 A/cm²). Ces écarts, multipliés par un grand nombre de cellules mise en série, aboutissent à 

des erreurs importantes sur la tension de la pile. La comparaison entre le modèle simplifié d’hybridation directe et 

le modèle dynamique est présentée en section 2.5.2.5. La faible précision de ce modèle simplifié nous a conduits 

à développer un autre modèle plus précis de la pile : le modèle simplifié de la courbe de polarisation. 

2.5.2.2. Le modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile (linéarisation par morceaux) 

Le modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile, présenté à la Figure 2. 33, est également composé 

d’une source de tension connectée en série avec une résistance. L’expression de la tension de la cellule est toujours 

donnée par l’équation (2. 16). Cependant, pour ce modèle, la valeur de 𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 et de 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

 varie selon le courant 

de la pile. 

 

Figure 2. 33 – Circuit électrique équivalent du modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile. 

Pour l’identification des paramètres de ce modèle, il y a deux possibilités : 

 La première méthode exploite les 13 points de la courbe de polarisation quasi-statique mesurée (visibles 

à la Figure 2. 9) pour obtenir 12 jeux de paramètres {𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
; 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

}
𝑥𝑖↔𝑥𝑖+1

 visibles en annexe A.6.1. 

Chacun de ces jeux de paramètres est utilisé pour calculer la tension de la cellule lorsque son courant est 

compris entre les points 𝑥𝑖 et 𝑥𝑖+1 de la courbe de polarisation, et la valeur des deux paramètres est définie 
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comme étant l’ordonnée à l’origine (𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
) et la pente (𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

) de la fonction affine passant par ces 

points. 

 La deuxième méthode consiste à utiliser le modèle quasi-statique de la pile. La même méthode décrite ci-

dessus est appliquée, mais en appliquant un pas beaucoup plus fin, fixé arbitrairement à 0,01 A/cm², entre 

chaque point considéré sur la courbe de polarisation quasi-statique modélisée (le pas pour la première 

méthode étant en moyenne de 0,1 A /cm² environ). On obtient 122 jeux de valeurs, visible en 

annexe A.6.1. Cette deuxième méthode permet ainsi de bien mieux décrire le comportement quasi-

statique de la pile, sur l’ensemble du domaine de fonctionnement. C’est ce modèle qui sera utilisé pour le 

calcul du dimensionnement optimal de l’hybridation directe. 

2.5.2.3. Le modèle simplifié de la batterie 

Comme pour le modèle simplifié de la pile, le modèle simplifié de la cellule de batterie est constitué d’une 

source de tension (correspondant à la tension à vide de la cellule, notée 𝑂𝐶𝑉𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
) en série avec une résistance 

interne (ou basse fréquence) notée 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
. La valeur de la source 𝑂𝐶𝑉𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡

 est fonction de l’état de charge de la 

cellule. La résistance 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 est considérée constante. La Figure 2. 34 présente le circuit électrique équivalent de 

ce modèle. 

 

Figure 2. 34 – Circuit électrique équivalent du modèle simplifié de la batterie. 

La tension de la cellule de batterie 𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 est calculée par l’équation suivante : 

 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
= 𝑂𝐶𝑉𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡

(𝑆𝑜𝐶𝑏𝑎𝑡) − 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
∗ 𝑖𝑏𝑎𝑡 (2. 17) 

 

L’utilisation d’un tel modèle permet de modéliser facilement d’autres technologies de batterie lithium-ion 

pour lesquelles nous n’avons que les données constructeur. Il est également possible de modéliser une batterie 

Nickel-Cadmium (NiCd), qui est la batterie de référence dans l’aéronautique.  

Afin d’étudier l’influence des technologies des batteries dans le cadre de l’hybridation directe avec une pile à 

combustible, 5 technologies de batterie ont été choisies : 

 Une batterie Li-ion à électrode positive de type olivine et à électrode négative à base de graphite 

LiFePo4/C (LFP). 

 Des batteries Li-ion à électrode positive lamellaire et à électrode négative à base de graphite : 

NCA/C (NCA). Trois types de batteries sont considérées : typées énergie, puissance, et forte puissance. 

Les différences entre ces batteries se trouvent principalement au niveau de la résistance 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 (plus 

faible pour les batteries typées puissance, ce qui leur permet de tolérer des courants de charge et de 

décharge plus importants) et au niveau de l’énergie spécifique (plus haute pour les batteries typées 

énergie).  

 Une batterie NiCd. Cette batterie est la batterie de référence dans le domaine aéronautique du fait de sa 

grande fiabilité [114]. Il apparaît donc intéressant de comparer ses performances avec les batteries Li-ion 

pour une hybridation directe avec une pile. 

 

Bien qu’il soit possible d’utiliser les expressions (2. 11) et (2. 12) pour modéliser l’évolution d’𝑂𝐶𝑉𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 en 

fonction de l’état de charge (SoC), nous faisons l’hypothèse que la tension 𝑂𝐶𝑉𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 suit une loi de variation 

linéaire avec l’état de charge (expression (2. 18)). Cette hypothèse est acceptable pour une plage de variation du 

SoC de la batterie comprise entre 20 et 80 %, pour l’ensemble des technologies de batterie étudiées comme montré 

à la Figure 2. 25 pour le LFP, et à la Figure 2. 35 pour le NCA et le NiCd. 

 

𝑂𝐶𝑉𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
= 𝑎𝑂𝐶𝑉 ∗ 𝑆𝑜𝐶𝑏𝑎𝑡 + 𝑏𝑂𝐶𝑉  (2. 18) 
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Figure 2. 35 – Evolution de la tension à vide en fonction de l’état de charge pour : a) une cellule NCA/C 

[120] et b) une cellule NiCd [203]. 

Nous faisons également l’hypothèse que la résistance interne de la cellule est indépendante de l’état de charge. 

Comme le montre la Figure 2. 36, cette hypothèse est valable pour un état de charge compris entre 20 et 80 % 

quelle que soit la technologie de la batterie.  

 

 

Figure 2. 36 - Evolution de la résistance interne avec l’OCV pour : a) une batterie NCA/C (à 23 °C) [120] et 

b) une batterie NiCd en charge et en décharge [203]. 

Ainsi, le modèle simplifié de la cellule est donc valable pour un état de charge évoluant entre 20 et 80 %. 

Les coefficients 𝑎𝑂𝐶𝑉  et 𝑏𝑂𝐶𝑉  de l’expression (2. 18) sont obtenus par la méthode des moindres carrées en 

minimisant l’erreur entre la réponse du modèle et la caractéristique (linéarisée) de la tension à vide en fonction du 

SoC (pour la technologie NCA et NiCd, des données constructeurs ont été exploitées alors que pour la cellule LFP, 

la caractéristique présentée à la Figure 2. 25 a été utilisée). Les valeurs des coefficients sont données dans le 

Tableau 2. 13. 

Pour l’estimation de la valeur de résistance 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 pour la technologie LFP, elle est égale à la résistance 

interne du modèle (𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 + 𝑅𝑎𝑐𝑡 + 𝑅𝑜ℎ𝑚) pour un état de charge de 50 %, soit 8,7 mΩ (Figure 2. 37). 
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Figure 2. 37 - Evolution de la résistance interne de la cellule LFP avec l’état de charge. 

Des données constructeur ou issues de la littérature sont utilisées pour estimer la résistance interne des trois 

batteries NCA, typées énergie (SAFT VL45E 45 Ah [204]), puissance (SAFT VL6P 6,5 Ah [205]) et forte 

puissance (SAFT VL6A 6 Ah [206]). Nous prenons la résistance dite « à 10 secondes », c’est-à-dire en divisant la 

variation de la tension de la batterie 10 secondes après un échelon de courant par la valeur de cet échelon.  

Pour la batterie NiCd (SAFT 505CH 50 Ah [207]), une approche différente a été suivie consistant à s’appuyer 

sur les caractéristiques de la tension de la cellule pour différents régimes de décharges à courant constant. La valeur 

de la résistance interne a été estimée à partir de l’écart de tension de la cellule pour 2 régimes différents et pour le 

même état de charge. 

Comme indiqué en section 2.5.1.1, nous définissons une capacité de cellule standard de 5 Ah afin de faciliter 

la comparaison entre les différentes technologies de batterie et, d’autre part, pour permettre au processus de 

dimensionnement une granularité que nous jugeons adaptée dans le choix de la capacité totale de la batterie. Pour 

la mise à l’échelle de la valeur de la résistance interne de la cellule 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
, nous faisons l’hypothèse qu’elle est 

inversement proportionnelle à sa capacité [196]. 

Les paramètres du modèle simplifié de la cellule (pour des cellules LFP, NCA et NiCd de capacité de 5 Ah) 

sont donnés au Tableau 2. 13. Les valeurs maximales admises des courants en charge 𝑖𝑚𝑎𝑥𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒
 et en décharge 

𝑖𝑚𝑎𝑥𝑑é𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒
, ainsi que la tension nominale de la cellule 𝑈𝑛𝑜𝑚𝑖𝑛𝑎𝑙𝑒 sont extraites de données constructeur.  

On donne également les énergies spécifiques 𝐸𝑠𝑝é𝑐𝑖𝑓𝑖𝑞𝑢𝑒  des différentes technologies de batterie. Celles-ci sont 

calculées à partir de l’énergie spécifique de la cellule, aisément obtenue à partir des données constructeur, que l’on 

multiplie par un coefficient afin de prendre en compte le BMS (Battery Management System) et le packaging 

autour de la batterie. A partir de données confidentielles obtenues pour une batterie lithium-ion NCA/C développée 

pour une application aéronautique, ce coefficient est estimé à 1,89. Pour la batterie NiCd, l’énergie spécifique de 

la batterie est extraite directement des données constructeur (confidentielles). 

Tableau 2. 13 – Valeurs des paramètres du modèle simplifié de la cellule (5 Ah) ainsi que des limites de 

fonctionnement pour différentes technologies de batterie. 

Paramètre Cellule LFP 

Cellule NCA 

Cellule NiCd 

Energie Puissance 
Forte 

puissance 

𝑎𝑂𝐶𝑉 [V] 0,16 0,77 0,08 
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𝑏𝑂𝐶𝑉  [V] 3,2 3,33 1,3 

𝑈𝑛𝑜𝑚𝑖𝑛𝑎𝑙𝑒  [V] 3,2 3,6 1,2 

𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 [mΩ] 22,3 37,8 4,55 1,8 7,6 

𝑖𝑚𝑎𝑥𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒
 1C 1C 7C 15C 4C 

𝑖𝑚𝑎𝑥𝑑é𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒
 3C 2,2C 15C 100C 10C 

𝐸𝑠𝑝é𝑐𝑖𝑓𝑖𝑞𝑢𝑒  

[Wh/kg] 
67 81 40 34 28 

 

On peut observer que la cellule NCA a une tension à vide qui varie fortement avec son état de charge 

(coefficient 𝑎𝑂𝐶𝑉  élevé). 

2.5.2.4. Le modèle simplifié d’hybridation directe 

En combinant le modèle simplifié de la batterie et le modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile, 

nous obtenons le modèle simplifié de l’hybridation directe, dont le circuit électrique équivalent est présenté à la 

Figure 2. 38. Le modèle est implémenté sous Matlab-Simulink. 

La résolution analytique de ce circuit est décrite en annexe A.6.2. On obtient une expression de 𝑖𝑝𝑎𝑐 en 

fonction de la puissance totale appelée sur le système 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛. L’expression permettant d’obtenir les puissances 

d’équilibre minimales et maximales, évoquées en section 1.4.1, est également donnée en annexe A.5.2. 

Une approche similaire de la modélisation d’un système hybride direct a été proposée par [208]. Les auteurs 

ont modélisé la tension de la pile (PEMFC-BT) par une fonction affine du courant, avec 3 jeux de paramètres selon 

que la pile travaille à bas courant, à courant moyen ou à fort courant. La batterie (lithium-polymère) est également 

modélisée par une source de tension, variable avec l’état de charge, en série avec une résistance interne constante. 

Cette approche simplifiée est justifiée par les auteurs afin d’établir une analyse théorique des conséquences sur le 

partage des courants entre les sources du système hybride direct du contrôle de l’état de charge de la batterie (par 

une source d’énergie externe au système hybride) ou de l’humidité relative dans la pile. 

 

Figure 2. 38 - Circuit électrique équivalent du modèle simplifié de l’hybridation directe pile – batterie. 

Afin de pouvoir s’appuyer sur cette modélisation pour le dimensionnement du système hybride direct, une 

analyse de robustesse de ce modèle simplifié par rapport à l’utilisation du modèle dynamique doit être menée. La 

comparaison des résultats de simulation obtenus à partir des modèles dynamique et simplifié d’hybridation directe 

sont présentés dans le paragraphe suivant. 
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2.5.2.5. Validation du modèle simplifié d’hybridation directe 

La validation du modèle simplifié de l’hybridation directe par comparaison avec le modèle dynamique n’est 

bien sûr possible qu’en considérant la batterie de technologie LFP, le modèle dynamique des autres batteries 

n’ayant pas été identifié. Il est important de noter qu’il ne s’agit pas d’une validation du modèle simplifié par 

rapport à un essai d’hybridation directe, le modèle dynamique lui-même n’ayant pas été comparé à un essai. Nous 

ne faisons que comparer les modèles entre eux, en considérant le modèle dynamique comme une référence 

puisque lui est composé de modèles de pile et de batterie ayant été paramétrés à partir d’expérimentations sur 

ces sources. 

Nous verrons dans un premier temps la comparaison du modèle dynamique avec le modèle simplifié n°1, 

comportant le modèle simplifié linéaire de la pile. Dans un second temps, nous verrons la comparaison avec le 

modèle simplifié n°2, comportant le modèle simplifié (linéarisation par morceaux) de la courbe de polarisation de 

la pile. 

La comparaison est réalisée en simulant, avec les deux modèles, la réponse du système hybride direct décrit 

au Tableau 2. 11 pour une mission de type aéronautique présentée à la Figure 2. 28. On affiche ensuite sur le même 

graphe l’évolution des principales grandeurs électriques du système : les courants de la pile et de la batterie, les 

tensions ainsi que l’état de charge de la batterie. Cette comparaison est présentée à la Figure 2. 39 pour le modèle 

simplifié d’hybridation directe n°1. 

La similarité dans les résultats de simulation des deux modèles se dégrade au cours du temps. Ceci est dû à la 

présence d’une variable, l’état de charge de la batterie, qui intègre le courant de batterie (et donc les erreurs sur 

celui-ci) au cours du temps. La précision sur l’estimation de l’état de charge est capitale car, du fait du fort couplage 

entre pile et batterie, un écart sur l’état de charge entraîne un écart sur la tension de la batterie, et donc sur la 

tension du système, et donc sur les courants de pile et de batterie. 

 

Figure 2. 39 - Résultats de simulation du modèle simplifié n°1 et du modèle dynamique d’un système 

hybride direct composé d’une PEMFC-HT de 124 cellules et de surface 45,2 cm² et d’une batterie LFP 10 Ah de 

24 cellules pour une mission type aéronautique. 

On constate, sur la Figure 2. 39, que le courant de la pile calculé par le modèle simplifié a, pour ce système, 

tendance à être supérieur au courant calculé par le modèle dynamique, ce qui engendre une recharge plus 

importante de la batterie. La batterie finit la mission (sans phase de recharge) avec un état de charge égal à 58 % 
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pour le modèle dynamique et 69 % pour le modèle simplifié, ce qui n’est pas acceptable car l’état de charge doit 

être correctement estimé pour satisfaire aux contraintes de dimensionnement. On rappelle que l’état de charge de 

la batterie doit rester entre 20 et 80 % tout au long de la mission (pour limiter la dégradation de la batterie). Les 

écarts dans le calcul de l’état de charge entre les deux modèles sont attribués aux écarts sur le courant de la batterie, 

pas uniquement dans les phases dynamiques, ce qui est attendu pour le modèle simplifié, mais également dans les 

phases quasi-statiques, c’est-à-dire les phases où la puissance appelée par la charge est constante mais où l’état de 

charge continue d’évoluer. Les écarts sur le courant de la batterie dépendent également de la puissance appelée 

par la charge, avec des points de fonctionnement pour lesquels les modèles simplifiés et dynamiques sont proches 

(à t = 4 - 4,5 h par exemple) et d’autres pour lesquels il y a de forts écarts.  

Ces écarts sont dus à l’utilisation de modèles trop simplifiés qui ne permettent pas un bon calcul du partage 

des courants entre pile et batterie, ainsi que de leurs tensions, pour la majorité des points de puissance appelés. Le 

modèle simplifié linéaire de la pile nous semble la cause principale des écarts entre le modèle simplifié 

d’hybridation directe n°1 et le modèle dynamique, du fait des écarts importants avec la courbe de polarisation 

quasi-statique pour certains points de fonctionnement, comme expliqué en section 2.5.2.1. On peut remarquer que 

la densité de courant de la pile reste bien dans le domaine de validité du modèle simplifié linéaire de la pile (0,1 – 

1 A/cm²). 

Ce travail de comparaison a été effectué pour l’ensemble des systèmes trouvés dans la phase de 

dimensionnement et présentés au chapitre 3, et est visible en annexe A.6.3. Les résultats obtenus pour le système 

particulier étudié (mauvaise précision du modèle simplifié n°1) sont malheureusement extrapolables aux autres 

systèmes obtenus par la méthode de dimensionnement présentée au chapitre 3. 

 

La comparaison des résultats de simulation pour le même système, mais en utilisant cette fois-ci le modèle 

simplifié d’hybridation directe n°2 (identifié à partir du modèle quasi-statique de la pile – linéarisation par 

morceaux), est présentée à la Figure 2. 40. A noter que les temps de calcul nécessaires pour simuler une mission 

avec les modèles simplifiés d’hybridation directe n°1 ou n°2 sont à peu près les mêmes (environ 1,3 secondes) et 

environ 60 % plus rapide qu’avec le modèle dynamique. 

On remarque une meilleure similitude des résultats de simulation. Les écarts absolus moyens et maximaux sur 

les grandeurs électriques du système sont donnés au Tableau 2. 14. L’écart maximal est donné sans compter les 

phases d’ouverture et de fermeture des contacteurs, sources d’écarts importants en raison de l’absence de 

modélisation des inductances de câblages, et de non-prise en compte d’une procédure d’interconnexion. Les écarts 

maximaux des variables sont trouvés lors des phases dynamiques, sur les rampes de variation les plus rapides à 

1,5 kW/s, à l’exception de l’état de charge pour lequel la valeur maximale est obtenue à t = 2 h environ (et reste 

proche de cette valeur ensuite avec une inversion du signe de l’écart à t = 5 h), avec l’accumulation d’écarts sur le 

courant de batterie. 

Tableau 2. 14 - Indicateurs de précision de la simulation d’un système hybride direct, composé d’une 

PEMFC-HT de 124 cellules et de surface 45,2 cm² et d’une batterie LFP 10 Ah de 24 cellules, par le modèle 

simplifié d’hybridation directe n°2 comparé à la simulation par le modèle dynamique pour une mission type 

aéronautique. 

Variable 
Ecart absolu 

moyen maximum 

𝑖𝑝𝑎𝑐 70 mA 2,2 A 

𝑖𝑏𝑎𝑡 91 mA 1,4 A 

𝑈𝑏𝑢𝑠 70 mV 1,6 V 

𝑆𝑜𝐶 0,74 % 1,16 % 

 

L’utilisation du modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile (paramétré à partir du modèle quasi-

statique de la pile comme expliqué en section 2.5.2.2) permet de bien mieux décrire la caractéristique tension-

courant de la pile (logique car linéarisation fine par morceaux), et donc d’avoir une meilleure précision sur 

l’évolution des courants et des tensions de pile et de batterie dans les phases quasi-statiques.  

Ce travail de comparaison a également été effectué pour l’ensemble des systèmes trouvés dans la phase de 

dimensionnement et présentés au chapitre 3, et est visible en annexe A.6.3. Les conclusions concernant le système 

étudié dans cette section sont extrapolables à l’ensemble des systèmes trouvés pendant la phase de 

dimensionnement, avec un écart moyen sur l’état de charge d’au maximum 1 %. 

La bonne modélisation du comportement du système hybride direct à l’état quasi-stabilisé semble donc 

suffisante, pour cette mission, pour obtenir une évolution des grandeurs fiables notamment pour l’état de charge 
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de la batterie (contrainte énergétique). On pourrait ne pas arriver à cette conclusion pour une mission comportant 

davantage de phases dynamiques, auquel cas le recours au modèle dynamique pour le dimensionnement du 

système hybride direct serait nécessaire. Également, il faut garder à l’esprit que la précision du modèle sera 

d’autant plus dégradée que la mission sera longue en raison de la tendance à l’accumulation des erreurs dans le 

calcul de l’état de charge. 

 

Figure 2. 40 – a) Résultats de simulation du modèle simplifié n°2 (identifié à partir de la courbe de 

polarisation quasi-statique modélisée) et du modèle dynamique d’un système hybride direct composé d’une 

PEMFC-HT de 124 cellules et de surface 45,2 cm² et d’une batterie LFP 10 Ah de 24 cellules sur une mission 

type aéronautique ; b) Zoom sur une variation rapide de la puissance appelée par la charge. 
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Le modèle simplifié d’hybridation directe est très proche du modèle dynamique, excepté, comme attendu, sur 

les phases dynamiques (Figure 2. 40 b) pour lesquelles le modèle simplifié calcule directement les courants et 

tensions des sources en régime quasi-stabilisé. On peut donc se poser la question si le modèle simplifié est adapté 

pour des contraintes de puissance, notamment en ce qui concerne le dépassement des courants maximaux de charge 

et de décharge de la batterie. Nous avons cependant remarqué que, pour le type de mission étudié, ce sont les 

contraintes en énergie (état de charge de la batterie) qui sont limitantes, davantage que les contraintes en puissance. 

Cet aspect pourrait éventuellement être amélioré en entrant les valeurs de résistances ohmiques estimées pour la 

pile et la batterie, comme données supplémentaires dans le modèle, afin de pouvoir calculer les pics de courants 

maximaux subis sur certaines phases dynamiques importantes et potentiellement limitantes. 

La bonne description du comportement quasi-statique de la pile et de la batterie semble ainsi 

indispensable dans la modélisation d’un système hybride direct, sous peine de voir rapidement des 

divergences sur l’évolution de la valeur des variables en raison de l’accumulation des erreurs dans le calcul 

du SoC. Ceci mène également à avoir une précision du modèle qui diminue au long de la mission, ce qui peut être 

un problème pour des missions très longues. Cette sensibilité sur le SoC pourrait également complexifier la 

comparaison d’un modèle à un essai d’hybridation directe, une piste pouvant être de définir la valeur initiale du 

SoC par identification. 

2.6. Conclusion du chapitre 

Une méthode d'identification originale, en deux étapes, du modèle dynamique d’une pile PEMFC-HT a été 

développée. À partir de caractérisations, réalisées à débit régulés et maximaux, sur un banc développé pendant ces 

travaux de thèse, les modèles quasi-statiques de la pile à débits régulés et à débits maximaux ont été identifiés. Les 

valeurs des paramètres de ce deuxième modèle sont utilisées pour identifier les capacités du modèle dynamique à 

partir de balayages à différentes fréquences, réalisés à débits maximaux. Ces capacités sont considérées 

indépendantes des coefficients de sur-stœchiométrie, ce qui permet de considérer les mêmes valeurs pour le modèle 

dynamique de la pile à débits régulés. Cette hypothèse doit être validée par la comparaison du modèle à un profil 

dynamique réalisé à débits régulés, ce qui est difficile à réaliser en pratique en raison du retard dans le contrôle 

des débits. 

Le modèle dynamique d’une batterie LFP a été identifié à partir d'un profil de type HPPC. L’identification est 

réalisée en deux étapes, d'abord la modélisation de la tension à vide en fonction de l’état de charge, et ensuite 

l'obtention des paramètres permettant de calculer les chutes de tension. Les difficultés rencontrées dans 

l'identification de ce modèle sont, d'une part, l’obtention d’une bonne description de l'évolution de la tension à 

vide, et, d'autre part, l’estimation de l’état de charge pendant le profil HPPC. Une piste d'amélioration de ce modèle 

de batterie est d'obtenir la résistance ohmique à partir d’une mesure par spectroscopie d’impédance. 

À partir de ces modèles dynamiques, identifiés à l’aide de caractérisations expérimentales effectuées sur des 

composants, un modèle dynamique d'un système hybride direct pile - batterie a été développé. Celui-ci permet de 

visualiser le partage dynamique des courants entre pile et batterie en fonction d'un profil de puissance appelé, et 

en tenant compte des auxiliaires de la pile. La simulation des courants internes de pile et de batterie permet de 

mieux comprendre ce partage dynamique des courants, et également d'estimer l'évolution de la consommation en 

réactifs de la pile à partir de son courant faradique. L'évolution de cette variable est en effet pertinente quand on 

s'intéresse au vieillissement de la pile, afin de pouvoir adapter le profil de courant demandé à la pile par rapport 

aux contraintes dans son approvisionnement en gaz actifs. 

Ce modèle dynamique doit cependant être validé par rapport à des résultats d'essais d’un système hybride 

direct, ceci afin de valider que le niveau de complexité de ce modèle est suffisant pour obtenir le bon partage du 

courant entre pile et batterie. 

Un modèle simplifié d'hybridation directe a également été développé, basé sur des modèles simplifiés de pile 

et de batterie. Il permet d'accélérer la simulation du système, de le résoudre analytiquement, et de prendre en 

compte l’influence des différentes technologies de batterie. Les résultats de simulation de ce modèle et du modèle 

dynamique ont été comparés afin de valider l’utilisation du modèle simplifié pour dimensionner un système 

hybride direct. Une source importante d’erreur entre les deux modèles est l’évolution de l’état de charge de la 

batterie, qui intègre au cours du temps les erreurs faites sur le calcul du courant de la batterie. Ainsi, il est important 

de bien décrire le comportement quasi-statique de la pile et de la batterie afin d'obtenir une simulation précise du 

partage de courant en régime quasi statique, et donc de limiter l’erreur sur l’estimation de l’état de charge. 

Le dimensionnement d'un système hybride direct à partir de ce modèle simplifié sera présenté au chapitre 3, 

pour les différentes technologies de batterie modélisées. 
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3.1. Introduction du chapitre 

Ce chapitre présente le dimensionnement du système hybride directe décrit au chapitre 2.  

Tout d’abord, nous verrons en quoi consiste le dimensionnement d’un système et les objectifs visés par un tel 

dimensionnement, unique (mono-objectif) ou multiples (multi-objectif). Nous aborderons la manière dont cela est 

généralement fait pour un système hybride indirect. Nous verrons ensuite jusqu’à quel point peut être dimensionné 

un système hybride direct par l’intermédiaire des caractéristiques tension-courant des sources, et la raison pour 

laquelle une simulation du système est nécessaire. La manière dont peut être pris en compte le vieillissement des 

sources du système lors du dimensionnement d’un tel système sera évoquée. Les résultats seront présentés pour 

les différentes technologies de batterie, LFP, NCA énergie, puissance et forte puissance, et NiCd. Nous verrons 

ainsi quels systèmes sont les plus adaptés en fonction des objectifs suivis : réduction de la masse totale et de la 

consommation d’H2.  

Nous comparerons le dimensionnement d’un système hybride direct avec celui d’un système hybride indirect, 

utilisant les mêmes modèles de pile et de batterie et intégrant une stratégie de gestion d’énergie fréquentielle. 

Enfin, nous nous intéresserons à la problématique de la robustesse du système hybride direct dans le cas d’une 

variation des caractéristiques électriques des sources, en raison de leur vieillissement ou d’une variation de leurs 

conditions opératoires. 
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3.2. Méthodes de dimensionnement 

Cette section présente les différentes méthodes utilisées pour le dimensionnement d’un système. 

Après avoir rappelé les principes d’un dimensionnement mono-objectif et multi-objectif, nous aborderons 

rapidement la problématique de la prise en compte du vieillissement des sources dans le dimensionnement. 

Enfin, après avoir rappelé le principe du dimensionnement d’un système hybride indirect, la méthode pour le 

dimensionnement d’un système hybride direct sera proposée selon deux approches : l’utilisation des courbes 

tension-courant, qui permettent de connaître les courants et les tensions des sources en fonction d’une certaine 

puissance appelée par la charge, pour un état de charge de la batterie donné, et la simulation du système, qui 

permet de connaître l’évolution de l’évolution de l’état de charge de la batterie pendant la mission et donc 

l’évolution des autres grandeurs du système. 

3.2.1. Généralités concernant le dimensionnement d’un système 

3.2.1.1. Le dimensionnement mono-objectif 

Le dimensionnement mono-objectif, par opposition au dimensionnement multi-objectif, ne considère qu’un 

seul critère de performance du système, qu’il va chercher à optimiser. Ce critère de performance est calculé dans 

une « fonction objectif », notée 𝑓(𝑋) avec 𝑋 le vecteur représentant les différentes variables d’optimisation d’un 

système. La fonction objectif est généralement définie pour que l’algorithme d’optimisation minimise sa valeur. 

Les variables d’optimisation sont les différentes caractéristiques du système que l’optimiseur va chercher à 

modifier afin de minimiser la fonction objectif. Toute la méthode de dimensionnement va avoir pour but de trouver 

le système capable de fournir la mission et minimisant la fonction objectif, tout en satisfaisant des contraintes, par 

exemple celles de ne pas sortir de la zone de fonctionnement nominale des sources.  

Le critère de performance que l’on cherche à optimiser dans un dimensionnement mono-objectif peut être : 

 La masse totale du système. Celle-ci intègre en partie la consommation de carburant si l’on inclut sa masse 

et celle de son réservoir. 

 La consommation de carburant (H2 dans notre cas) pendant une mission donnée, ou bien l’efficacité 

énergétique du système. L’impact d’une variation de la masse du système sur la consommation de 

carburant peut également être intégré. 

Dans les contraintes de dimensionnement peuvent être inclus des critères de performance qui ne sont pas à 

optimiser mais qui limitent le domaine de fonctionnement du système. On peut par exemple, dans le cas où on 

chercherait à minimiser la masse totale d’un système électrique, vouloir rejeter tout système qui fonctionnerait en 

dehors d’une certaine gamme de tension, en raison de la connaissance préalable que la sortie de cette gamme de 

tension entrainerait un coût démesuré par ailleurs (changement d’éléments d’infrastructure majeurs par exemple). 

Dans cet exemple, il n’y a pas besoin d’intégrer le changement de ces infrastructures dans la fonction objectif pour 

savoir, par avance, qu’un tel système ne serait pas intéressant, même dans le cas où il serait plus léger. Les 

contraintes permettent ainsi de borner l’espace de recherche de la solution optimale en fonction des connaissances 

préalables concernant le système à dimensionner.  

Lorsque l’on a suffisamment de connaissances préalables concernant le système à dimensionner, il peut être 

intéressant de créer une « fonction coût ». Il s’agit également d’une fonction mono-objectif, dont on cherche à 

minimiser la valeur, mais qui intègre différents critères de performance pondérés par leurs coûts sur le système. 

Ce coût est classiquement évalué sur des durées longues : toute la durée de vie du système, voire davantage si l’on 

considère son remplacement régulier pour remplir une mission longue. 

On peut ainsi ajouter : 

 Le coût initial du système, reflet de la taille et du type de composants utilisés. Ce coût est multiplié par le 

nombre de remplacements de tout ou partie du système pendant la durée considérée, prenant ainsi en 

compte la durée de vie des sources. 

 La consommation de carburant ou bien plus globalement l’efficacité énergétique du système. 

 La disponibilité du système (intégrée dans la fonction coût par le coût de la non-disponibilité du système), 

qui est un reflet de sa fiabilité. Cela peut être difficile à estimer autrement qu’avec une approche 

probabiliste. 

 Tout autre coût variable selon le système : travail humain, volume ou surface occupés… 

L’utilisation d’une telle fonction coût est intéressante dans la mesure où le coût du système peut être, 

notamment dans le secteur privé, le seul critère considéré. La difficulté est cependant de réussir à chiffrer les 

différents critères de performance (ce qui revient à les pondérer entre eux), ce qui nécessite d’avoir assez de 

connaissances préalables sur le système. Également, on peut se poser la question de la bonne prise en compte de 
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l’ensemble des critères de performance du système par cette méthode, notamment environnementaux : certaines 

externalités négatives ne sont ainsi que peu et difficilement incluses dans une telle fonction coût, comme par 

exemple la pollution dans le secteur des transports [209]. Enfin, en regroupant les différents aspects (performance, 

vieillissement…) du système étudié dans une seule fonction, cette approche considère davantage le système 

comme une brique technico-économique figée que comme un objet d’étude dont tel ou tel aspect peut être 

amélioré. 

Pour ces différentes raisons, il est intéressant de considérer les critères de performance séparément dans une 

approche de dimensionnement multi-objectif. 

3.2.1.2. Le dimensionnement multi-objectif 

Le dimensionnement multi-objectif considère plusieurs critères de performance, et aboutit ainsi à un ensemble 

de solutions contrairement au mono-objectif qui aboutit à une seule solution, la meilleure pour le critère considéré. 

A partir de l’ensemble des solutions trouvées par l’algorithme de dimensionnement, on sélectionne les solutions 

qui ne peuvent pas être a priori classées entre elles et qui sont appelées les solutions « non-dominées ». Parmi les 

𝑛 solutions trouvées par l’algorithme de dimensionnement, on dit que la solution 𝑋 domine la solution 𝑌 si : 

 

∀ 𝑖 = 1. . 𝑛 on a 𝑓𝑖(𝑋) ≤ 𝑓𝑖(𝑌)  et  ∃ 𝑗 ∈ 𝑖. . 𝑛 on a 𝑓𝑖(𝑋) < 𝑓𝑖(𝑌) (3. 1) 

 

Ces solutions non dominées sont représentées, en fonction des critères de performance considérés, dans un 

espace de dimension égal au nombre de critères, que l’on appelle front de Pareto. Un exemple de front de Pareto 

pour deux critères est donné à la Figure 3. 1. 

 

Figure 3. 1 - Front de Pareto pour un dimensionnement à 2 objectifs. 

3.2.1.3. Les algorithmes de dimensionnement 

Il existe deux grandes classes d’algorithmes pour dimensionner un système [127] : 

 Les algorithmes déterministes : comme son nom l’indique, ce type de méthode suit, à partir d’un point 

d’exploration initial, un chemin précis et reproductible d’exploration des solutions. On peut citer la 

méthode du gradient, qui nécessite de calculer les dérivées partielles du système. D’autres méthodes 

utilisent uniquement le résultat de la fonction objectif pour trouver un optimum. Selon le type de problème 

d’optimisation, ces méthodes peuvent être les plus efficaces en convergeant rapidement vers l’optimum 

global. Cependant, pour certains types de problèmes d’optimisation, cette méthode tend à retourner un 

optimum local, ce qui implique de relancer plusieurs fois l’algorithme en faisant varier le point 

d’exploration initial. Un optimum local correspond à une solution optimale sur un espace de recherche 

réduit (local), alors qu’un optimum global correspond à une solution optimale sur l’ensemble de l’espace 

de recherche (lui-même limité par d’éventuelles bornes sur la valeur des variables d’optimisation). 

Parmi ces méthodes, nous avons utilisé (pour l’identification des modèles dynamiques de pile et de 

batterie en section 2.3.2.1 et 2.4.2) l’algorithme implémenté dans Matlab pour identifier des relations 

non-linéaires à partir de jeux de données : least-square non linear algorithm (lsqnonlin). Cet 

algorithme utilise la méthode de la région de confiance (trust-region, utilisé par défaut sur Matlab) [210] 

ou la méthode de Levenberg-Marquardt [211] pour minimiser la somme des écarts modèle – mesure au 
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carré. L’avantage de cet algorithme est que l’utilisateur n’est pas obligé de calculer la matrice des dérivées 

partielles : ce calcul est intégré dans l’algorithme proposé. 

 Les algorithmes stochastiques : ces méthodes ont la particularité d’intégrer le hasard dans la recherche du 

ou des optimums. A partir d’un même point d’exploration initial, le chemin d’exploration est donc à 

chaque fois différent. Ces méthodes s’inspirent souvent de comportements du vivant (essaim d’abeilles, 

colonie de fourmis, évolution des nucléotides du génome) ou physiques (recuit simulé) qui présentent une 

bonne efficacité dans la recherche d’optimums globaux, tout en nécessitant bien moins de calculs de la 

fonction objectif qu’avec un lancement aléatoire. 

Parmi ces méthodes, nous avons utilisé les algorithmes génétiques développés par Matlab : « ga » [195] 

pour le dimensionnement mono-objectif, et « gamultiobj » (dérivé de l’algorithme NSGA-II (Non-

dominated Sorting Genetic Algorithm) [212]) pour le dimensionnement multi-objectif. L’algorithme 

génétique considère le système comme un gène composé d’autant de nucléotides que le nombre de 

variables d’optimisation. La recherche de solutions se fait, à partir d’une population aléatoirement 

constituée d’un certain nombre de gènes, par mutation des gènes, et également par combinaison des gènes 

entre eux à chaque génération. Selon le type d’algorithme génétique utilisé, une sélection des meilleurs 

gènes est effectuée à chaque génération (algorithme élitiste). « gamultiobj » a également la particularité 

intéressante de ne retourner que les solutions non-dominées entre elles (pareto-ranking). Le paramétrage 

de ce type d’algorithme est de première importance pour assurer son efficacité : taille de la population de 

gènes, nombre de générations, probabilité de mutation… Cette méthode est adaptable à tous les problèmes 

d’optimisation, mono-objectif et multi-objectif. Le lecteur intéressé par davantage d’informations sur le 

dimensionnement multi-objectif à partir d’algorithmes génétiques, et spécifiquement avec l’algorithme 

NSGA-II, peut se rapporter à la thèse de M. G. Arregui [127]. 

3.2.1.4. Evaluation du vieillissement des sources 

Parmi les différents critères intéressants à prendre en compte dans le dimensionnement d’un système 

électrique, le vieillissement des sources est un critère important. Comme indiqué dans le paragraphe précédent, le 

vieillissement peut être intégré au sein d’une fonction coût dans un dimensionnement mono-objectif, ou être 

considéré à part entière dans une approche multi-objectif. Dans les deux cas se pose la question de la méthode à 

suivre pour estimer le vieillissement du système, et traduire ce vieillissement dans un seul indicateur utilisable par 

l’algorithme de dimensionnement. 

Dans le cadre de nos travaux de thèse, le vieillissement des sources n’a pas été pris en compte dans la 

fonction objectif utilisée pour le dimensionnement. Nous avons toutefois cherché à construire des indicateurs 

de vieillissement simplifiés pour la pile et la batterie utilisés dans l’analyse des résultats de dimensionnement. 

Nous souhaitons également donner des éléments de compréhension et certaines pistes qu’il serait possible de suivre 

pour prendre en compte de manière plus complète le vieillissement dans le dimensionnement du système. 

 

Deux approches sont possibles pour prendre en compte le vieillissement dans le dimensionnement d’un 

système hybride pile - batterie : 

 Après simulation du système sur la mission, jouée une seule fois, les profils en courant et/ou en tension 

des sources sont récupérés et un algorithme calcule à partir de ces profils un indicateur de vieillissement 

pour la pile et pour la batterie. On prend classiquement comme indicateur pour la pile une valeur de baisse 

de la tension nominale pour la mission, étant donné que la durée de vie de la pile est définie pour une 

perte de 10 à 20 % de sa tension nominale. Pour la batterie, l’indicateur peut être un calcul du nombre de 

cycles de charge/décharge subis pendant la mission. Également, si un modèle de vieillissement est 

disponible, il est possible d’utiliser comme indicateur une valeur de perte de capacité ou d’augmentation 

de la résistance. L’idée est, là aussi, de rapporter cet indicateur à une valeur en fin de vie de la source. 

Enfin, si l’on souhaite intégrer le vieillissement des deux sources dans une seule fonction objectif, une 

pondération des deux indicateurs doit être menée. 

 Une deuxième approche, plus rigoureuse mais plus contraignante en temps de calcul, consiste à intégrer 

la conséquence du vieillissement des sources sur le fonctionnement du système et réciproquement. Le 

modèle des sources doit alors intégrer une dépendance au vieillissement, ce qui fait varier le 

comportement électrique des sources et donc leurs profils de courant et de tension. Il est alors possible de 

venir récupérer les profils de tension et de courant des sources à l’issue de la simulation du système sur 

une mission, d’y appliquer l’algorithme d’estimation du vieillissement, de relancer la simulation du 

système sur la mission, de récupérer les nouveaux profils et ainsi de suite pour un certain nombre de 

missions jouées. Cette approche itérative permet ainsi d’étudier le vieillissement sur un certain nombre 
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de missions, voire sur toute la durée de vie des sources. Elle est cependant très gourmande en temps de 

calcul. L’intérêt d’une telle approche est, en permettant d’étudier de manière précise le vieillissement du 

système en le prenant en compte sur plusieurs missions et en prenant en compte son impact sur le 

fonctionnement des sources, d’avoir accès à une information de plus forte valeur que l’estimation du 

vieillissement sur une mission : la durée de vie du système. 

 

Nous n’avons cependant pas à ce jour au LAPLACE de modèles de vieillissement suffisamment aboutis pour 

la pile ou la batterie. Toutefois, il est possible d’appliquer la première approche et d’estimer le vieillissement subi 

par les sources sur une mission. 

 

Pour la batterie, une approche pour estimer la dégradation à partir d’un indicateur de vieillissement est de 

compter le nombre de cycles de charge/décharge que subit la batterie. Cette méthode s’appuie sur le profil de l’état 

de charge de la batterie pendant la mission. Dans un premier temps, le nombre de cycles au cours de la mission est 

compté en fonction de leur profondeur de décharge respective (Depth of Discharge noté DoD), noté 𝑁𝑏𝑐𝑦𝑐𝑙𝑒𝑠𝐷𝑜𝐷(𝑖)
. 

Pour réaliser ce comptage de cycles, nous avons utilisé la méthode Rainflow counting [147] et discrétisé la 

profondeur de décharge par pas de 1 %. Pour aboutir à un indicateur unique de vieillissement de la batterie, nous 

pouvons convertir le nombre de cycles 𝑁𝑏𝑐𝑦𝑐𝑙𝑒𝑠𝐷𝑜𝐷(𝑖)
 en une valeur de nombre de cycles équivalents pleine 

décharge noté 𝑁𝑏𝑒𝑞𝐷𝑜𝐷=100%
. Ce nombre de cycles équivalents permet de comparer le vieillissement subi par la 

batterie selon la mission par rapport à sa durée de vie, donnée pour un nombre maximal de cycles de pleine 

décharge noté 𝑁𝑏𝑐𝑦𝑐𝑙𝑒𝑠 𝑀𝐴𝑋𝐷𝑜𝐷=100%
. La valeur du nombre de cycles équivalents pleine décharge 𝑁𝑏𝑒𝑞𝐷𝑜𝐷=100%

 est 

obtenue à partir de la courbe constructeur donnant le nombre maximal de cycles, noté 𝑁𝑏𝑐𝑦𝑐𝑙𝑒𝑠 𝑀𝐴𝑋𝐷𝑜𝐷(𝑖)
, en 

fonction du DoD. Le nombre de cycles équivalents pleine décharge est calculé à partir de l’expression suivante : 

 

𝑁𝑏𝑒𝑞𝐷𝑜𝐷=100%
= ∑𝑁𝑏𝑐𝑦𝑐𝑙𝑒𝑠𝐷𝑜𝐷(𝑖)

𝑁𝑏𝑐𝑦𝑐𝑙𝑒𝑠 𝑀𝐴𝑋𝐷𝑜𝐷=100%

𝑁𝑏𝑐𝑦𝑐𝑙𝑒𝑠 𝑀𝐴𝑋𝐷𝑜𝐷(𝑖)𝑖

 (3. 2) 

 

Cette courbe constructeur semble similaire pour les batteries lithium-ion LFP et NCA [213,214]. 

L’équation (3. 3), proposée par [213], est valable pour une température de batterie de 25 °C. La durée de vie de la 

batterie Li-ion (perte de capacité de 20 %) est ainsi estimée à environ 6 700 cycles pour un DoD de 100 %, et 

250 000 cycles pour un DoD de 10 %.  

 

𝑁𝑏𝑐𝑦𝑐𝑙𝑒𝑠 𝑀𝐴𝑋𝐷𝑜𝐷(𝑖)
= (

45,3

0,8951 − 0,9049𝑒𝑥𝑝−0,00972∗𝐷𝑜𝐷(𝑖) [%]
)

2

 (3. 3) 

 

Pour la batterie NiCd, les informations fournies par [215] donnent une durée de vie de la batterie de 2500 

cycles pour un DoD de 100 % et de 10 000 cycles pour un DoD de 10 %. L’équation (3. 4) donne la relation du 

nombre de cycles en fonction du DoD pour la batterie NiCd : 

 

𝑁𝑏𝑐𝑦𝑐𝑙𝑒𝑠 𝑀𝐴𝑋𝐷𝑜𝐷(𝑖)
= 11700𝑒𝑥𝑝−0,0154∗𝐷𝑜𝐷(𝑖) [%] (3. 4) 

 

Dans cette approche du vieillissement de la batterie, on ne considère pas l’influence de la température, même 

si ce paramètre joue un rôle important dans les mécanismes de dégradation au sein d’une batterie Li-ion [216]. La 

courbe constructeur reliant le nombre maximal de cycles en fonction du DoD est notamment souvent donnée pour 

plusieurs températures de fonctionnement. 

 

Pour la pile, une approche très simplifiée pour estimer le vieillissement est de définir des zones de 

fonctionnement dégradantes et de comptabiliser le temps passé dans ces zones. Nous avons considéré qu’au-dessus 

de 0,8 V par cellule, la pile est dans une zone dégradante du fait de la forte dégradation du catalyseur et de son 

support carboné au-dessus de cette tension [217]. Également, nous avons considéré qu’à partir d’une densité de 

courant de 1 A/cm², la pile fonctionne également dans une zone particulièrement dégradante du fait de la forte 

dégradation observée dans des essais à courant constant menés au LAPLACE [89]. Ce vieillissement est attribué 

à une dégradation thermomécanique du carbone des électrodes entrainant un remplissage progressif de ces 

dernières en acide phosphorique. Cette approche reste très simplifiée car la dégradation de la pile est également 

présente, de façon moindre mais avérée, en dehors de ces zones. 
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Une autre approche, non mise en œuvre au cours de ces travaux de thèse, a été développée dans la thèse de A. 

Pessot [218] et est appelée « théorème de superposition ». Elle consiste à considérer le vieillissement de la pile 

selon ses phases de fonctionnement : 

 A courant constant : on attribue un taux de vieillissement différent pour chacun des points de 

fonctionnement de la pile, exprimé en µV/h, que l’on multiplie par le temps passé à ce point de 

fonctionnement. Le vieillissement de la pile étant non-linéaire, la valeur de ces taux de vieillissement est 

variable selon le temps de fonctionnement de la pile. Un taux de vieillissement est également fixé pour 

un maintien de la pile à l’OCV. Les taux à faibles et forts courants ont tendance à être non-linéaires avec 

le courant, ce qui crée des courbes « en cloche » comme montré dans [219]. 

 A courant variable : selon la dynamique de variation du courant de la pile, un taux de vieillissement, a 

priori fortement non-linéaire avec la dynamique de variation, est pris en compte afin de représenter 

l’impact de plusieurs facteurs tels que l’épuisement en réactifs ou la dégradation de la structure des 

électrodes ou de la membrane par la fatigue mécanique liées aux variations des débits de gaz. 

 Démarrage/arrêt : un vieillissement fixe, en µV, est attribué à la pile pour chaque démarrage/arrêt, selon 

la procédure qui a été réalisée. Ceci peut par exemple permettre de comparer des systèmes intégrant un 

inertage de la pile avec de l’azote de systèmes ne considérant pas la présence de bouteilles d’azote et la 

gestion de leur remplissage. 

 Présence d’harmoniques de courant haute fréquence : un taux de vieillissement est attribué dépendant de 

la nature de ces harmoniques : fréquence, amplitude ou encore forme des harmoniques (carrés, 

triangulaires…). Ce taux de vieillissement pourrait éventuellement être également dépendant du point de 

fonctionnement de la pile. 

 Calendaire : le stockage de la pile, selon qu’elle est stockée en air ou sous gaz neutre, entraîne également 

un taux de vieillissement calendaire. Cette dégradation est à prendre en compte selon le type de mission 

étudiée. 

On additionne ensuite la contribution des différentes phases de fonctionnement pour calculer un taux de 

vieillissement en µV sur une mission. Cette méthode s’appuie sur une hypothèse forte : le vieillissement subi par 

la pile pendant une phase de fonctionnement est considéré indépendant des autres phases de fonctionnement (pas 

de couplage des modes de dégradation). Une telle approche, également proposée par [138,220,221] a été 

partiellement vérifiée en prenant en compte uniquement le vieillissement à courant constant [222]. 

3.2.2. Le dimensionnement d’un système hybride indirect 

La présence de convertisseurs statiques dans un système hybride indirect permet le découplage des profils de 

mission des sources et permet ainsi d’avoir des degrés de liberté dans le dimensionnement des sources du système. 

Il serait possible d’attribuer des rôles aux sources au sein du système : 

 L’une est considérée comme « source d’énergie principale », dans notre cas la pile, et chargée de fournir 

la puissance moyenne appelée par la mission (charge + auxiliaires de la pile + pertes moyennes du 

système).  

 L’autre est alors définie comme « source de puissance », dans notre cas la batterie, bien qu’elle puisse 

également être source d’énergie ponctuelle au démarrage et à l’arrêt de la pile. Elle est chargée de fournir 

les variations d’appel de charge. 

Un premier dimensionnement de la pile est alors possible connaissant la puissance moyenne de la mission et 

une estimation de la consommation des auxiliaires. Ce dimensionnement de la pile conduit à définir la surface de 

ses électrodes et le nombre de cellules connectées en série. Le lecteur intéressé par davantage d’informations sur 

le dimensionnement de la pile peut se référer à [127].  

Un premier dimensionnement de la batterie est également possible connaissant la puissance maximale appelée 

par l’ensemble (charge + auxiliaires de pile) et une estimation de la réserve d’énergie minimale qu’elle doit 

embarquer. A noter que le calcul de cette réserve d’énergie minimale est également réalisé pour obtenir le potentiel 

d’hybridation en énergie (PHE) présenté en section 1.3.1 et calculé pour la mission en section 2.5.1.2. 

Si une contrainte du dimensionnement est que l’état de charge de la batterie soit le même au début et en fin de 

mission, il faut que la pile soit dimensionnée pour fournir la véritable puissance moyenne de la mission. Ceci 

implique de tenir compte des pertes dans les câbles, dans les convertisseurs statiques, et dans la batterie.  

Une itération du dimensionnement des sources est donc nécessaire afin de garantir qu’ils jouent tous deux 

leurs rôles. La pile doit compenser, à terme, les pertes du système et contrôler l’état de charge de la batterie, tout 

en ayant son point de fonctionnement qui évolue de manière compatible avec sa dynamique. Le contrôle de l’état 

de charge de la batterie peut se faire par la méthode de suivi de la tension de la batterie ou par une méthode 
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d’estimation des pertes [127]. La prise en compte des pertes dans le dimensionnement signifie également qu’à la 

fois la puissance de la batterie et sa capacité doivent être légèrement surdimensionnées afin que la batterie puisse 

fournir la puissance instantanée supplémentaire liées aux pertes. Cette itération peut se réaliser par une simulation 

du système, où l’on simule donc également la stratégie de gestion d’énergie du système incluant le contrôle de 

l’état de charge de la batterie par la pile. 

Le dimensionnement d’un système hybride indirect passe donc par une étape d’itérations afin de tenir compte 

des pertes. En plus de permettre de dimensionner précisément les sources, cette étape itérative peut également 

servir à tester l’impact de plusieurs stratégies de gestion d’énergie afin de choisir la plus pertinente. 

Des exemples de dimensionnement de systèmes hybrides indirects, incluant la prise en compte du 

vieillissement des sources au travers d’une fonction coût, sont donnés dans [223-225]. 

3.2.3. Le dimensionnement d’un système hybride direct à partir des caractéristiques 

tension-courant des sources 

Dans le cas d’un système hybride direct, il n’y a pas de convertisseurs statiques qui permettent le découplage 

des profils de mission de la pile et de la batterie : les deux points de fonctionnement sont fortement couplés et 

dépendent également de l’état de charge de la batterie. Contrairement au cas du système hybride indirect, la 

variation de l’état de charge de la batterie, et plus généralement la variation de la tension d’une des deux sources, 

entraîne une variation du profil de mission des sources. Ainsi, le couplage direct des deux sources ne permet plus 

d’utiliser le même protocole de dimensionnement que celui pour une hybridation indirecte. 

Toutefois, il est possible (comme développé en section 1.4.1) d’établir à partir des caractéristiques tension-

courant de la pile et de la batterie d’établir, pour une certaine puissance appelée par la mission, les points de 

fonctionnement quasi-statiques de la pile et de la batterie pour un état de charge donné. Un exemple est présenté 

à la Figure 3. 2 pour le système présenté à la section 2.5.1.3 et au Tableau 2. 11. Pour une puissance totale appelée 

de 2 kW (correspondant dans ce cas à une puissance appelée par la charge de 1,724 kW additionnée d’une 

puissance appelée par les auxiliaires de la pile (𝑃𝐵𝑂𝑃𝑝𝑎𝑐
) de 276 W) et pour un état de charge de la batterie de 30 %, 

on peut voir que la pile et la batterie fonctionnent, en régime quasi-stabilisé (le SoC de la batterie continuant 

d’évoluer, on ne peut pas parler de régime stabilisé), à des courants de respectivement 20 et 7 A, pour une tension 

de bus d’environ 75 VDC. 

 

Figure 3. 2 – Courbes de polarisation quasi-statiques d’un système hybride direct composé d’une PEMFC-

HT de 124 cellules et de surface 45,2 cm² et d’une batterie LFP 10 Ah de 24 cellules à un SoC = 30 %. 
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La possibilité de prévoir les points de fonctionnement quasi-statiques de la pile et de la batterie, pour un état 

de charge donné de la batterie et pour une certaine puissance appelée par la mission, peut être utile pour le 

dimensionnement du système hybride direct. Par exemple, il est possible de proposer un premier dimensionnement 

des sources de manière à ce qu’elles atteignent leur puissance maximale à une tension proche. Ceci est notamment 

proposé par [162] pour maximiser la puissance du système hybride direct. A l’inverse, on peut chercher à 

maximiser la protection de la pile par la batterie en faisant en sorte que la caractéristique tension-courant de la 

batterie soit très « plate » par rapport à celle de la pile : pour une variation de la puissance appelée par la charge, 

le courant de la batterie variera beaucoup plus fortement que celui de la pile. 

Cependant, un protocole de dimensionnement d’une hybridation directe à partir des caractéristiques tension-

courant des sources n’est pas suffisant du fait de l’absence de prise en compte des phénomènes dynamiques. En 

effet, comme l’état de charge de la batterie évolue au cours de la mission, cela entraîne une variation des profils 

de mission des sources. Il est donc nécessaire d’effectuer une simulation du système afin de s’assurer que les 

limites de fonctionnement des sources ne sont pas dépassées, particulièrement pour l’état de charge de la batterie 

(dynamique lente), mais également pour les courants maximaux de charge et de décharge de la batterie (dynamique 

rapide). 

Dans le cadre de nos travaux de thèse, nous proposons d’utiliser les caractéristiques tension-courant quasi-

statiques des sources en amont de la simulation du système en réalisant un test de pré-dimensionnement d’un 

système hybride direct, en suivant les étapes suivantes : 

 Etape 1 : Définition des SoC batterie minimal (𝑆𝑜𝐶𝑚𝑖𝑛) et maximal (𝑆𝑜𝐶𝑚𝑎𝑥), soit respectivement 20 et 

80 % dans notre cas, ainsi que des puissances appelées par la charge minimale (𝑃𝑚𝑖𝑛) et maximale (𝑃𝑚𝑎𝑥), 

respectivement 0 et 1,9 kW. Pour rappel, les limites basse et haute de l’état de charge de la batterie ont 

été choisies pour d’une part, limiter les modes de dégradation au sein de la batterie (influence du DoD) et 

d’autre part, pour permettre à la tension de la batterie de travailler dans une zone de fonctionnement 

linéaire. 

 Etape 2 : Proposition, par l’algorithme génétique ou combinatoire, d’un système donné dont la fonction 

objectif doit être évaluée. 

 Etape 3 : Calcul des points de fonctionnement de la pile et de la batterie pour les cas suivants : 

o Etape 3.1 : Une puissance totale appelée égale à 𝑃𝑚𝑖𝑛 + 𝑃𝐵𝑂𝑃𝑝𝑎𝑐
 pour un SoC batterie égal à 

𝑆𝑜𝐶𝑚𝑖𝑛  et à 𝑆𝑜𝐶𝑚𝑎𝑥  

o Etape 3.2 : Une puissance totale appelée égale à 𝑃𝑚𝑎𝑥 + 𝑃𝐵𝑂𝑃𝑝𝑎𝑐
 pour un SoC batterie égal à 

𝑆𝑜𝐶𝑚𝑖𝑛  et à 𝑆𝑜𝐶𝑚𝑎𝑥  

 Etape 4 :  

* Si une limite de fonctionnement est dépassée dans l’étape 3.1 pour un SoC batterie égal à 𝑆𝑜𝐶𝑚𝑖𝑛  et à 

𝑆𝑜𝐶𝑚𝑎𝑥 , ou, si une limite de fonctionnement est dépassée dans l’étape 3.2 pour un SoC batterie égal à 

𝑆𝑜𝐶𝑚𝑖𝑛  et à 𝑆𝑜𝐶𝑚𝑎𝑥, alors le système n’est pas capable de satisfaire la mission, en dehors même de 

contraintes sur l’évolution du SoC => Elimination du système. En effet, si le système hybride direct n’est 

pas capable de fournir une puissance donnée à 𝑆𝑜𝐶𝑚𝑖𝑛 et à 𝑆𝑜𝐶𝑚𝑎𝑥, il n’en est pas capable pour des 

valeurs de SoC intermédiaires. Ceci est lié au fait que les limites de fonctionnement qui sont atteintes sur 

ce test de pré-dimensionnement sont les courants maximaux de charge et de décharge de la batterie : 

comme cela est compréhensible à partir des courbes tension-courant des sources (section 3.2.3), si l’un 

de ces courants maximaux est dépassé pour une valeur de SoC intermédiaire, il l’est également forcément 

à 𝑆𝑜𝐶𝑚𝑖𝑛 ou à 𝑆𝑜𝐶𝑚𝑎𝑥 . 

Dans ce cas, concrètement, on donne à la fonction objectif une valeur arbitrairement élevée (105). 

* Sinon, il est possible que le système soit capable de satisfaire la mission, une simulation est nécessaire 

afin de garantir qu’aucune limite de fonctionnement n’est dépassée au cours de la mission, et afin de 

calculer la valeur de la fonction objectif => Simulation du système. 

 

Ce test de pré-dimensionnement a pour objectif d’accélérer le dimensionnement du système en réduisant le 

nombre d’évaluations de la fonction objectif, et donc le nombre de simulations à lancer. Avec l’algorithme 

combinatoire et les bornes des variables d’optimisation présentés en section 3.2.4, la réduction du nombre 

d’évaluations de la fonction objectif est de 75 %. 
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3.2.4. Le dimensionnement d’un système hybride direct à partir de la simulation avec 

un modèle simplifié 

Nous présentons ici les trois approches de dimensionnement qui ont été proposées au cours de ces travaux de 

thèse : 

 1ère approche : nous cherchons à dimensionner des systèmes avec le modèle simplifié d’hybridation 

directe n°1 présenté en section 2.5.2.4. Nous avons cherché à dimensionner des systèmes avec ce modèle 

afin de pouvoir, dans un deuxième temps, comparer les résultats de simulation avec le modèle dynamique 

d’hybridation directe, dans le but de valider le modèle simplifié n°1 comme cela est détaillé en 

section 2.5.2.5. Le dimensionnement du système hybride direct PEMFC-HT – Batterie LFP a ainsi été 

réalisé à partir d’un algorithme combinatoire, en cherchant à minimiser la masse totale du système. Le 

choix d’un algorithme combinatoire, qui vient tester toutes les combinaisons possibles des variables 

d’optimisation entre leurs bornes, permet de trouver un optimum global mais nécessite un temps de calcul 

long. Pour réaliser ce dimensionnement, nous avons discrétisé la seule variable continue, l’état de charge 

initial de la batterie, par pas de 2,5 %. Nous ne présenterons pas les résultats obtenus par cette approche, 

qui nous a permis d’étudier la validité des modèles simplifiés (et d’exclure le modèle simplifié n°1, c’est 

pourquoi il est peu pertinent de présenter les résultats obtenus) et également de définir des bornes pour 

les variables d’optimisation suffisamment larges pour y inclure l’ensemble des systèmes pertinents 

(données au Tableau 3. 1). Enfin, en comparant les résultats obtenus par l’approche combinatoire avec 

ceux obtenus en utilisant l’algorithme génétique (2ème approche), nous avons pu nous convaincre que ce 

dernier donnait des résultats pertinents tout en étant plus rapides. 

 2ième approche : nous avons ensuite travaillé avec le modèle simplifié d’hybridation directe n°2 (linéarisé 

par morceaux), en le dimensionnant cette fois à partir d’un algorithme génétique mono-objectif : « ga ». 

Nous cherchons également à minimiser la masse totale du système. L’utilisation de cet algorithme 

génétique à la place du combinatoire permet d’accélérer le dimensionnement. La taille de la population 

est fixée à 200, le nombre de générations à 10, et l’algorithme est relancé 10 fois. Nous avons effectué le 

dimensionnement pour les différentes technologies de batterie présentées en section 2.5.2.3 afin d’étudier 

l’influence des technologies sur les résultats du dimensionnement. 

 3ième approche : nous avons enfin réalisé un dimensionnement multi-objectif en cherchant les systèmes 

minimisant à la fois leur masse totale et leur consommation d’H2. Ceci a été réalisé avec l’algorithme 

génétique « gamultiobj ». Celui-ci renvoie uniquement les solutions non-dominées. La taille de la 

population est fixée à 2000, le nombre de générations à 10, et l’algorithme est lancé une seule fois. En 

effet, en cas de plusieurs lancers, il est alors nécessaire de comparer les résultats des différents lancers 

entre eux et d’en extraire uniquement les solutions non-dominées. Une approche avec un seul lancer et 

une large population permet d’éviter ce post-traitement tout en donnant de bons résultats. 

 

Pour ces trois approches, on réalise successivement le test de pré-dimensionnement décrit en section 3.2.3 et, 

si le système paraît capable de réaliser la mission, une simulation est lancée. La méthode de dimensionnement 

générique est décrite à la Figure 3. 3. 
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Figure 3. 3 - Diagramme de la méthode de dimensionnement proposée. 

Les bornes fixées pour les 4 variables d’optimisation sont données au Tableau 3. 1. La batterie NiCd ayant 

une tension bien plus faible que les batteries lithium-ion, le nombre maximal de cellules en série est plus important 

pour cette technologie. 

Tableau 3. 1 – Bornes des variables d’optimisation. 

Paramètre Borne minimale Borne maximale 

𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑝𝑎𝑐
 45 250 

𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑏𝑎𝑡
 6 

50 

(150 pour la batterie NiCd) 

𝑁𝐵𝑝𝑎𝑟𝑎𝑙𝑙𝑒𝑙𝑏𝑎𝑡
 1 10 

𝑆𝑜𝐶𝑖𝑛𝑖𝑡𝑖𝑎𝑙  20 % 80 % 

 

La masse totale du système est calculée en additionnant la masse des différents composants : 

 La pile avec ses auxiliaires. On considère une puissance spécifique de 2 kW/kg pour le stack [32] et une 

puissance spécifique de 250 W/kg pour le stack + les auxiliaires. On rappelle que la densité de puissance 

maximale considérée est de 0,45 W/cm² par cellule (section 2.5.1.2). 
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 La batterie. Sa masse est calculée avec l’expression (3. 5) à partir de l’énergie spécifique 𝐸𝑠𝑝é𝑐𝑖𝑓𝑖𝑞𝑢𝑒  de 

la technologie considérée (donnée au Tableau 2. 13) et de l’énergie totale stockée dans la batterie, calculée 

à partir de la capacité totale de la batterie 𝐶𝑡𝑜𝑡, du nombre de cellules en série 𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑏𝑎𝑡
 et de la tension 

nominale d’une cellule 𝑈𝑛𝑜𝑚𝑖𝑛𝑎𝑙𝑒. 

 

𝑚𝑏𝑎𝑡 =
𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑏𝑎𝑡

∗ 𝐶𝑡𝑜𝑡 ∗ 𝑈𝑛𝑜𝑚𝑖𝑛𝑎𝑙𝑒

𝐸𝑠𝑝é𝑐𝑖𝑓𝑖𝑞𝑢𝑒

 (3. 5) 

 

 Le réservoir d’hydrogène. Sa masse est calculée à partir de la masse totale d’hydrogène consommée dans 

une mission. La consommation d’hydrogène est calculée en considérant un coefficient de sur-

stœchiométrie de 1,2. On considère une densité massique de 5,5 % [32] : un réservoir vide de 94,5 kg est 

nécessaire pour stocker 5,5 kg d’H2. 

 

On ne considère pas la masse d’éventuels convertisseurs aux bornes du système hybride direct, c’est-à-dire 

entre la charge et l’hybridation directe pile-batterie. En revanche, la masse des convertisseurs additionnels présents 

dans un système hybride indirect doit être prise en compte pour une comparaison entre les deux types d’hybridation 

comme cela est réalisé en section 3.4. 

 

Le fort couplage entre la pile et la batterie implique que, pour certaines valeurs du SoC initial, la réalisation 

de la mission n'est pas possible car au moins l'une des deux sources sort de sa zone de fonctionnement. Ceci 

implique qu'il existe une certaine plage de valeurs du SoC initial acceptables. Si, à la fin de la mission, le SoC final 

de la batterie n'est pas dans cette plage de valeurs, il n'est pas possible de fournir directement de nouveau une 

mission avec le système. Une phase de recharge de la batterie en fin de mission est alors nécessaire pour remonter 

le SoC afin qu'il se situe dans cette plage. À noter que, dans certains cas, la valeur du SoC final peut être au-dessus 

de cette plage, ce qui signifie qu'il faudrait décharger la batterie pour permettre au système de fonctionner. Ceci 

est spécifique à une hybridation directe, on ne retrouve pas à ce phénomène dans une hybridation indirecte où le 

seul problème que l'on peut avoir est une batterie insuffisamment chargée. 

En section 2.5.1.3 est évoquée la problématique de la gestion du SoC de la batterie dans un système hybride 

direct. Une solution est proposée et simulée : la recharge de la batterie en fin de mission par connexion directe 

avec la pile. Par souci de simplicité, nous avons choisi de ne pas inclure cette phase de recharge dans la méthode 

de dimensionnement proposée et de considérer que la batterie est, si nécessaire, rechargée par une source d’énergie 

externe ou, dans certains cas, déchargée par une résistance externe au système. Il est en effet possible, pour une 

certaine plage de valeurs du SoC initial, de fournir de nouveau une mission même si le SoC de la batterie au début 

de la deuxième mission est différent du SoC au début de la première mission. Les profils de mission, et donc la 

consommation d’H2, seront cependant changés. Le risque est cependant d’avoir, au bout d’un certain nombre de 

missions, une dérive du SoC de la batterie jusqu’à sortir de cette plage de valeur de SoC initial pour laquelle le 

système peut fournir la mission. 

3.3. Les résultats du dimensionnement 

Cette section présente les résultats obtenus pour les dimensionnements mono-objectif et multi-objectif 

effectués avec le modèle simplifié d’hybridation directe n°2 (2ième et 3ième approches présentées en section 3.2.4). 

Nous présentons les résultats obtenus avec les différentes technologies de batterie. Également, et bien que cela 

n’ait pas été intégré dans une fonction objectif, nous proposons de nuancer les résultats obtenus en termes de 

masse par les indicateurs de vieillissement pour la pile (temps passé en zone dégradante) et pour la batterie 

(nombre de cycles équivalents pleine décharge) décrits en section 3.2.1.4. 

3.3.1. Les résultats du dimensionnement mono-objectif 

Les 3 systèmes les plus légers obtenus par l’algorithme « ga », pour chacune des technologies de batterie, sont 

donnés au Tableau 3. 2. Nous présentons 3 systèmes parmi les plus légers, et non pas uniquement le plus léger, 

afin que le lecteur puisse constater la diversité des dimensionnements possibles en hybridation directe, notamment 

l’évolution de ces dimensionnements selon la capacité de la batterie. La plage des valeurs de SoC initial pour 

lesquelles le système est capable de fournir la mission tout en restant dans les zones de fonctionnement acceptables 

des sources est également visible au Tableau 3. 2. 

La capacité totale de la batterie 𝐶𝑏𝑎𝑡 est calculée en multipliant le nombre de branches en parallèle par la 

capacité d’une cellule fixée à 5 Ah comme indiqué en section 2.5.1.1. 



3.3. Les résultats du dimensionnement 

113 / 158 

 

Tableau 3. 2 – Résultats du dimensionnement mono-objectif d’un système hybride direct. 

Technologie de 

batterie 

Composition des 3 systèmes les plus 

légers trouvés 

𝑵𝑩𝒔𝒆𝒓𝒊𝒆𝒑𝒂𝒄
 / 𝑵𝑩𝒔𝒆𝒓𝒊𝒆𝒃𝒂𝒕

 / 𝑪𝒃𝒂𝒕 / 𝑺𝒐𝑪𝒊𝒏𝒊𝒕𝒊𝒂𝒍 

Masse totale du 

système 

Nombre de 

cycles 

équivalents 

pleine décharge 

LFP 79 / 14 / 20 Ah / 68 - 80 % 

119 / 23 / 10 Ah / 59 - 80 % 

97 / 18 / 15 Ah / 50 - 80 % 

26,8 kg 

27,5 kg 

27,9 kg 

0,38 

0,37 

0,22 

NCA énergie 68 / 10 / 25 Ah / 49 - 80 % 

70 / 10 / 25 Ah / 61 - 80 % 

117 / 20 / 10 Ah / 64 - 80 % 

24,5 kg 

24,6 kg 

25,2 kg 

0,22 

0,2 

0,33 

NCA puissance 118 / 20 / 5 Ah / 71 - 80 % 

88 / 14 / 10 Ah / 57 - 80 % 

94 / 15 / 10 Ah / 55 - 80 % 

25,7 kg 

27,1 kg 

28,4 kg 

0,89 

0,59 

0,54 

NCA forte puissance 117 / 20 / 5 Ah / 71 - 80 % 

83 / 13 / 10 Ah / 60 - 80 % 

99 / 16 / 10 Ah / 53 - 80 % 

27,1 kg 

28 kg 

32,1 kg 

0,96 

0,73 

0,47 

NiCd 106 / 49 / 10 Ah / 50 - 80 % 

57 / 18 / 30 Ah / 58 - 68  % 

68 / 26 / 25 Ah / 42 - 55 % 

36,6 kg 

37,7 kg 

42 kg 

1,64 

1,4 

1,62 

 

De nombreux systèmes sont capables de fournir la mission, avec des sources aux dimensions assez variées, 

mais conservant cependant une compatibilité en tension entre la pile et la batterie. Pour les batteries lithium-ion 

on se retrouve avec des rapports entre le nombre de cellules en série sur la pile et sur la batterie entre 5,1 et 6,4, 

alors pour la batterie NiCd ce ratio est réduit du fait de la plus faible tension de cellule pour cette technologie, et 

est compris entre 2,1 et 3,2. Ces ratios se rapprochent de ceux de la littérature, visibles au Tableau 1. 3, qui 

présentent des ratios compris entre 4,6 et 7,3 (excepté pour [162] avec un ratio de 2,2 qui présente une architecture 

particulière à double-diodes). 

De manière générale, on remarque que les systèmes présentant des batteries de capacité élevée ont tendance à 

avoir un nombre de cellules en série plus faible, tant pour la pile que pour la batterie. Ceci est dû à la contrainte 

d’égalité des tensions entre les deux sources en fonctionnement. 

On remarque que le système le plus léger est obtenu pour la technologie de batterie NCA énergie. Nous 

expliquons ce résultat par 2 raisons principalement : 

 Il s’agit de la technologie de batterie présentant l’énergie spécifique la plus élevée. La valeur de l’énergie 

spécifique joue un rôle important sur la masse du système, surtout dans cette mission où la batterie est 

fortement sollicitée en début de mission pour préchauffer et démarrer la pile. 

 Il s’agit également de la batterie présentant la plus grande variation de tension avec l’état de charge, 

comme visible au 2.5.2.3, donc un fort « effet amortisseur ». Comme expliqué en section 1.4.1, l’effet 

amortisseur permet à la fois de diminuer le courant de recharge de la pile vers la batterie lorsque cette 

dernière à un état de charge élevé, et également de solliciter davantage la pile (soulageant ainsi la batterie) 

lorsque l’état de charge est faible. 

On remarque que, pour une technologie de batterie donnée, le nombre de cycles équivalents pleine décharge 

a tendance à diminuer lorsque la masse du système augmente. Nous expliquons ce résultat par le fait que les 

systèmes présentant une faible masse ont tendance à embarquer une batterie de taille réduite et à optimiser son 

utilisation sur toute sa plage de SoC, entrainant un cyclage plus important. La batterie NiCd est particulièrement 

défavorisée par cet indicateur de vieillissement du fait d’une durée de vie plus faible (à même DoD) que les 

batteries lithium-ion. 

Concernant l’indicateur retenu pour évaluer le vieillissement de la pile, il s’appuie sur le temps passé dans des 

zones de fonctionnement considérées comme particulièrement dégradantes. Dans les résultats de 

dimensionnement, il s’avère qu’en aucun cas, pour les solutions minimisant la masse, la pile ne fonctionne dans 

ces zones dégradantes. Cet indicateur n’a donc pas d’intérêt pour estimer le vieillissement de la pile dans un 

système hybride direct. L’approche dite du « théorème de superposition » paraît a priori plus appropriée, et il 

s’agit d’une perspective d’amélioration de la méthode de dimensionnement proposée dans ces travaux de thèse. 
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3.3.2. Les résultats du dimensionnement multi-objectif 

Les résultats du dimensionnement multi-objectif, cherchant à minimiser la masse totale du système ainsi que 

la consommation d’H2, sont visibles sur la Figure 3. 4 où sont présentées uniquement les solutions non-dominées 

pour chacune des technologies de batterie testées. 

 

Figure 3. 4 - Résultats du dimensionnement multi-objectif d’un système hybride direct présentés sous la 

forme d’un front de Pareto masse totale – consommation H2. 

Sur la Figure 3. 4, on retrouve, pour les systèmes présentant la masse totale la plus faible, les résultats obtenus 

en mono-objectif. 

On remarque que, là encore, la technologie de batterie NCA typée énergie permet d’obtenir les masses 

systèmes et les consommations d’H2 les plus faibles. 

Il est intéressant de constater que la consommation d’H2 peut être réduite d’un facteur 3,5 en augmentant la 

masse du système, donc la taille de la pile (ce qui entraîne un meilleur rendement car elle fonctionne à moindre 

densité de courant) et de la batterie. Il est cependant important de garder en tête que, du fait de l’absence de phase 

de recharge de la batterie dans la méthode de dimensionnement, la batterie doit assurer la fonction de source de 

puissance mais également, dans certains cas, la fonction de source d’énergie. Ceci peut expliquer en partie les forts 

écarts en termes de consommation d’H2 entre les missions : dans certains cas, on aurait besoin de consommer de 

l’H2 en fin de mission pour recharger la batterie. La prise en compte de la phase de recharge de la batterie dans le 

processus de dimensionnement du système est une perspective d’amélioration, qui permettrait une meilleure 

comparaison entre les technologies de batterie. 

3.3.3. Comparaison des résultats de dimensionnement avec le cas où la pile est seule 

ou la batterie est seule 

Nous avons souhaité comparer les systèmes hybrides directs obtenus par rapport à deux cas que l’on pourrait 

qualifier de « référence » : 

 La pile est seule à alimenter la charge. Cette solution présente deux inconvénients importants : il faut une 

source d’énergie externe pour préchauffer la pile, la démarrer et l’inerter ; et la pile doit fournir des 

variations de puissance importantes potentiellement dégradantes. La pile doit avoir une puissance 

maximale égale à la puissance maximale appelée par la charge additionnée à la puissance appelée par ses 

propres auxiliaires, soit 2,2 kW au total. Pour une surface de cellule de 45,2 cm², cela correspond à 108 

cellules en série. Une telle pile consommerait environ 0,37 kg d’H2 sur la mission, ce qui donne une masse 

totale du système de 16 kg environ. Ce qui est une masse plus faible que le système hybride direct, laissant 

penser que l’on pourrait surdimensionner la pile pour optimiser son rendement tout en restant compétitif 

en termes de masse. Malgré tout, il ne faut pas perdre de vue la masse à embarquer pour préchauffer la 

pile à combustible, mission qui a été considérée dans le dimensionnement de l’hybridation direct 

considéré. 
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 La batterie est seule à alimenter la charge. Dans ce cas, connaissant l’énergie totale appelée par la charge, 

qui est de 3,92 kWh, et l’énergie spécifique de la batterie, on calcule sa masse minimale nécessaire pour 

alimenter la charge tout en restant dans la même plage d’état de charge que pour le cas de l’hybridation 

directe, soit 20 – 80 %. Le résultat, selon la technologie de batterie considérée, est donné au Tableau 3. 3. 

L’inconvénient d’utiliser la batterie seule est devoir la recharger à la fin de la mission (plus long qu’une 

recharge du réservoir d’H2). 

 

Tableau 3. 3 – Masse de la batterie pour répondre au besoin énergétique de la mission avec un SoC compris 

entre 20 et 80 %, selon sa technologie. 

 

Cellule LFP 

Cellule NCA 
Cellule 

NiCd Energie Puissance 
Forte 

puissance 

Masse nécessaire pour 

alimenter seule la charge 
97,5 kg 80,7 kg 163 kg 192 kg 233 kg 

 

On remarque que, comme attendu, c’est la batterie NCA énergie qui présente la masse la plus faible du fait de 

sa forte énergie spécifique. Toutefois, c’est la batterie qui présente le courant maximal de charge le plus faible, ce 

qui allonge la durée de la recharge en fin de mission. Les masses obtenues sont fortement supérieures à la masse 

d’un système hybride direct. 

Ces cas d’étude « de référence » permettent d’avoir des points de comparaison avec le cas du système hybride 

direct. Nous avons également voulu le comparer à un système hybride indirect dimensionné pour la même mission. 

3.4. Comparaison à une hybridation indirecte 

Cette section présente la modélisation, la simulation et le dimensionnement d’un système hybride indirect 

composé d’une pile PEMFC-HT et d’une batterie LFP. La stratégie de gestion d’énergie retenue est la gestion 

d’énergie fréquentielle asymétrique, et le dimensionnement est réalisé par un algorithme génétique mono-objectif 

cherchant à minimiser la masse totale du système. Ceci permet une comparaison entre les systèmes hybrides 

directs et indirects. Ce volet des travaux de thèse, particulièrement le codage de la stratégie de gestion d’énergie, 

a été alimenté par les travaux d’un groupe d’étudiants de Toulouse INP en projet long. 

3.4.1. La modélisation du système hybride indirect 

Pour permettre la comparaison avec les systèmes hybrides directs dimensionnés en section 3.2.4, les modèles 

de la pile et de la batterie utilisés pour modéliser le système hybride indirect sont les mêmes. Ils correspondent 

donc, respectivement, au modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile (voir section 2.5.2.2) et au modèle 

simplifié de la batterie (voir section 2.5.2.3). La surface géométrique d’électrode de la pile est également 

considérée égale à 45,2 cm² afin de permettre une comparaison aisée de la taille de la pile avec le cas de 

l’hybridation directe. 

Le système hybride indirect est composé de deux convertisseurs DC/DC, un associé à la pile et un second 

associé à la batterie. Ils alimentent un bus DC dont la tension, 𝑈𝑏𝑢𝑠, est régulée à 28 VDC. La présence des 

convertisseurs conduit à définir, pour chaque source, un courant en amont du convertisseur, noté HVDC (High 

Voltage Direct Current), et un courant en aval du convertisseur noté LVDC (Low Voltage Direct Current). 

Le convertisseur de la pile est un convertisseur unidirectionnel de type Buck (abaisseur de tension). Le 

convertisseur de la batterie est un convertisseur bidirectionnel (structure buck-boost). Les convertisseurs sont 

représentés par des modèles moyens, et leurs rendements sont fixés respectivement à 97 % et à 95 % pour le 

convertisseur de pile et de batterie [226]. Par ailleurs, une puissance spécifique de 1 kW/kg [129], qui est un 

minimum attendu, est considérée pour calculer la masse des convertisseurs, qui sont dimensionnés pour la 

puissance maximum qu’ils doivent fournir pendant la mission.  

Le circuit électrique équivalent du modèle du système hybride indirect est donné à la Figure 3. 5.  
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Figure 3. 5 – Circuit électrique équivalent modélisant le système hybride indirect pile – batterie. 

3.4.2. La stratégie de gestion d’énergie 

La stratégie de gestion d’énergie retenue est la gestion d’énergie fréquentielle asymétrique [134]. Elle fait 

partie des stratégies de gestion d’énergie fréquentielles, évoquées en section 1.3.4.2. 

Le principe de base est, de la même manière que la stratégie de gestion d’énergie fréquentielle « classique », 

de protéger la pile des appels de puissance de la charge en les filtrant, avec un filtre passe-bas, avec une certaine 

fréquence de coupure (Fg1) et en attribuant la partie basse fréquence (I_LF) à la pile et la partie haute fréquence 

(I_HF) à la batterie. La valeur de la fréquence de coupure est usuellement une variable d’optimisation, nous avons 

cependant constaté dans notre cas que l’optimiseur retenait tout le temps la valeur maximale de Fg1 autorisée. 

Aussi, nous avons fixé cette fréquence de coupure à une valeur de 10 mHz afin de protéger la pile de variations de 

courant trop rapides par rapport à la dynamique de ses auxiliaires. Cette valeur ne doit cependant pas être fixée 

trop bas afin d’éviter de surdimensionner la batterie. 

Dans le cas de la stratégie fréquentielle dite « asymétrique », et par opposition à la stratégie de gestion 

d’énergie fréquentielle symétrique, ce filtrage n’est réalisé que dans le cas de variations positives de la puissance 

appelée par la charge (augmentation de la puissance appelée). Dans le cas de variations négatives de la puissance 

appelée par la charge (diminution de la puissance appelée), on autorise la puissance de la pile à diminuer 

rapidement, ce qui est considéré comme non dégradant a priori pour la pile (mais peut être source de gaspillage 

d’H2), afin d’éviter de forts courants de charge vers la batterie. En effet, ceux-ci peuvent être limitants dans le 

dimensionnement de la batterie, étant donné que le courant maximal de charge de la batterie est bien plus faible 

que son courant maximal de décharge (entre 2 et 10 fois comme montré au Tableau 2. 13). Dans le cas d’une 

diminution de la puissance appelée par la charge, on continue de filtrer la puissance avec un filtre passe-bas, mais 

on utilise une fréquence de coupure plus élevée (Fg2), fixée à 150 mHz dans notre cas. On conserve ainsi 

l’avantage du filtrage fréquentiel : la pile fournit la puissance moyenne appelée par la charge. Afin de compenser 

les pertes dans la batterie et dans les convertisseurs, une consigne de charge de la batterie est également envoyée 

à la pile. Ce courant, noté Ich_BAT, dépend de l’état de charge de la batterie et tend à la charger jusqu’à un état 

de charge prédéfini noté SOCmax. La relation entre Ich_Bat et l’état de charge de la batterie est arbitraire (mais doit 

respecter le courant maximal de charge de la batterie), et peut être amenée à évoluer si elle ne permet pas une 

recharge assez efficace de la batterie pour une mission donnée. 

Un schéma de cette stratégie de gestion d’énergie fréquentielle asymétrique est donné à la Figure 3. 6. 
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Figure 3. 6 – Schéma de la stratégie de gestion d’énergie fréquentielle asymétrique [134]. 

3.4.3. Le dimensionnement du système hybride indirect 

Un dimensionnement mono-objectif du système hybride indirect, permettant de minimiser sa masse totale, est 

réalisé en considérant les mêmes hypothèses que pour le système hybride direct en termes de masse des composants 

(voir section 3.2.4) et de consommation des auxiliaires (voir section 2.5.1.2). La batterie (LiFePO4) est, de même 

que dans le cas de l’hybridation directe, seule à fournir la charge lors des phases de stand-by, de préchauffe de la 

pile et lors de son inertage. Nous avons également conservé une contrainte sur l’état de charge de la batterie qui 

doit rester, tout au long de la mission, dans une plage comprise entre 20 et 80 %. L’algorithme d’optimisation 

utilisé pour le dimensionnement est « ga », avec 10 starts, une population égale à 200 et 10 générations. 

Les caractéristiques du système hybride indirect permettant de minimiser la masse totale du système sont 

données au Tableau 3. 4. La simulation de ce système, sur la mission présentée en section 2.5.1.2, est présenté à 

la Figure 3. 7 (a), avec un zoom sur un appel de puissance en (b). A noter que la complexité du modèle du système 

hybride indirect nous a conduits à ne pas modéliser les pics de courant à la fermeture du contacteur de la pile. 

 

Tableau 3. 4 - Caractéristiques du système hybride indirect pile – batterie permettant de minimiser la masse 

totale du système. 

Source Caractéristiques 

Pile PEMFC-HT 
Surface géométrique : 45,2 cm² 

123 cellules en série 

Batterie LiFePO4 

Capacité totale : 5 Ah (1 branche en parallèle) 

30 cellules en série 

SoC initial : 80 % 

 

On peut observer que le courant produit par la pile évolue bien plus lentement lors d’un appel de puissance de 

la mission que dans un système hybride direct. 

Le dimensionnement de la batterie est fortement contraint par le courant maximal de décharge, égal à 3 C pour 

cette batterie (visible à t = 4,1 h environ à la Figure 3. 7), et par la préchauffe de la pile en début de mission. Cette 

contrainte de dimensionnement pourrait éventuellement être réduite en relâchant la contrainte sur l’état de charge 

initial de la batterie, fixé à un maximum de 80 %. Des méthodes alternatives de préchauffe de la pile, telles que la 

combustion d’hydrogène par exemple, permettraient également de relâcher la contrainte sur le dimensionnement 

de la batterie. Sur la Figure 3. 7, on observe qu’après sa décharge pendant la phase de préchauffe de la pile en 

début de mission, la batterie est rechargée par la pile et finit avec un état de charge proche de sa valeur initiale. 

Sans ces phases « énergivores » en début et en fin de mission, la question d’hybrider la pile par des 

supercondensateurs serait pertinente. 
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Figure 3. 7 - Résultats de simulation du modèle d’un système hybride indirect composé d’une PEMFC-HT 

de 123 cellules et de surface 45,2 cm² et d’une batterie LFP 5 Ah de 30 cellules pour une mission type 

aéronautique, avec : a) résultats de simulation pour un profil de puissance appelé par la charge ; b) zoom sur une 

phase dynamique de la mission. 

Le paragraphe suivant présente la comparaison du dimensionnement des deux systèmes d’hybridation. 

3.4.4. La comparaison des systèmes hybrides directs et indirects 

Le Tableau 3. 5 présente la comparaison du dimensionnement des systèmes hybrides directs (avec recharge 

finale de la batterie) et indirects permettant de minimiser la masse totale du système. 

Dans la comparaison entre ces deux systèmes se pose la question de la présence ou non d’un convertisseur 

statique (CVS), alimentant la charge, aux bornes du système hybride direct, afin de réguler la tension d’un bus 

(DC ou AC). L’avantage de la présence de ce CVS est de fournir le même « service » qu’un système hybride 

indirect constitué de deux convertisseurs et permettant une très bonne régulation de la tension du bus. On peut 
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cependant dans certains cas accepter d’avoir une tension variable sur le bus DC tant que sa tension reste dans une 

certaine marge. La norme aéronautique autorise par exemple la tension sur le bus 28 VDC à évoluer entre 24 et 

29 VDC [124]. Inversement, un système hybride indirect peut également avoir un convertisseur supplémentaire 

aux bornes du système (passage d’un bus DC à AC par exemple) ou, au contraire, un convertisseur en moins avec 

la batterie directement sur le bus DC (hybridation semi-indirecte). Dans le Tableau 3. 5, la puissance maximale 

ainsi que la masse de ces convertisseurs, « optionnels », sont notées (en italique) en considérant une puissance 

spécifique de 1 kW/kg, ce qui est une valeur minimale attendue. 

Nous rappelons que les résultats de la simulation du système hybride direct sont présentés à la Figure 2. 29. 

Tableau 3. 5 – Comparaison du dimensionnement des systèmes hybrides directs et indirects. 

Composant 
Caractéristiques du système hybride 

Direct Indirect 

Pile PEMFC-HT 

Surface géométrique : 45,2 cm² 

124 cellules en série 

Masse stack : 1,26 kg 

Masse auxiliaires : 8,83 kg 

Surface géométrique : 45,2 cm² 

123 cellules en série 

Masse stack : 1,25 kg 

Masse auxiliaires : 8,75 kg  

Batterie LFP 

Capacité totale : 10 Ah (2 branches en 

parallèle) 

24 cellules en série 

SoC initial : 75 % (52 – 80 %) 

SoC final : 75 % 

Masse batterie : 11,5 kg  

Nombre de cycles équivalents pleine 

décharge : 0,266 

Capacité totale : 5 Ah (1 branche en 

parallèle) 

30 cellules en série 

SoC initial : 80 % 

SoC final : 71 % 

Masse batterie : 7,2 kg 

Nombre de cycles équivalents pleine 

décharge : 0,262 

Réservoir d’hydrogène 

sous pression 

Masse H2 consommée : 0,37 kg 

Masse totale réservoir : 6,7 kg 

Masse H2 consommée : 0,4 kg 

Masse totale réservoir : 7,2 kg 

CVS DC/DC Pile / 
Puissance maximale : 2,5 kW 

Masse : 2,5 kg 

CVS DC/DC Batterie / 
Puissance maximale : 1,48 kW 

Masse : 1,48 kg 

Masse totale 29 kg 28,2 kg 

 

Bus DC 79 VDC +/- 3 VDC 28 VDC 

CVS DC/DC ou DC/AC 

Système 

Puissance maximale : 2,15 kW 

Masse : 2,15 kg 

Puissance maximale : 2,25 kW 

Masse : 2,25 kg 

 

La pile des systèmes hybrides directs et indirects a tendance à être dimensionnée par l’optimiseur par rapport 

à la puissance maximale de la mission car celle-ci a lieu pendant un palier relativement long (200 secondes). La 

taille des deux piles est ainsi très proche. Cependant, dans le cas du système hybride direct, du fait du couplage 

entre les deux sources, la batterie est davantage exploitée en puissance comme cela est visible à la Figure 2. 29. 

La pile du système hybride indirect doit de plus fournir les pertes dans les convertisseurs statiques. Le système 

hybride direct consomme ainsi 5 % d’hydrogène en moins sur une mission, sans compter le fait que la batterie du 

système hybride indirect finit avec un état de charge inférieur à sa valeur initiale. La masse de la batterie pour un 

système hybride indirect est plus faible. Toutefois, la présence des deux convertisseurs vient ajouter de la masse 

au système et annule le gain en masse de la batterie. 

La masse totale des systèmes est ainsi comparable. Cependant, il est important de noter qu’un convertisseur 

est généralement à ajouter aux bornes du système hybride direct. D’autre part, il s’agit d’un résultat spécifique à 

la mission et aux caractéristiques de la batterie. Augmenter le courant maximum de décharge de la batterie à 5C 

permettrait de réduire la masse de la batterie de 27 %. C’est alors la préchauffe de la pile qui devient limitante. Par 

ailleurs, la puissance spécifique considérée pour les convertisseurs est peu représentative de systèmes futurs, la 

valeur considérée dans certaines études pouvant aller jusqu’à 8 kW/kg [32] voire au-delà. 

Le profil en courant de la pile est très différent selon la configuration de l’hybridation : 

 Dans le cas d’une hybridation directe, on observe (Figure 2. 29) une faible variation du courant de la pile 

autour d’une valeur moyenne au cours de la mission, avec cependant des variations qui peuvent être 

brusques et dont la valeur dépend du rapport des impédances entre pile et batterie. 

 Dans le cas d’une hybridation indirecte (Figure 3. 7), le courant de la pile évolue fortement pendant la 

mission, mais les variations sont contrôlées. 
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Une estimation du vieillissement de la pile liée à ces différences dans le profil entre hybridation directe et 

indirecte serait très intéressante. Dans les deux cas, la pile ne fonctionne pas dans les zones dégradantes définies 

en section 3.2.1.4. 

Le nombre de cycles équivalents de la batterie est semblable pour les deux systèmes. La seule différence est 

que l’hybridation indirecte impose des courants de décharge plus importants, du fait de l’envoi à la batterie de la 

partie « HF » du courant appelé par la charge (en hybridation directe la pile fournit une partie de ce courant HF). 

 

Au-delà du gain de l’hybridation directe en termes de masse et de consommation d’H2, il faudrait considérer 

un aspect important du système hybride direct : la perte de contrôle sur le système. Le paragraphe suivant traite de 

ce sujet en analysant la robustesse du dimensionnement de l’hybridation directe. 

3.5. Analyse de la robustesse des résultats de dimensionnement 

Cette section présente des premiers travaux, exploratoires, portant sur l’analyse de robustesse des résultats 

de dimensionnement du système hybride direct vis-à-vis de variations des caractéristiques électriques de la pile 

et/ou de la batterie, liées à un vieillissement ou à une variation des conditions opératoires. 

Dans un système hybride direct, l’absence des convertisseurs ne permet pas de contrôler les points de 

fonctionnement des sources. Ceux-ci dépendent des impédances des sources, autrement dit de leurs 

caractéristiques électriques. Ces impédances sont sensibles au vieillissement et aux conditions opératoires 

(température, pression, concentrations en réactifs…). Un système donné, composé de sources dimensionnées par 

rapport à leurs caractéristiques électriques nominales (par exemple : état de santé initial, conditions opératoires 

nominales), peut ne plus être optimal et même sortir des zones de fonctionnement acceptables dans des conditions 

dégradées (vieillissement, conditions opératoires légèrement modifiées). 

Dans un système hybride indirect, du fait du découplage des sources, une variation de leurs caractéristiques 

électriques peut être prise en compte lors du dimensionnement en considérant les caractéristiques électriques 

des sources en conditions dégradées, ce qui conduit à un surdimensionnement du système. Il est important de 

comprendre que le fonctionnement d’un système hybride direct ne permet pas d’appliquer cette logique : un 

système hybride direct dimensionné pour fonctionner avec des sources en conditions dégradées pourrait très 

bien ne pas fonctionner lorsque celles-ci sont saines. 

Afin de s’assurer que le système hybride direct est capable de fonctionner dans une certaine plage de variation 

des impédances des sources, donc de présenter une certaine robustesse à ces variations, il faut adapter la méthode 

de dimensionnement du système. 

Nous proposons la méthode de dimensionnement suivante : 

 Etape 1 : Définir, pour chacune des sources, la plage de variation des impédances à considérer. 

* Concernant les variations liées au vieillissement des sources, une approche possible est de considérer 

un état sain et un état dégradé pour chacune des sources. La plage de variation des impédances à considérer 

est alors définie comme étant toutes les impédances comprises entre l’impédance saine et l’impédance 

dégradée, en considérant que la variation de l’impédance avec le vieillissement est monotone. 

* Concernant les variations liées aux conditions opératoires, il faut d’abord définir des plages de variation 

de ces conditions opératoires, par exemple +/- 5 °C sur la température d’un système pile régulé en 

température par rapport à sa température nominale, +/- 20 °C sur la température, non régulée, d’une 

batterie, +/- 50 mbars sur la pression atmosphérique… L’impact de ces variations sur l’impédance de la 

source permet ainsi de définir la plage de variation des impédances liées aux conditions opératoires. A 

noter que l’impact de ces variations sur l’impédance de la source peut dépendre de son vieillissement. 

 Etape 2 : Dimensionner un système fonctionnant pour toutes les valeurs des impédances des sources dans 

la plage obtenue à l’étape 1. 

Ceci est réalisé en trouvant, à l’aide d’un algorithme d’optimisation, le système minimisant la masse totale 

et restant dans les zones de fonctionnement acceptables pour toutes les combinaisons des différentes 

impédances de la plage de variation considérée.  

 

Afin d’illustrer l’impact de la prise en compte de la variation des caractéristiques électriques des sources sur 

le dimensionnement d’un système hybride direct, nous avons cherché à dimensionner un système fonctionnant 

quel que soit l’état de santé de sa pile et de sa batterie, noté respectivement SOHpac (State Of Health) et SOHbat. 

Nous considérons que la source en début de vie a un SOH égal à 1, et la source en fin de vie a un SOH égal à 0. 

Pour un SOH compris entre ces deux valeurs, la source est dégradée. 
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Le dimensionnement est réalisé à partir du modèle simplifié d’hybridation directe n°2, en utilisant l’algorithme 

d’optimisation mono-objectif « ga ». 

Les paramètres du modèle simplifié de la courbe de polarisation d’une pile dégradée sont extraits d’une courbe 

de polarisation quasi-statique d’une monocellule Advent PBI PEMFC-HT, de surface 45,2 cm². Elle a été cyclée 

sur un point de fonctionnement constant égal à 0,4 A/cm² pendant 550 h et a subi 7 caractérisations intermédiaires, 

dans le cadre des travaux de thèse de S. Rigal [89]. Cette pile n’a perdu qu’environ 5 % de sa tension nominale, 

elle peut difficilement être considérée en fin de vie. Si l’on considère que la pile est en fin de vie lorsqu’elle perd 

10 % de sa tension nominale, cette cellule a un SOHpac = 0,5. Cependant, nous avons souhaité prendre ce cas 

d’étude car le point de fonctionnement est proche du point de fonctionnement de la pile dans le système hybride 

direct présenté à la Figure 2. 29. La forme de la courbe dégradée dépend en effet du mécanisme de vieillissement 

ayant conduit à la dégradation de la pile, et donc en grande partie du profil en courant. Même si la source considérée 

n’a pas eu un profil de dégradation en courant similaire à la pile du système hybride direct, notamment au niveau 

des variations dynamiques, nous considérons que sa courbe de polarisation quasi-statique en fin de vie reste 

utilisable et constitue un bon ordre de grandeur. 

Les paramètres du modèle simplifié de la batterie dégradée peuvent être obtenus en considérant une baisse de 

sa capacité ou une augmentation de sa résistance interne. Classiquement, c’est l’un ou l’autre de ces indicateurs 

qui est utilisé pour définir une fin de vie de la batterie : une baisse de la capacité de 20 % pour les batteries utilisées 

en cyclage (typées énergie), un doublement de la résistance pour les batteries utilisées pour des applications typées 

puissance. Dans le cas de l’hybridation directe, la batterie nous paraît être davantage dégradée par le cyclage que 

par les appels de puissance, nous choisissons donc arbitrairement de considérer un SOHbat = 0,5 également, donc 

une capacité diminuée de 10 % (la fin de vie étant atteinte pour une capacité diminuée de 20 %). 

Nous laissons à l’algorithme la possibilité de faire varier l’état de charge initial de la batterie selon l’état des 

sources testées, afin de favoriser la recherche des solutions. Cependant, cela semble difficile dans la pratique 

d’adapter l’état de charge initial des sources ou leurs conditions opératoires selon leur vieillissement. 

Ceci nous permet ainsi de dimensionner un système capable de fournir la mission pour tout SOHpac et SOHbat 

compris entre 0,5 et 1. 

Les caractéristiques d’un tel système sont données au Tableau 3. 6. 

Tableau 3. 6 - Caractéristiques du système hybride directe pile – batterie LFP permettant de minimiser la 

masse du système et de satisfaire la mission pour un SOH des sources compris entre 0,5 et 1. 

Composant Caractéristiques 

Pile PEMFC-HT 

0,5 < 𝑆𝑂𝐻𝑝𝑎𝑐  < 1 

Surface géométrique : 45,2 cm² 

61 cellules en série 

Masse stack : 0,62 kg 

Masse auxiliaires : 4,34 kg 

Batterie LFP 

0,5 < 𝑆𝑂𝐻𝑏𝑎𝑡  < 1 

Capacité totale : 50 Ah (10 branches en parallèle) 

8 cellules en série 

SoC initial SAIN : 35 - 60 % 

SoC initial DEGRADE : 78 - 80 % 

Masse batterie : 19,1 kg 

Réservoir d’hydrogène sous pression 
Masse H2 consommée (au maximum) : 0,53 kg 

Masse totale réservoir : 9,6 kg 

 

La masse totale de ce système est de 33,7 kg, à comparer aux 29 kg du système hybride direct avec les sources 

en début de vie (au Tableau 3. 5), soit +16 %. On remarque que le système fonctionne avec une plage d’état de 

charge initial beaucoup plus réduite pour une batterie dégradée. 

L’impact du vieillissement des sources d’un système hybride direct n’est donc a priori pas négligeable et 

doit être considéré pendant la phase de dimensionnement. 

 

Par ailleurs, la robustesse des résultats de dimensionnement d’un système hybride direct selon les variations 

du profil de la mission doit également être étudiée. 

L’ajout d’une incertitude ou d’une certaine plage de variation sur le profil de la mission dans le processus de 

dimensionnement d’un système hybride direct peut se faire de la même manière que pour les variations des 

caractéristiques électriques des sources : l’algorithme d’optimisation doit trouver un système minimisant la 

fonction objectif tout en fonctionnant pour l’ensemble des profils de mission contenus dans la plage de variation 

considérée. De même, il est possible de considérer un état de charge initial de batterie fixe pour l’ensemble des 
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missions testées, ou autoriser la modification de l’état de charge initial selon la mission considérée afin de 

décontraindre la recherche des solutions, ce qui reste là aussi difficile à réaliser en pratique. 

Enfin, il peut être difficile de définir la plage de variation de la mission à considérer, particulièrement au 

niveau du PHE (section 1.3.1) qui caractérise la nature « stockage d’énergie » de la mission. On peut imaginer 

différentes possibilités, combinées entre elles ou non : 

 Appliquer un facteur multiplicatif constant à l’ensemble du profil. 

 Ajouter une variation aléatoire de la puissance (bruit blanc) avec une certaine amplitude. 

3.6. Conclusion du chapitre 

Une méthode de dimensionnement d’un système hybride direct a été proposée. A partir des caractéristiques 

tension-courant des sources, il est possible de présélectionner des systèmes qui permettent, pour un état de charge 

donné de la batterie, de fournir l’ensemble des puissances appelées par la charge ainsi que les auxiliaires de la pile. 

Une simulation du système, à partir d’un modèle simplifié présenté dans le chapitre 2, est nécessaire afin de 

connaître l’évolution de l’état de charge de la batterie et de valider, ou non, que le système est capable de fournir 

la mission sans dépasser une limite de fonctionnement sur une source. 

Les résultats d’une optimisation mono-objectif, cherchant à minimiser la masse totale du système, ont été 

présentés pour différentes technologies de batterie. Une optimisation multi-objectif permettant d’intégrer la 

consommation d’H2 dans le dimensionnement a également été menée. La batterie NCA typée énergie paraît la plus 

pertinente dans une telle hybridation, en partie par sa bonne valeur d’énergie spécifique, mais également grâce à 

la variation relativement importante de sa tension avec son état de charge, ce qui permet à la pile de venir la 

soulager pendant la mission. 

Une comparaison avec un système hybride indirect pile PEMFC-HT – batterie LFP intégrant une gestion 

d’énergie fréquentielle asymétrique a été menée. Le dimensionnement optimal de ce système conduit à une masse 

totale proche de celle du système hybride direct, en raison notamment de la phase de préchauffe de la pile par la 

batterie qui est limitante pour la taille de cette dernière. Par rapport au système hybride direct, la batterie est en 

effet beaucoup moins utilisée pendant la mission une fois la pile connectée : elle fournit les appels de puissance à 

la charge et est rechargée par la pile le reste du temps. La consommation d’H2 est cependant plus importante dans 

un système hybride indirect. Selon les applications visées, la masse et le rendement d’un convertisseur alimentant 

la charge et placé aux bornes du système hybride direct doivent être considérés, même si la tension du bus DC 

reste assez stable grâce à la présence de la batterie. 

La faible robustesse des résultats de dimensionnement pour le système hybride direct vis-à-vis des variations 

des caractéristiques électriques des sources, causées par le vieillissement ou la variation de leurs conditions 

opératoires, et/ou aux variations du profil de mission, conduirait à un surdimensionnement important. De plus, 

l’état de charge initial de la batterie doit être soigneusement choisi afin qu’il soit dans la plage des valeurs 

autorisées. Ceci paraît difficile à réaliser en pratique, cette plage de valeurs étant fonction, par exemple, du 

vieillissement des sources. 

Une piste prometteuse d’amélioration des performances d’un système hybride direct est de retrouver une 

forme de contrôle sur les points de fonctionnement de la pile et de la batterie en jouant précisément sur les 

conditions opératoires des sources afin de modifier, de façon contrôlée, leurs caractéristiques électriques. Ceci 

semble possible pour la pile, dont les conditions opératoires – température, concentration des réactifs, pression - 

sont déjà régulées par ses auxiliaires. En faisant varier certaines conditions opératoires de la pile en fonction du 

profil de la mission et de l’état de charge de la batterie, on pourrait potentiellement optimiser le dimensionnement 

du système et améliorer sa robustesse. L’impact de telles variations des conditions opératoires de la pile sur son 

vieillissement doit cependant être étudié et pris en compte. 

De manière générale, la prise en compte du vieillissement des sources dans la méthode de dimensionnement 

d’un système hybride, direct ou indirect, est une des pistes de travail principales à l’issue de ces travaux de thèse. 
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4.1. Introduction du chapitre 

Ce chapitre est dédié à l’étude de l’impact des harmoniques de courant hautes fréquences sur le vieillissement 

de monocellules PEMFC-HT. 

Nous commencerons par faire un état de l’art de l’impact des harmoniques de courant, basses et hautes 

fréquences, sur une pile à combustible. Ces harmoniques sont dus au fonctionnement des convertisseurs statiques, 

et ont un impact à la fois sur le fonctionnement de la pile, affectant son rendement, et sur son vieillissement. Dans 

le cas d’un système hybride direct intégrant une pile à combustible, cette dernière est en partie protégée des 

harmoniques de courant par la source de puissance avec laquelle elle est hybridée, contrairement à un système 

hybride indirect où elle doit fournir l’intégralité des harmoniques de courant générés par le convertisseur qui lui 

est connecté. Nous souhaitons donc, dans le cadre de l’étude d’une hybridation directe pile – batterie, explorer 

l’impact de ces harmoniques de courant sur le vieillissement d’une pile PEMFC-HT. Ceci pourrait permettre 

d’intégrer cet impact dans la comparaison entre les différentes manières d’hybrider la pile, ainsi que dans le 

dimensionnement optimal d’un système donné, hybride ou non, en considérant le vieillissement de la pile. 
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Également, la connaissance des impacts de ces harmoniques permettrait de préciser le cahier des charges de 

l’électronicien de puissance chargé du développement du convertisseur placé aux bornes de la pile. 

Dans un deuxième temps, nous présenterons le banc d’essai qui a été développé pendant ces travaux de thèse, 

et qui permet de tester simultanément 4 monocellules PEMFC-HT en endurance sur deux circuits de puissance. 

Le banc permet d’émuler des harmoniques de courant hautes fréquences. Un essai de vieillissement a ainsi été 

mené permettant de comparer le vieillissement de 2 monocellules PEMFC-HT opérées en présence d’harmoniques 

de courant émulant la présence d’un convertisseur élévateur de tension (Boost), avec 2 monocellules PEMFC-HT 

opérées au même courant moyen constant. 

Des caractérisations des monocellules en H2/air et en H2/N2 sont effectuées sur le banc afin, d’une part, de 

suivre les performances des piles et, d’autre part, d’identifier le modèle dynamique de la pile présenté au 

chapitre 2. Une analyse du vieillissement de ces monocellules PEMFC-HT sera proposée, s’appuyant sur ces 

caractérisations ainsi que sur le suivi des variables mesurées au cours de l’essai d’endurance. 

4.2. Etude bibliographique de l’impact des harmoniques de courant sur 

une pile à combustible 

Le LAPLACE a travaillé sur les interactions entre une pile à combustible et un convertisseur statique dans le 

cadre des deux travaux de thèse suivants.  

Guillaume Fontes a proposé différents modèles pour simuler le comportement de la pile lorsqu’elle est 

connectée à un hacheur série afin d’étudier l’influence de la fréquence de découpage du hacheur sur les 

performances de la pile. Au travers de travaux de simulation et d’expérimentation, il a été mis en évidence que le 

condensateur de double-couche électrochimique de la pile est capable de filtrer les harmoniques de courant haute 

fréquence [72].  

Olivier Rallières a réalisé, en collaboration avec le FEMTO-ST/FCLAB, des essais comparatifs de 

vieillissement de stacks PEMFC-BT. La comparaison a été réalisée par rapport à deux profils de courant : l’un 

composé d’harmoniques de courant hautes fréquences et l’autre sans harmoniques, les deux profils ayant le même 

courant moyen [45]. 

4.2.1. Les générateurs des harmoniques de courant 

Dans la quasi-totalité des systèmes électriques utilisant une pile à combustible, hybridée ou non, un 

convertisseur statique doit être placé entre la pile et la charge afin de répondre aux besoins et aux caractéristiques 

de la charge. Selon la nature de la charge (type DC ou AC), le convertisseur statique peut être un hacheur 

(conversion DC/DC) ou un onduleur (conversion DC/AC). 

Les convertisseurs mettent en jeu des composants passifs (inductances, condensateurs) et actifs (transistors de 

puissance). Afin d’améliorer la densité de puissance des convertisseurs statiques, les transistors de puissance sont 

commandés à haute fréquence (entre 1 et 100 kHz, 20 kHz typiquement [126]). Ce découpage entraîne, sur chaque 

période de commutation (notée 𝑇 et égale à l’inverse de la fréquence de découpage notée 𝑓𝑑𝑒𝑐), des variations 

hautes fréquences (HF > 1 kHz) du courant et de la tension à l’entrée et à la sortie du convertisseur. Par ailleurs, 

un onduleur génère également des harmoniques de courant, que l’on qualifie ici de basses fréquences (BF < 1 kHz, 

également appelées LFCR pour Low Frequency Current Ripple), côté source DC [227]. Ces harmoniques ont une 

fréquence égale à 2 fois la fréquence du fondamental de la tension de sortie, soit 100 – 120 Hz, pour un onduleur 

monophasé alimentant un réseau 50 – 60 Hz [228]. 

L’amplitude de ces harmoniques de courant peut être réduite par l’utilisation d’un filtre à l’entrée du 

convertisseur (donc côté pile). Un filtre de type LC à base d’une inductance série et d’un condensateur parallèle 

peut par exemple être utilisé. Il doit être dimensionné en fonction de la fréquence de l’harmonique que l’on souhaite 

atténuer. La taille de ce filtre sera d’autant plus petite que la fréquence de l’harmonique à éliminer est élevée (d’où 

l’intérêt d’augmenter la fréquence de découpage des convertisseurs statiques). Il existe également des méthodes 

de filtrage actif et hybride passif-actif des harmoniques de courant [229]. 

Au Tableau 4. 1 est donnée la forme d’onde du courant à l’entrée (Ie) du convertisseur selon sa topologie (en 

l’absence de filtre à l’entrée) [72]. 
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Tableau 4. 1 - Forme des principales harmoniques sur le courant d’une pile [72]. 

 
 

Dans de nombreuses applications, un hacheur parallèle (appelé également boost) est connecté à la pile afin 

d’élever la tension du bus DC sur lequel d’autres charges y sont connectées (par exemple un onduleur pour 

alimenter un moteur AC). La Figure 4. 1 présente la structure du convertisseur boost. Ce convertisseur a l’avantage 

de présenter à son entrée une inductance (𝐿) qui permet d’atténuer les ondulations du courant 𝑖𝑝𝑎𝑐. 

 
Figure 4. 1 - Schéma du convertisseur boost (en rouge) et forme d’onde du courant 𝑖𝑝𝑎𝑐 (en noir). 

Chaque période de commutation du semi-conducteur de puissance 𝐾 peut être décomposée en deux phases : 

une première phase, de durée 𝛼𝑇 (𝛼 est appelé rapport cyclique), avec l’interrupteur fermé, et une seconde phase, 

de durée (1 − 𝛼)𝑇 avec l’interrupteur ouvert. 

La forme d’onde du courant 𝑖𝑝𝑎𝑐 (donnée en régime permanent et pour un mode de conduction continu) est 

régie par les équations (4. 1) et (4. 2) selon l’intervalle de commutation de K (en faisant l’hypothèse que 𝑈𝑝𝑎𝑐 et 

𝑈𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒  sont constantes à l’échelle d’une période de commutation). 

 

[0 < 𝑡 < 𝛼𝑇] ∶       𝑖𝑝𝑎𝑐(𝑡) =
𝑈𝑝𝑎𝑐

𝐿
𝑡 + 𝑖𝑝𝑎𝑐𝑡=0

 (4. 1) 
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[𝛼𝑇 < 𝑡 < 𝑇] ∶       𝑖𝑝𝑎𝑐(𝑡) =
𝑈𝑝𝑎𝑐 − 𝑈𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒

𝐿
𝑡 + 𝑖𝑝𝑎𝑐𝑡=𝛼𝑇

 (4. 2) 

On obtient ainsi, pour 𝛼 = 0,5, la forme d’onde de 𝑖𝑝𝑎𝑐 visible à la Figure 4. 1 (en noir). A noter que l’on 

considère ici un mode de fonctionnement du boost appelé mode de conduction continue, c’est-à-dire que le courant 

𝑖𝑝𝑎𝑐 n’est jamais nul. Si ce courant est nul sur une partie de la période de commutation, on bascule en mode de 

conduction discontinue, et les équations sont modifiées.  

En considérant un modèle moyen du convertisseur, on peut établir la fonction de transfert suivante entre la 

tension d’entrée 𝑈𝑝𝑎𝑐 et la tension de sortie 𝑈𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒  [126] : 

 

𝑈𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒

𝑈𝑝𝑎𝑐

=
1

(1 − 𝛼)
 (4. 3) 

L’équation (4. 4) donne l’ondulation crête-à-crête du courant de la pile, notée ∆𝑖𝑝𝑎𝑐. Cette équation est obtenue 

à partir des expressions (4. 1), (4. 2) et (4. 3). 

∆𝑖𝑝𝑎𝑐 =
𝑈𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒

𝐿
(1 − 𝛼)𝛼𝑇 (4. 4) 

L’ondulation ∆𝑖𝑝𝑎𝑐  est maximale pour 𝛼 = 0,5. Sa valeur dépend également de la valeur de 𝐿 et de la fréquence 

de découpage du convertisseur. ∆𝑖𝑝𝑎𝑐  est réduite pour une forte inductance (ce qui entraîne une bobine lourde et 

volumineuse) et/ou pour une fréquence de découpage élevée (ce qui a pour conséquence de dégrader le rendement 

du convertisseur). 

Des convertisseurs boost plus complexes intègrent des bras entrelacés [128], ce qui permet, en divisant le 

courant dans les branches parallèles, de réduire la taille des composants passifs. Également, la fréquence de 

découpage apparente (fréquence de l’harmonique de courant) est alors égale au nombre de bras entrelacés multiplié 

par la fréquence de commutation des semi-conducteurs. Ceci permet, à taille d’inductance globale égale, de 

diminuer l’amplitude de l’harmonique de courant sur la pile (voir équation (4. 4)). Un déphasage judicieux des 

commandes des branches entrelacées permet d’optimiser l’amplitude de l’ondulation de courant résultante et vue 

par la pile. 

4.2.2. Impact général des harmoniques de courant BF et HF sur les performances et 

le vieillissement de la pile à combustible 

Les harmoniques de courant générés par les convertisseurs ont différents impacts sur le fonctionnement de la 

pile, que l’on peut distinguer suivant la fréquence de ces harmoniques : 

 

Les harmoniques basses fréquences.  

Ceux-ci, considérés arbitrairement comme inférieures à 1 kHz, ne sont pas totalement filtrés par le 

condensateur de double-couche électrochimique (𝐶𝑑𝑐) de la pile. Ceci a été mis en évidence dans les travaux de G. 

Fontes qui a montré que, même à 100 Hz, une ondulation sinusoïdale du courant pour une pile PEMFC-BT entraîne 

une hystérésis sur sa tension, signe que 𝐶𝑑𝑐 a le temps de se charger et de se décharger entièrement durant toute 

l’ondulation. Pour des fréquences inférieures, le filtrage est faible et l’on se rapproche de la courbe de polarisation 

quasi-statique de la pile. Au contraire, pour des fréquences supérieures, un filtrage quasiment total de l’harmonique 

est fait par 𝐶𝑑𝑐, et la variation de la tension de la pile est quasiment uniquement due à sa résistance ohmique. Ceci 

est visible à la Figure 4. 2 pour 3 fréquences d’ondulations sinusoïdales du courant d’une PEMFC-BT [230]. 

Ainsi, pour un harmonique de courant basse fréquence, la pile produit un courant dont les variations ne 

proviennent pas entièrement du stockage de charges dans  𝐶𝑑𝑐. Une partie au moins de ce courant variable va ainsi 

être fournie par la réaction principale de la pile. Il va donc y avoir variation de la consommation en gaz de la pile, 

qui peut être, suivant la fréquence de variation, trop rapide pour être compensée par l’apport en réactifs. Ceci peut 

entraîner, suivant la fréquence de l’harmonique et la capacité fluidique de la pile, un épuisement localisé en réactifs 

et/ou un gaspillage d’H2 à l’anode [231,232]. Le risque d’épuisement en réactifs se réduit lorsqu’on dispose d’une 

forte capacité fluidique en réactif dans la pile, par exemple lorsqu’on fonctionne avec de forts coefficients de sur-

stœchiométrie. Du fait de la présence de cette capacité fluidique, la variation de la concentration en réactifs est 

réduite lorsque la fréquence de l’harmonique augmente. Ceci est cependant à nuancer : lorsqu’on sort de la plage 

de fréquence à laquelle la régulation permet de très bien suivre les variations de courant (de l’ordre de quelques 

dizaines de mHz), on augmente la variation de la concentration en réactifs. La variation de la consommation en 
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gaz actifs entraîne également une variation de la pression dans les compartiments de la pile qui peut contribuer à 

leur fatigue mécanique et à celle de la membrane. 

 

Figure 4. 2 - Réponse en tension d’une PEMFC-BT soumise à une sollicitation sinusoïdale en courant à trois 

fréquences différentes : a) 1 Hz ; b) 100 Hz ; c) 10 kHz. [230]. 

La présence d’harmoniques de courant entraîne également une baisse du rendement de la pile liée à la 

fourniture de la partie AC du courant [233]. Cette baisse de rendement dépend de la forme des harmoniques de 

courant (triangulaire, carré…), de leur amplitude et de leur fréquence. Elle peut atteindre les 5 % de baisse pour 

un harmonique de courant à 50 Hz et d’amplitude égale à 25 % du courant moyen [232]. Les pertes accrues 

entraînent également un cyclage thermique du cœur de pile, qui pourrait également être source de vieillissement 

[232]. A noter que l’utilisation d’éléments passifs (inductances et condensateurs) dans les filtres utilisés pour 

réduire l’amplitude de l’harmonique entraîne également des pertes (et donc une baisse de rendement global), ces 

éléments ayant toujours une petite résistance série. 

On retrouve ainsi, pour une pile fournissant un harmonique de courant basse fréquence, les mécanismes de 

vieillissement de la pile relatifs aux variations rapides de courant, détaillés en section 1.2.3.3, en plus d’une 

diminution des performances de la pile. Ceci conduit à une accélération du vieillissement de cette dernière, avec 

par exemple un triplement du taux de vieillissement en endurance pour une pile PEMFC-BT fournissant un 

harmonique de courant BF (non précisée) par rapport à une pile fournissant le même courant moyen [232]. Pour 

ces raisons, l’amplitude de l’harmonique de courant basse fréquence doit être minimisée et on considère qu’elle 

doit être inférieure à 5 % du courant moyen de la pile [232]. 

 

Les harmoniques hautes fréquences. 

Au-dessus de 1 kHz, 𝐶𝑑𝑐 filtre quasiment tous les harmoniques. Les variations de courant n’étant pas fournies 

par la réaction principale, la problématique de la dynamique d’apport en gaz frais ne se pose pas. Les harmoniques 

hautes fréquences occasionnent cependant des pertes, liées à la résistance ohmique de la pile. En effet, on peut 

alors, en reprenant le modèle dynamique de la pile présenté en section 2.2.1.1, considérer que les harmoniques de 

courant (𝑖ℎ𝑎𝑟𝑚𝑜𝑛𝑖𝑞𝑢𝑒𝑠𝐻𝐹
) passent par le condensateur de double-couche électrochimique puis par la résistance 

ohmique de la pile (Figure 4. 3). Les pertes sont donc bien plus faibles que dans le cas d’un harmonique basse 

fréquence qui entraîne, lui, des chutes de tension d’activation et de diffusion. A noter que cette sollicitation à haute 

fréquence peut permettre d’estimer en continu (diagnostic en ligne) la résistance ohmique de la pile (comme 
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expliqué en section 1.2.2.4), ce qui rend possible le suivi de cet indicateur au cours du temps. Ceci est notamment 

utile en PEMFC-BT pour suivre l’état d’hydratation de la membrane [45]. 

 

Figure 4. 3 - Circuit électrique équivalent du modèle de la pile en présence d’harmoniques de courant HF. 

L’impact de l’augmentation des harmoniques de courant HF sur une pile PEMFC-BT lors d’un défaut sur un 

convertisseur boost entrelacé à 3 bras a été étudié [227]. La fréquence de commutation est de 20 kHz, soit une 

fréquence apparente de 60 kHz sur le courant de la pile. Le défaut, étudié par simulation et expérimentation, 

consiste à créer une défaillance sur un semi-conducteur de l’un des bras, ce qui entraîne la mise en circuit ouvert 

du bras défaillant et l’augmentation du courant passant dans les 2 bras sains. Ceci entraîne une réduction de la 

fréquence des harmoniques de courant HF à 40 kHz, une multiplication de leur amplitude d’un facteur 4 à 5, et 

une augmentation de la consommation en H2 de 3 %. Le rendement de la pile est diminué de 0,3 %. 

 

Il paraît intéressant de maximiser la valeur de la capacité de double-couche de la pile, afin de filtrer au 

maximum les harmoniques HF. Cette considération peut influencer le dimensionnement d’une pile, notamment le 

choix de la surface géométrique de l’MEA et du nombre de cellules, plusieurs combinaisons de ces deux 

paramètres permettant d’arriver à la même puissance électrique (avec évidemment une variation du courant et de 

la tension de la pile). Si l’on fait l’hypothèse que la valeur de 𝐶𝑑𝑐 est proportionnelle à la surface géométrique de 

l’MEA, on arrive à la conclusion suivante : pour 2 stacks de même puissance mais de surfaces différentes, la 

variation de la valeur de la capacité de double-couche dépend du ratio des surfaces au carré (voir démonstration 

en annexe B.1). L’amplitude de l’harmonique de courant (en % de la densité de courant de la pile) étant 

proportionnelle à la surface de l’MEA, il apparaît intéressant de maximiser la surface géométrique du stack afin 

de bénéficier d’une plus forte augmentation de la capacité de double-couche que de l’amplitude de l’harmonique 

de courant. Par exemple, si l’on compare deux piles de 2 kW, l’une (pile 1) avec une surface de 45 cm² et 100 

cellules, et l’autre (pile 2) avec une surface de 450 cm² et 10 cellules, la pile 2 va présenter une capacité de double-

couche 100 fois supérieure, pour une amplitude de l’harmonique de courant uniquement 10 fois supérieure. A 

noter qu’augmenter la surface de l’MEA augmente également les inhomogénéités surfaciques de courant, de 

température et de vieillissement. 

 

On peut se poser la question de l’impact des harmoniques de courant hautes fréquences sur le vieillissement 

de la pile, notamment de l’interface électrode – électrolyte (qui constitue le lieu de stockage des charges électriques 

de la capacité de double-couche) et de la membrane (qui voit passer un flux de protons équivalent au flux 

d’électrons, donc à haute fréquence). La section suivante présente un état de l’art de l’impact des harmoniques de 

courant HF sur le vieillissement d’une pile à combustible. 

4.2.3. Etat de l’art de l’impact des harmoniques de courant HF sur le vieillissement 

de la pile à combustible 

L’état de l’art présenté est basé sur les résultats de différents essais d’endurance de piles PEMFC-BT en 

présence d’harmoniques de courant. 

Au laboratoire FEMTO-ST/FCLAB de Belfort ont été réalisés, en collaboration avec le LAPLACE, dans le 

cadre du projet CONPAC (influence des harmoniques de courant générés par le CONvertisseur statique de sortie 

de Pile A Combustible PEM sur sa durée de vie), des essais d’endurance permettant de comparer le vieillissement 



4.2. Etude bibliographique de l’impact des harmoniques de courant sur une pile à combustible 

129 / 158 

 

de 2 stacks PEMFC-BT de 5 cellules et de puissances 600 W, fonctionnant avec et sans harmonique de courant 

HF [44]. L’harmonique, émulé par une charge, a une fréquence de 1 kHz et une amplitude crête-à-crête égale à 

20 % du courant moyen (250 A). Les 2 stacks sont testés en endurance pendant 1000 h, celui sans harmonique 

fonctionnant à un courant constant égal à 250 A. Les 2 stacks ne sont pas testés en même temps (le banc d’essai 

ne le permettait pas) mais l’un après l’autre. Ceci implique que les 2 stacks n’ont pas vécu exactement les mêmes 

conditions atmosphériques (mais la pression des stacks était cependant régulée à 1,6 bara) ni les mêmes 

évènements du banc (défaillance éventuelle…). Les stacks ont subi 8 caractérisations pendant l’essai d’endurance, 

comprenant des courbes de polarisation et des spectroscopies d’impédance, afin de suivre leur état de santé. 

Le suivi de la tension en endurance, visible à la Figure 4. 4 à gauche, montre des taux de vieillissement pour 

le stack avec et sans harmonique de respectivement 61,6 µV/h et 56 µV/h, soit 10 % de plus pour le stack subissant 

l’harmonique. L’analyse des courbes de polarisation (Figure 4. 4 à droite), montre des taux de vieillissement (pour 

le même point de fonctionnement à 250 A) pour le stack avec et sans harmonique de respectivement environ 

80 µV/h et 40 µV/h, soit un taux deux fois plus pour le stack subissant l’harmonique par rapport à celui 

fonctionnant à courant constant. Les écarts entre les taux de vieillissement en endurance et en caractérisation sont 

liés à la présence de pertes réversibles, évoquées à la section 1.2.3.2. Dans ce cas, il semble que la pile fonctionnant 

en endurance à courant constant récupère une partie de ces pertes réversibles pendant la caractérisation, alors que 

la pile subissant l’harmonique semble avoir subi un vieillissement comme « masqué » pendant la phase 

d’endurance. On observe une dégradation de la tension plutôt linéaire dans le temps, que ce soit en endurance ou 

en caractérisation. L’augmentation de la résistance ohmique des stacks, mesurée par spectroscopie d’impédance, 

est non négligeable (elle passe de 1,4 à 1,6 mΩ, soit +14 %). La dégradation des performances du stack ayant subi 

l’harmonique de courant HF est particulièrement importante à fort courant, ce qui laisse penser à une augmentation 

des pertes diffusives. L’analyse des EIS semble montrer une dégradation à la fois des phénomènes de diffusion et 

également d’activation. 

 
Figure 4. 4 – Evolution de la tension des stacks avec et sans harmonique sinusoïdal 1 kHz +/- 10 %, en 

endurance (à gauche) et lors des caractérisations (à droite) [44]. 

Un essai similaire mené au FEMTO-ST/FCLAB s’est intéressé à l’impact, sur un stack PEMFC-BT de 5 

cellules et de surface active 100 cm², d’un courant de pile de forme d’onde triangulaire (simulant la présence d’un 

convertisseur boost aux bornes de la pile) de fréquence 5 kHz et d’amplitude crête-à-crête égale à 20 % du courant 

moyen (0,7 A/cm²) [234,235]. Le suivi de la tension en endurance sur 1 000 h, visible à la Figure 4. 5 en haut, 

montre des taux de vieillissement pour le stack avec et sans harmoniques de respectivement 40 µV/h et 26 µV/h, 
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soit 54 % de plus pour le stack subissant les harmoniques. Le suivi de la tension sur les courbes de caractérisations 

(Figure 4. 5 en bas) donne des taux de vieillissement (sur 830 h), pour les stacks avec et sans harmoniques, de 

respectivement 32 µV/h et 36 µV/h, soit cette fois une dégradation plus faible pour le stack subissant les 

harmoniques. Ce dernier semble ainsi avoir surtout subi des pertes réversibles. Il n’y a pas assez de données 

exploitables dans la littérature pour analyser davantage cet essai. 

 

Figure 4. 5 - Evolution de la tension des stacks avec et sans harmonique triangulaire 5 kHz +/- 10 %, en 

endurance (en haut) et lors des caractérisations (en bas) [235]. 

Suite au projet CONPAC mené essentiellement par le laboratoire FEMTO-ST/FCLAB mais déjà en 

collaboration avec le LAPLACE, un deuxième projet a été lancé associant plus fortement le FEMTO-ST/FCLAB, 

au travers des travaux de thèse de M. Gérard [236], et le LAPLACE, au travers des travaux de thèse d’O. Rallières 

[45]. Il s’agit du projet CO-CONPAC (CO-CONception d’un cœur de Pile A Combustible PEM associé à son 

convertisseur statique). L’enjeu étant de définir un cahier des charges pour la conception du convertisseur placé 

aux bornes de la pile, des essais ont là aussi été menés afin d’étudier l’impact des harmoniques de courant HF sur 

le vieillissement d’un stack PEMFC-BT. 

M. Gérard a ainsi réalisé des essais comparatifs de vieillissement sur deux stacks PEMFC-BT, composés de 5 

cellules et de surface 220 cm², opérés en H2/air (coefficients de sur-stœchiométrie 1,5/2) à 1,5 bara et 75 °C. Afin 

d’étudier l’impact des harmoniques de courant sur la pile, un stack a été sollicité avec un courant de forme d’onde 

triangulaire de fréquence 5 kHz et d’amplitude crête-à-crête égale à 20 % de la valeur moyenne du courant [237]. 

Le point de fonctionnement moyen des deux stacks est de 0,5 A/cm², le deuxième stack testé étant, là également, 

opéré à courant constant. Les auteurs observent de fortes dégradations réversibles entre les phases de 

caractérisation, particulièrement sur le stack subissant les harmoniques comme visible à la Figure 4. 6, avec des 

taux de vieillissement, calculés à partir des différentes phases d’endurance ((1) à (4) à la Figure 4. 6), compris 

entre 264 µV/h et 507 µV/h, contre environ 80 µV/h pour la pile fonctionnant à courant constant. Ces dégradations 
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réversibles sont attribuées à une accumulation d’eau liquide dans les couches d’activation et de diffusion. Une 

hypothèse proposée par les auteurs est que les harmoniques de courant HF pourraient favoriser le remplissage des 

nanopores de la couche d’activation par de l’eau, d’où les plus fortes accumulations de pertes réversibles pour le 

stack subissant les harmoniques. Au bout de 590 h (670 h en incluant les caractérisations), l’essai en présence 

d’harmoniques est arrêté en raison du perçage de la membrane d’une cellule. Il s’agit de la cellule présentant la 

plus faible ESA en début d’essai, et qui accumulait également le plus de dégradations réversibles entre les 

caractérisations (cellule n°2 visible à la Figure 4. 6). Les auteurs indiquent ainsi que les harmoniques HF pourraient 

être responsables de l’augmentation des courants de perméation observée par voltampérométrie cyclique. L’essai 

de référence (sans harmoniques) dure 1 000 h, et les deux essais sont accompagnés de caractérisations régulières 

(courbe de polarisation, EIS et voltampérométries cycliques). Le taux de vieillissement des stacks avec et sans 

harmoniques, calculé à partir des caractérisations initiales et finales, sont similaires et d’environ 40 à 50 µV/h. 

Les auteurs utilisent un modèle 2D de la pile afin d’étudier l’impact des harmoniques HF sur les conditions 

locales (pression, température et humidité relative) et concluent que ce modèle ne permet pas d’identifier l’impact 

des harmoniques HF, ceux-ci ne semblant pas entraîner des conditions locales sévères. L’augmentation locale de 

température liée aux harmoniques est très faible et estimée, avec le modèle, à moins de 0,01 °C. 

 

Figure 4. 6 – Evolution des tensions des stacks en endurance (à gauche) et évolution des tensions des 

cellules du stack subissant les harmoniques (à droite) [237]. 

En collaboration avec FEMTO-ST/FCLAB, O. Rallières a réalisé des essais comparatifs (avec et sans 

harmoniques) de vieillissement sur un stack PEMFC-BT, composé de 5 cellules et de surface 100 cm², opéré en 

H2/air (coefficients de sur-stœchiométrie 2/4) à 1,3 bara et 55 °C. Afin d’étudier l’impact des harmoniques de 

courant, un stack a été sollicité avec un courant de forme d’onde triangulaire de fréquence 5 kHz et d’amplitude 

crête-à-crête égale à 20 % de la valeur moyenne du courant [45]. Le point de fonctionnement moyen des deux 

stacks est égal à 0,7 A/cm², l’essai de référence étant, là également, opéré à courant constant. Le montage des 

stacks et l’essai d’endurance ont été réalisés par le FEMTO-ST/FCLAB, les caractérisations initiales et finales 

étant réalisées au LAPLACE. Des phases de caractérisations régulières (toutes les 160 h) ont été effectuées, avec 

le tracé de courbes de polarisation et d’EIS. Les caractérisations initiales et finales comprenaient également des 

balayages sinusoïdaux en courant à différentes fréquences entre 10 mHz et 10 Hz. 

Le suivi de la tension en endurance sur 1 000 h, visible à la Figure 4. 7, montre des taux de vieillissement pour 

le stack avec et sans harmoniques de respectivement 22,5 µV/h et 27,6 µV/h, soit 18 % de moins pour le stack 

subissant les harmoniques de courant, ce qui est surprenant. En revanche, le suivi de la tension sur les courbes de 

caractérisation (Figure 4. 7) donne des taux de vieillissement (sur 1 000 h) pour les stacks avec et sans harmoniques 

de respectivement 33,5 µV/h et 29,6 µV/h, soit 13 % de plus pour le stack subissant le signal triangulaire. La 

tension de ce dernier semble ainsi avoir été, d’une certaine manière, « protégée » par des « gains réversibles », 

ceux-ci disparaissant lors des caractérisations comme également dans le cas de [44]. Les membranes du stack ayant 

subi les harmoniques de courant HF semblent avoir été affectées, en effet la résistance ohmique (R HF) a davantage 

augmenté pour ce stack (comme visible à la Figure 4. 7). Les pertes par diffusion ont également davantage 

augmenté (2 fois plus environ) pour le stack ayant subi les harmoniques, comme cela est visible sur les EIS 

notamment par l’intermédiaire de la résistance basse fréquence (R BF) qui a davantage augmenté à fort courant. 

L’identification des paramètres du modèle dynamique de la pile (proche de celui présenté en section 2.2.1) à partir 

des courbes de polarisation et des EIS confirme une dégradation des phénomènes ohmiques et diffusifs pour le 

stack ayant subi les harmoniques, avec peu d’impact sur les phénomènes d’activation. La pile ayant vieilli à courant 

constant a, quant à elle, vu une augmentation de ses pertes d’activation. 
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Figure 4. 7 - Evolution des tensions des stacks en endurance (en haut), en caractérisations (au milieu) et des 

résistances HF et BF trouvées par EIS (en bas) [45]. 

Dans une autre équipe, le vieillissement de monocellules PEMFC-BT fonctionnant en H2/air en présence d’une 

forme d’onde carrée (émulant un convertisseur type buck aux bornes de la pile) a également été étudié [238]. 

L’amplitude crête à crête du signal carré est égale à 100 % du courant moyen pour différentes fréquences : 100 Hz, 

1 kHz, 10 kHz. Les très faibles durées de vieillissement (entre 70 et 100 h) ne permettent pas de conclure pour les 

harmoniques HF, les performances ne présentant pas de dégradation apparente dans le temps. Les auteurs ont 

cependant remarqué une forte dégradation de la pile fournissant le courant de forme d’onde carrée pour une 

fréquence de 100 Hz : elle a perdu 60 mV à 1 A/cm² en 100 h (600 µV/h). 

 

La présence d’harmoniques de courant HF au sein d’une PEMFC-BT semble ainsi affecter sa durée de 

vie comparé à un courant constant, avec des effets différenciés en endurance et pendant les phases de 

caractérisation qui soulignent l’importance de la prise en compte de pertes réversibles dans l’analyse du 

vieillissement. Ces effets réversibles sont parfois contradictoires entre les essais, avec la présence de « gains » 

réversibles pour certains essais, difficilement explicables. Il faudrait réaliser davantage d’essais afin d’affiner 

l’analyse de l’impact des harmoniques de courant HF, en utilisant par exemple plusieurs monocellules pour 

avoir un effet statistique sans augmenter trop fortement le coût des essais. Également, il est important de noter 

que les membranes utilisées dans les PEMFC-BT ont évolué depuis la date de ces essais, dans le sens d’un 

amincissement, ce qui pose la question de l’effet des harmoniques sur des membranes plus fines. 

Globalement, plusieurs hypothèses sont avancées pour expliquer la dégradation des PEMFC-BT en 

présence d’harmoniques de courant HF :  des effets réversibles (accumulation d’eau dans les couches 

d’activation et de diffusion) et irréversibles (sollicitation mécanique de la membrane augmentant la perméation 

et sa résistance, dégradation de la structure des électrodes entraînant davantage de pertes par diffusion). 
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Toutefois, à ce jour, aucun essai pour analyser l’impact des harmoniques de courant HF sur des PEMFC-

HT n’a été publié dans la littérature.  

4.2.4. Impact des harmoniques de courant HF sur d’autres composants 

électrochimiques : électrolyseur et batterie 

Etant donné les faibles connaissances au sujet de l’impact que peuvent avoir des harmoniques de courant HF 

sur le vieillissement de la pile, il a été jugé pertinent d’ajouter à l’état de l’art précédent l’impact des harmoniques 

de courant sur le fonctionnement et le vieillissement d’autres composants électrochimiques :  l’électrolyseur et la 

batterie. 

 

La présence d’harmoniques de courant au sein d’un électrolyseur est liée à la présence d’un convertisseur 

DC/DC ou AC/DC (redresseur) connecté à ses bornes. L’électronique de puissance peut représenter jusqu’à 15 % 

du coût total d’un système d’électrolyse [239], aussi il paraît important d’optimiser sa taille (et donc son filtre) 

dans un tel système. La présence d’harmoniques HF réduit le rendement de l’électrolyseur, d’autant plus que 

l’amplitude des harmoniques est élevée et leur fréquence faible [240]. 

Au LAPLACE ont été menés, dans le cadre de la thèse de F. Parache, des essais comparatifs de vieillissement 

d’électrolyseurs PEMFC-BT en présence d’harmoniques de courant BF et HF pendant 3 000 h [241]. Les essais 

ont été réalisés en même temps sur 4 électrolyseurs PEMFC-BT similaires, constitués de 2 cellules en série de 

surface 16 cm² et opérés à température ambiante (25 °C) et à pression atmosphérique. Trois électrolyseurs ont été 

sollicités avec un courant ayant un contenu harmoniques différent (mais de même valeur moyenne fixée à 

0,125 A/cm²) tandis qu’un courant constant égal à 0,125 A/cm² a été imposé au 4ième électrolyseur. Il s’agit d’un 

harmonique sinusoïdal de fréquence 300 Hz, émulant la présence d’un redresseur triphasé alimenté par un réseau 

AC 50 Hz, et d’harmoniques contenus dans deux signaux triangulaires à 1 kHz et 10 kHz, émulant la présence 

d’un convertisseur type buck alimentant l’électrolyseur. L’amplitude crête-à-crête est, dans les trois cas, égale à 

20 % du courant moyen. Des phases de caractérisation régulières (toutes les 500 h) permettent d’obtenir des 

courbes de polarisation et des spectres d’impédance afin de suivre le vieillissement des électrolyseurs.  

L’impact des harmoniques des signaux triangulaires HF à 1 kHz et 10 kHz est visible sur les courbes de 

polarisation présentées à la Figure 4. 8, avec des taux de vieillissement (au point de courant maximal soit 

0,19 A/cm²) de respectivement 34,6 µV/h et 96,6 µV/h comparé à 19,7 µV/h pour l’électrolyseur de référence (à 

courant constant). L’électrolyseur subissant l’harmonique BF (300 Hz) ne semble pas avoir été particulièrement 

impacté. Le vieillissement accéléré des électrolyseurs subissant les harmoniques HF semble être dû à une 

augmentation de leur résistance ohmique, qui peut être due, d’après les auteurs, à la corrosion ou à la passivation 

du titane présent dans ces électrolyseurs. Les auteurs observent également une dégradation des phénomènes de 

diffusion associée à la dégradation du support en titane. Les phénomènes d’activation ne semblent pas impactés. 

 

Des essais de vieillissement en présence d’harmoniques de courant ont également été menés sur des batteries, 

notamment des batteries Li-ion [242-244]. Ils ont la spécificité d’avoir été réalisés avec une valeur moyenne du 

courant batterie nulle afin de ne pas avoir d’évolution de l’état de charge pendant l’essai. Une comparaison de la 

dégradation a été réalisée entre les cellules ayant subi les harmoniques de courant et une autre cellule restant à 

l’OCV avec le même état de charge (donc en vieillissement calendaire).  

Les harmoniques au-dessus de 100 Hz ne semblent pas solliciter les réactions électrochimiques et n'engendrent 

pas de dégradation spécifique [242,244,245]. Seul [243] conclut d'un impact non négligeable des harmoniques HF 

sur le vieillissement de cellules Li-ion à électrode positive de type NCA. Par contre, les harmoniques de courant 

BF ont pour conséquence de dégrader la capacité de la cellule [242].  

Il est cependant observé une élévation de température associée au courant efficace plus élevé en présence 

d’harmoniques de fortes amplitudes (Figure 4. 9 [246]) qui pourrait accélérer la dégradation des cellules si la 

valeur du courant (et du courant efficace) sort des limites préconisées par le constructeur [245,247,248]. 
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Figure 4. 8 – Courbes de polarisation des électrolyseurs [241]. 

 

Figure 4. 9 – Evolution de la température d’une batterie LiFePO4 115 V 60 Ah en présence d’un harmonique 

120 Hz avec 10 % (crête-à-crête) d’ondulation (à gauche) et 200 % d’ondulation (à droite) [246]. 

Après avoir présenté cet état de l’art concernant l’impact des harmoniques de courant sur les composants 

électrochimiques (principalement la PEMFC-BT), la section suivante est dédiée au développement d’un banc 

d’essai qui permettra d’étudier, dans le cadre de ces travaux de thèse, l’influence des harmoniques de courant sur 

les performances et le vieillissement de monocellules PEMFC-HT. 
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4.3. Développement d’un banc d’essai permettant le fonctionnement 

simultané de 4 monocellules PEMFC-HT 

Au début de ces travaux de thèse, il a été constaté que le banc existant prévu pour effectuer les essais 

d’endurance de monocellules PEMFC-HT avec et sans harmoniques de courant HF n’était pas optimal. Ce banc, 

développé au cours des travaux de thèse de B. Morin, permettait le fonctionnement simultané de 4 monocellules 

PEMFC-BT en H2/O2. Il a été réutilisé dans la thèse de M. Tognan pour démontrer l’apport de l’hybridation directe 

avec des supercondensateurs à l’échelle cellulaire, également avec 4 monocellules PEMFC-BT en H2/O2. 

Cependant, le banc ne permettait pas une régulation des débits de gaz des piles par rapport à leur courant, ce qui 

imposait l’utilisation d’un autre banc pour effectuer les caractérisations. Également, il n’y avait pas de possibilité 

d’utiliser de l’azote à la place du gaz actifs à l’anode et/ou à la cathode, à moins d’utiliser le circuit d’azote de 

sécurité destiné à la purge des piles. Enfin, la charge et le circuit de puissance existant n’étaient pas adaptés aux 

essais souhaités. 

Il a ainsi été fait le choix d’améliorer ce banc de manière ambitieuse ce qui, dans les faits, a conduit à son 

démontage complet et le remplacement de l’ensemble des composants, à l’exception de la paillasse, de 2 

détendeurs et des réservoirs d’azote de sécurité. La conception de ce nouveau banc, la commande du matériel, leur 

montage sur le banc (notamment pendant la période du 2ième confinement et du couvre-feu en 2021, ce qui a ajouté 

de la complexité aux opérations) ainsi que sa mise en opération, incluant le développement de modes opératoires 

spécifiques à la norme ISO 9001 (en cours d’implémentation sur la plateforme Hydrogène), ont entièrement fait 

partie de ces travaux de thèse. En considérant également le développement du code Matlab de post-traitement des 

données (réalisé avec l’aide d’un stagiaire de dernière année d’école d’ingénieur, G. Cappe, encadré pendant ces 

travaux de thèse), le processus de développement du banc a représenté environ 1/3 du volume de travail réalisé au 

cours des travaux de la présente thèse. L’aide scientifique et technique apportée par E. Bru, ingénieur d’études, et 

celle d’O. Rallières, responsable technique de la plateforme hydrogène, ont été décisives et ont permis d’aboutir à 

un banc d’essais fonctionnel et dans les délais impartis. 

 

Description du banc développé : 

Le schéma de principe du banc, nommé 4cellPac, est donné à la Figure 4. 10. Une photo légendée du banc est 

donnée à la Figure 4. 11 ainsi qu’une vue sur les deux circuits de puissance à la Figure 4. 12. Une photo de 

l’intérieur de l’armoire électrique est donnée en annexe B.2.1. Un retour d’expérience et un descriptif des 

principales difficultés rencontrées dans le développement de ce banc sont donnés en annexe B.2.2. 

 

Figure 4. 10 - Schéma de principe détaillé du banc 4cellPac. 

Le banc a été conçu dans le but de remplir plusieurs fonctions : 

 Permettre le fonctionnement simultané de 4 monocellules PEMFC-HT disposées sur 2 circuits de 

puissance.  
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Les monocellules PEMFC-HT ont été achetées à la société Advent Technologies basée en Grèce. Elles 

sont constituées d’un boitier monocellule, dont une illustration est donnée à la Figure 1. 2, à l’intérieur 

duquel on vient positionner un assemblage membrane électrodes (MEA) PBI/H3PO4, également acheté à 

Advent, de surface géométrique 45,2 cm². 

Comme cela est visible sur le schéma du banc à la Figure 4. 10, chaque circuit est composé de 2 

monocellules PEMFC-HT en série avec un contacteur et une charge active (Kikusui PLZ334WL 100 A). 

Cette charge a été sélectionnée car elle permet d’imposer de fortes dynamiques sur la variation de courant 

(jusqu’à 50 A/µs, le signal de commande étant envoyé dans notre cas en 0 – 10 VDC par un générateur 

de signaux arbitraires), et elle permet également de travailler à basse tension : jusqu’à 300 mV à 100 A, 

et jusqu’à 50 mV à 20 A. Ceci est très important lorsqu’on travaille avec des monocellules, qui sont des 

composants très basse tension, et encore davantage lorsqu’on souhaite les tester avec des courants 

variables à haute fréquence. Afin de limiter la chute de tension générée par le câble connecté à la pile et 

améliorer la bande passante du circuit de puissance, il a été décidé d’utiliser des câbles faibles impédance 

proposés par Kikusui, qui présentent une inductance de 150 nH/m. Une attention particulière a été portée 

à la réalisation des bus-barres côté pile pour réduire leurs inductances. Pour ce faire, l’espace entre les 

bus-barres a été réduit au maximum et l’isolation électrique a été assurée en plaçant entre les bus-barres 

un feuillet isolant (l’ensemble du circuit de puissance est visible à la Figure 4. 12). 

 Permettre la régulation des débits de gaz de chaque monocellule en fonction du courant qu’elle produit.  

Les monocellules fonctionnent en mode circulant et sont alimentées en H2/air en parallèle sur des circuits 

conçus pour être les plus symétriques possibles (afin d’avoir la plus grande similarité de fonctionnement 

des 4 piles), avec des coefficients de sur-stœchiométrie H2/air égaux à 1,2/2. Le courant produit par la 

pile, c’est-à-dire le courant circulant dans le circuit de puissance A (pour les piles 1 et 2) ou B (pour les 

piles 3 et 4) est mesuré par deux capteurs de courant à effet Hall. L’un de ces capteurs, particulièrement 

précis (LEM IT150 s 150 A), est relié à un enregistreur de mesures (Sefram DAS240 à 40 voies 

d’acquisition). L’autre, moins précis surtout à bas courant (LEM LA100-P/SP13 100 A), est utilisé dans 

la boucle de régulation des débits en fonction du courant. La mesure du courant est envoyée, en signal 4-

20 mA, à des composants (Ulcos) qui vont convertir cette valeur en consigne de débit (en 4-20 mA 

également) envoyée aux contrôleurs de débit (MFC Brooks GF40 0,5 NL/min côté H2 et 2 NL/min côté 

air, de types thermiques massiques). Chacun des 8 MFC du banc est associé à un Ulcos, ce dernier pouvant 

également être basculé en mode manuel afin de contrôler la consigne de débit du MFC. Les MFC envoient 

également la mesure du débit au Sefram. Ils ont un débit minimal, équivalent à une densité de courant de 

0,05 A/cm² 12, ainsi la faible précision du capteur de courant à bas courant n’est pas un problème. 

 
Figure 4. 11 – Photo légendée du banc 4cellPac. 

                                                           
12 Avec des coefficients de sur-stœchiométrie H2/air = 1,2 / 2. 
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 Acquisition de mesures. 

36 grandeurs sont acquises par l’enregistreur :  

o La tension de cellule (x 4). 

o Le courant du circuit de puissance (x 2). 

o Les débits côté H2 et côté air (x 8). Dans le cas où le banc fonctionne avec de l’azote à la place de 

l’air (voltampérométrie cyclique), il serait possible de venir changer le type de gaz considéré par le 

MFC afin de corriger la valeur du débit. Celui-ci n’est cependant corrigé qu’à la marge, et nous 

n’avons pas besoin a priori d’une forte précision sur la mesure du débit lors d’un fonctionnement en 

azote, bien que l’on puisse se poser la question de la sensibilité au débit du tracé d’une 

voltampérométrie cyclique (abordé à la section 4.4.2). 

o Les pressions en entrée et en sortie des compartiments H2 et air (x 16). Les capteurs utilisés (Keller 

35XHTT 0,8 – 1,2 bara) sont très précis du fait de la faible échelle sélectionnée et permettent 

d’estimer la pression moyenne dans chaque compartiment, ainsi que les pertes de charge de chaque 

compartiment. Ces informations peuvent ainsi être exploitées, notamment lors de la modélisation de 

la pile. Compte tenu de l’impact de la pression de la pile sur ses performances, la pression moyenne 

de la pile pourrait être utilisée ici pour corriger la tension de la pile à deux instants différents suite à 

la variation de la pression atmosphérique et ce dans l’objectif d’établir une comparaison des 

performances [249]. Enfin, la présence d’une vanne manuelle en entrée et en sortie des compartiments 

H2 et air permet, en se basant sur l’information issue de ces capteurs de pression, de réaliser des tests 

de fuite sur les piles. 

o La température de cellule (x 4). Chaque pile a deux mesures de température par thermocouple type T 

(insérés dans les plaques d’écoulement des monocellules) : un thermocouple est directement relié à 

l’enregistreur, et l’autre est relié à un régulateur industriel (Gefran 1200RRW0). Chaque pile a ainsi 

son système de régulation de température, constitué d’un Gefran, de deux ventilateurs 12 VDC 

(placés de part et d’autre du boitier monocellule) et de deux résistances 230 VAC / 95 W positionnées 

de part et d’autre des plaques terminales des boitiers monocellules et alimentées par un relais statique 

(Siemens 30 A piloté en 0 – 10 VDC). Le Gefran régule la température de la pile par rapport à une 

consigne choisie manuellement par l’opérateur, en utilisant la fonction PID (les coefficients étant 

fixés automatiquement par un algorithme interne au régulateur, très efficace) pour la consigne de 

chauffe des piles (sortie analogique 0 – 10 VDC) et un seuil (sortie relais sur une alimentation 

12 VDC) pour le déclenchement du refroidissement par démarrage des ventilateurs. 

o Pression atmosphérique (x 1). Chaque sortie fluidique (H2 et air) de chaque pile est reliée à un purgeur 

afin de séparer les phases liquides (constituée d’eau et d’acide phosphorique, très faible à l’anode) et 

gazeuses, puis directement envoyé à l’extérieur. A noter que les sorties fluidiques H2 des PAC 1 & 2 

(et des PAC 3 & 4) sont reliées après le purgeur, et de même côté air. On peut parler de quasi-pression 

atmosphérique pour ce mode de fonctionnement des piles où la pression n'est pas régulée. Le capteur 

de pression atmosphérique permet de connaître les pertes de charge en sortie des piles, et ainsi de 

détecter un éventuel bouchon d’eau ou d’acide. 

o Température ambiante (x 1). Cela peut aider à comprendre les variations sur les températures des 

cellules (cycle jour/nuit, éventuelle défaillance de la climatisation…). 

 Assurer la sécurité.  

Le banc est équipé d’un capteur d’H2 et d’un capteur optique de fumées, qui coupent l’alimentation 

électrique du banc en cas de détection d’une fuite (concentration supérieure à 50 % de la limite inférieure 

d’explosivité de l’H2) ou de fumées. Un arrêt d’urgence type coup-de-poing est également présent sur le 

banc. En dehors de ces équipements, un arrêt d’urgence peut également être déclenché par un automate 

de sécurité (Crouzet XD26) sur détection du franchissement d’une limite de sécurité par une grandeur 

acquise sur l’enregistreur. C’est par exemple le cas pour une tension de monocellule inférieure à 150 mV. 

Par ailleurs, la pièce est équipée de 2 capteurs de concentration d’O2 (à hauteur humaine et au plafond) 

afin d’assurer une sécurité en cas d’une fuite d’N2 dans la pièce (risque d’anoxie) et d’un capteur d’H2. 

L’enregistreur Sefram possède 4 sorties alarmes (0 ou 5 VDC) qu’il est possible de configurer par rapport 

à un ensemble de seuils sur les différentes grandeurs acquises. L’automate reçoit ces 4 signaux, et le 

programme de l’automate (codé par blocs fonctionnels (FBD) et également réalisé pendant les travaux de 

thèse) décide ensuite s’il déclenche un arrêt ou non. En effet, il y a plusieurs « modes » de fonctionnement 

de l’automate : sécurités inhibées (pas de déclenchement si présence d’une alarme, ce mode étant signalé 

par une lumière blanche clignotante sur la tour lumineuse du banc) ; mode endurance (l’automate peut 
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alors, suivant l’état des alarmes, déclencher un arrêt) ; mode démarrage/arrêt/caractérisation (pour lequel 

on vient surveiller moins de grandeurs qu’en endurance). 

Le déclenchement d’un arrêt d’urgence impacte les 4 piles : le but du banc étant de garantir la plus grande 

comparabilité possible entre les piles, elles doivent subir les mêmes évènements banc (stratégie retenue 

dans cette thèse). Lors d’un arrêt d’urgence, les contacteurs de puissance 𝐾𝐴 et 𝐾𝐵 (Figure 4. 10) sont 

immédiatement ouverts, et les résistances de décharge sont connectées aux piles 1 seconde après (afin 

d’éviter d’avoir un appel de courant des piles vers les résistances de décharge avant que les contacteurs 

de puissance ne soient ouverts). Également, l’EV 3 voies (Figure 4. 10) est coupée, ce qui fait basculer 

les vannes pneumatiques : l’alimentation en gaz actifs est coupée et on bascule sur le circuit d’azote de 

sécurité depuis les réservoirs de sécurité. L’intérêt d’utiliser des vannes pneumatiques (fonctionnant sous 

environ 6 bara en azote) est d’éviter d’avoir de la tension sur un composant où circule de l’H2 (bien que 

cela soit envisageable ; le banc avait été conçu ainsi, nous avons repris cette caractéristique). Enfin, la 

coupure de l’électricité du banc coupe l’alimentation des MFC, ce qui entraîne leur fermeture. Afin de 

pouvoir purger les piles à partir des réservoirs d’N2 de sécurité, des électrovannes (EV) NO 13 sont 

positionnées en parallèle des MFC (EV de by-pass). Il existe des MFC NO qui permettraient d’éviter 

d’avoir à utiliser ces EV de by-pass mais leur temps de réponse est 3 fois plus élevé. 

 

Figure 4. 12 – Photo légendée des circuits de puissance du banc 4cellPac. 

 Optimiser la durée de vie des piles en garantissant des démarrages/arrêts les moins impactants possibles.  

Ceci est rendu possible par l’utilisation d’azote pour balayer l’anode et la cathode avant d’envoyer les gaz 

actifs, afin d’éviter tout front H2/air comme expliqué en section 1.2.3.1. L’azote est également utilisé à 

l’arrêt pour chasser rapidement les gaz actifs et éviter de faire fonctionner la pile longtemps à l’OCV. Par 

ailleurs, des résistances de décharge, une par pile, sont utilisées afin d’éviter d’avoir la pile à l’OCV 

pendant les phases de démarrages/arrêts en gaz actifs, et afin de consommer le reste des gaz actifs plus 

rapidement lors d’un arrêt. La valeur de la résistance de décharge est dimensionnée par rapport à la courbe 

de polarisation quasi-statique de la monocellule : on souhaite être en dessous de 0,75 V/cellule, tout en 

prenant également en compte, au niveau de la procédure de démarrage/arrêt (notamment au moment du 

basculement sur la charge active), la consommation de gaz correspondante au courant débité dans la 

                                                           
13 Normalement Ouvert : la coupure de leur alimentation électrique entraîne leur ouverture. 
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résistance de décharge, afin d’être sûr d’envoyer la bonne quantité à la pile. Des résistances de décharge 

220 mΩ (+/- 5 %) / 300 W ont ainsi été sélectionnées, permettant d’amener la monocellule aux alentours 

d’environ 0,07 A/cm². De manière générale, la mise en place et le suivi strict de procédures permet 

d’assurer la reproductibilité des différentes phases de l’essai, en évitant des erreurs potentiellement 

dommageables pour les cellules. 

La protection des monocellules a également influencé la stratégie de sécurité mise en place : en plus d’un 

arrêt d’urgence, déclenché en cas de détection d’H2 ou de fumées, un deuxième mode d’arrêt automatique 

du banc a été développé et appelé « arrêt contrôlé ». Ce deuxième mode est déclenché par l’automate de 

sécurité en cas de dépassement de seuils inquiétants mais ne justifiant pas nécessairement une coupure 

immédiate de l’alimentation électrique du banc : température de pile < 120 °C ou > 170 °C ; courant trop 

bas (en mode endurance uniquement, cette sécurité permettant d’éviter de laisser les piles à l’OCV trop 

longtemps) ou trop élevé ; pression en entrée ou en sortie des compartiments de la pile < 0,9 bara 

(détection d’un défaut capteur) ou > 1,2 bara. Également si la tension d’une monocellule descend en-

dessous de 250 mV mais ne continue pas sa descente, on réalise uniquement un arrêt contrôlé. En arrêt 

contrôlé, de même qu’en arrêt d’urgence, on ouvre immédiatement les contacteurs de puissance et on 

connecte immédiatement les résistances de décharge aux piles. Également, l’alimentation en gaz actifs 

est coupée et on bascule sur le circuit d’azote de sécurité depuis les réservoirs. La différence, en arrêt 

contrôlé, réside dans la purge des piles en azote : le but va être d’éviter la surpression (pouvant 

potentiellement induire un fort ΔP sur la membrane, supérieur à la valeur limite fixée par Advent qui est 

de 0,5 bar [86]), due à l’ouverture des EV de by-pass des MFC. Ceci est fait en gardant les MFC sous 

tension avec une consigne de débit d’inertage pendant quelques minutes, permettant de faire baisser la 

pression en amont des MFC jusqu’à la pression de sortie des détendeurs des réservoirs d’azote de sécurité 

(1,4 bara environ), tout en garantissant le même débit de purge dans les 4 piles (ce qui n’est pas assuré 

en arrêt d’urgence). L’alimentation électrique du banc est ensuite coupée alors que les réservoirs d’N2 de 

sécurité continuent de se vider dans les piles. A noter qu’en cas de détection d’un débit trop bas, c’est un 

arrêt d’urgence qui est déclenché et non pas un arrêt contrôlé car on ne peut pas exclure le 

disfonctionnement d’au moins un MFC. L’arrêt contrôlé peut également être déclenché manuellement sur 

l’automate, ce qui peut être utile pendant une manipulation qui se passerait mal.  

4.4. Essais réalisés 

Cette section présente les différents essais réalisés avec des monocellules PEMFC-HT sur le banc 4cellPac, 

en configuration H2/N2 pendant les voltampérométries cycliques, et en H2/air pendant les essais de réponse de la 

pile et d’endurance en présence d’harmoniques de courant HF. Les caractérisations réalisées en H2/air sont 

présentées au chapitre 2 (section 2.3.1.1) et ne sont pas rappelées dans cette section. 

Les essais ont été réalisés sur des MEA PBI/H3PO4 de la société Advent Technologies, placés dans des boitiers 

monocellules de la même société. La vérification du banc et les essais de réponse d’une PEMFC-HT en présence 

de différents harmoniques de courant HF ont été réalisés avec des MEA « mulets », encore opérationnels mais 

ayant déjà été utilisés lors d’essais précédents sur la Plateforme Hydrogène. L’essai d’endurance et les 

caractérisations associées ont été réalisés sur des MEA neufs (même lot) reçus en 2021 (de même que les boitiers 

monocellules). A noter que nous considérons que le composant testé dans ces essais est l’ MEA, même s’il est 

important de tracer le boitier utilisé car il peut exister des différences entre boitiers (au niveau des fuites par 

exemple) et un vieillissement sur un même boitier au cours du temps également (vieillissement des joints, corrosion 

des plaques d’écoulement et des plaques collectrices de courant…). 

 

Les données d’essai provenant des différents équipements utilisés - Origalys pour la voltampérométrie 

cyclique, Diagnostack pour les caractérisations, et enregistreur Sefram pour les caractérisations et l’endurance – 

sont rassemblées à l’aide d’un programme de post-traitement, développé sous Matlab. Ce programme permet de 

synthétiser les données dans deux structures Matlab (une pour les caractérisations, l’autre pour l’endurance), d’en 

extraire les informations importantes (notamment afin de valider le bon déroulement des caractérisations) et 

d’afficher différents graphes. 

4.4.1. Tests de fuites en N2/N2 

En plus de permettre d’éviter les fronts H2/air lors des démarrages/arrêts, et de purger rapidement les cellules 

en cas d’arrêt de sécurité, l’azote est également utilisé sur le banc pour réaliser des tests de fuite des monocellules. 

Ceux-ci permettent, sur la Plateforme Hydrogène, de s’assurer que les piles ne vont pas entrainer de fuites 
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importantes d’H2 vers l’extérieur (fuites externes) ou vers le compartiment air (fuites internes). Ils sont réalisés à 

120 °C (en raison de la dilatation des joints, un test de fuites réalisé à température ambiante peut ne pas être 

représentatif de l’étanchéité des monocellules PEMFC-HT). On peut également envisager de suivre l’état de santé 

d’une pile au travers de l’évolution de ses fuites externes et internes. Cela n’a pas été fait pendant nos travaux de 

thèse. La limite de sécurité fixée est de 10 mbars/min, évaluée sur un test de 5 minutes. En réalité, il faut 

évidemment rapporter cette valeur au volume de gaz emprisonné entre les vannes d’isolement fluidique de chaque 

compartiment. Dans le cas du banc 4cellPac, ce volume est estimé à la somme des environ 3 cm3 du compartiment 

d’une monocellule et des environ 5 cm3 des tubes situés entre les vannes manuelles d’isolement, ce qui donne une 

limite de sécurité égale à environ 1,25 mbars/min/cm3. Pour les petits stacks et monocellules, et si l’on prend garde 

à minimiser le volume de tuyauterie présent entre les vannes d’isolement, la valeur de 10 mbars/min reste une 

bonne estimation. 

Pour réaliser les tests de fuites internes, il faut mettre en surpression un compartiment (tout en restant dans la 

limite des 500 mbars de ΔP maximal autorisé) et le verrouiller. L’autre compartiment peut, au choix, être également 

verrouillé, ce qui permet de suivre son éventuelle montée en pression s’il y a des fuites internes. Les deux 

compartiments sont successivement testés, ce qui permet de voir éventuellement si les fuites internes sont 

dépendantes du sens de la surpression. Également, cela peut permettre de savoir quel compartiment est fuyard en 

cas de fuites externes. 

4.4.2. Essais en H2/N2 

Lorsqu’on remplace l’air à la cathode par de l’N2, la pile fonctionne en H2/N2. Ce mode de fonctionnement est 

obtenu au démarrage et à l’arrêt de la pile, l’air (ou l’O2 le cas échéant) étant injecté en dernier au démarrage (on 

commence par injecter l’H2 à l’anode) et purgé en premier par l’azote à l’arrêt. Ce choix dans la gestion des gaz 

actifs au démarrage et à l’arrêt pour éviter les fronts H2/air néfastes à l’état de santé de la pile. Le fonctionnement 

de la pile en H2/N2 permet également de réaliser des voltampérométries cycliques comme expliqué en section 

1.2.2.5. 

Lorsqu’elle fonctionne en H2/N2, la monocellule PEMFC-HT présente une tension à ses bornes, stable dans le 

temps, liée à la différence de pression partielle en H2 entre les deux électrodes [76,250,251]. La valeur de la tension 

à vide peut être estimée à partir de la tension à vide théorique (tension de Nernst en H2/N2 noté 𝐸𝑟é𝑣𝐻2/𝑁2
) avec 

l’expression (4. 5). 

 

𝐸𝑟é𝑣𝐻2/𝑁2
=

𝑅𝑇

2𝐹
ln (

𝑝𝐻2,𝑎𝑛𝑜𝑑𝑒

𝑝𝐻2,𝑐𝑎𝑡ℎ𝑜𝑑𝑒

) (4. 5) 

Avec : 

𝑇 Température de la pile [K] 

𝑝𝐻2,𝑎𝑛𝑜𝑑𝑒 Pression partielle d’H2 au niveau des sites réactifs anodiques [bar] 

𝑝𝐻2,𝑐𝑎𝑡ℎ𝑜𝑑𝑒  Pression partielle d’H2 au niveau des sites réactifs cathodiques [bar] 

 

A partir de l’expression (4. 5), on voit bien que 𝐸𝑟é𝑣𝐻2/𝑁2
 dépend de la température, mais également de 

l’étanchéité de la membrane (diminution de cette tension si la perméation d’H2 vers la cathode augmente) et des 

débits. Ces derniers vont avoir un impact sur la pression partielle d’H2 à l’anode, mais également sur la pression 

partielle d’H2 à la cathode : si le débit à la cathode augmente, la pression partielle d’H2 à la cathode va avoir 

tendance à diminuer (dilution plus forte de l’H2 arrivant par perméation). On peut également se poser la question 

de l’impact des débits à l’anode et à la cathode sur l’évolution du courant de perméation… 

Nous avons observé, lors de voltampérométries cycliques réalisées à différents niveaux de débits, que la 

tension à vide (𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
) augmente avec les débits et est comprise dans une gamme de valeurs de 160 à 230 mV 

(à 160 °C, cette tension diminuant comme attendu avec la température). Lorsqu’on connecte la monocellule à la 

résistance de décharge (de valeur 0,22 Ω), la tension diminue et un courant se maintient dans cette résistance, 

correspondant à une puissance électrique de 35 mW (à 120 °C et pour des débits équivalents à une densité de 

courant 0,4 A/cm², un courant de 370 mA est débité dans la résistance). 

Cette particularité intéressante de la pile permet de la considérer en générateur dans ce mode de 

fonctionnement. Également, la mesure d’𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 pourrait permettre une estimation de 𝑝𝐻2,𝑐𝑎𝑡ℎ𝑜𝑑𝑒  (en ayant une 

bonne estimation de 𝑝𝐻2,𝑎𝑛𝑜𝑑𝑒 à partir de la pression moyenne du compartiment H2) et, par conséquent, une 

estimation de la perméation d’H2 par la membrane [250]. La précision de cette méthode par rapport à la mesure 

du crossover par voltampérométrie cyclique est cependant à prouver [76]. Enfin, une comparaison d’𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
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avant et après vieillissement peut donner un indice, en complément des voltampérométries cycliques, sur la 

dégradation du phénomène de perméation d’H2 à travers la membrane. 

 

Dans le cadre de ces travaux de thèse, deux caractérisations incluant des voltampérométries cycliques ont été 

réalisées sur les 4 monocellules PEMFC-HT : 

 A l’état initial : sur les 4 monocellules neuves, après rodage et avant les caractérisations initiales en gaz 

actifs.  

 A l’état final : sur les 4 monocellules après l’essai d’endurance de 2600 h, et après les caractérisations 

finales en gaz actifs. 

Ces voltampérométries cycliques sont réalisées à l’aide d’un potentiostat de type Origalys, qui vient imposer 

un profil de tension triangulaire (11 cycles entre 30 et 800 mV, avec une vitesse de balayage de 50 mV/s) sur les 

électrodes de la monocellule, et qui mesure le courant le traversant. Les 10 premiers cycles permettent de stabiliser 

la réponse de la pile, seul le dernier cycle est exploité. A noter que l’on obtient un voltampérogramme légèrement 

différent selon que l'on impose la tension à l'endroit où on mesure le courant ou que l’on distance la mesure du 

courant de la tension imposée. Nous avons choisi d’imposer la tension aux électrodes au niveau de la connexion 

au circuit de puissance, et de lire le courant au niveau de la mesure de tension par le Sefram (distance d’environ 

10 cm). A noter que réaliser la voltampérométrie cyclique sur le banc 4cellPac est particulièrement contraignant 

et impose un double cyclage thermique aux monocellules. En effet, il est nécessaire de modifier le circuit de 

puissance afin de ne plus avoir la connexion des piles en série. Pour que cela soit réalisable en pratique, il faut 

descendre la température des piles au minimum jusqu’à 120 °C (manipulation dangereuse et longue, mais faisable 

par un opérateur équipé de gants de protection) ou jusqu’à 50 °C (encore plus contraignant car on a alors 

condensation de l’eau dans la pile) pour être dans des conditions acceptables de température sur la visserie et sur 

la surface extérieure des piles. Il faut ensuite remonter la température des piles jusqu’au niveau souhaité, réaliser 

les voltampérométrie cycliques, et redescendre en température afin de remettre en place le circuit de puissance. 

L’impact de cette phase de caractérisation pouvant être potentiellement important, nous avons choisi de ne les 

réaliser que pendant les phases de caractérisation initiale et finale (après 2 600 h d’endurance). 

Lors de la voltampérométrie cyclique, la monocellule est opérée à 160 °C (afin d’être dans les mêmes 

conditions que l’essai d’endurance) avec des débits de gaz équivalents 14 à une densité de courant de 0,05 A/cm².  

Lors de la caractérisation finale, nous avons également réalisé des voltampérométries cycliques avec d’autres 

niveaux de débits, afin d’avoir des éléments permettant d’évaluer l’impact des débits sur la valeur de la surface 

électro-active (ESA) et de la capacité de double-couche électrochimique (𝐶𝑑𝑐) de la pile. Nous souhaitons en effet 

étudier l’hypothèse de la modification de la distribution de l’acide dans la couche d’activation selon la valeur des 

débits. Cette hypothèse a été formulée à la section 2.3.1.2 pour tenter d’expliquer pourquoi les performances de la 

pile augmentent à forts débits, et à la section 2.3.2.1 pour tenter de comprendre pourquoi le modèle quasi-statique 

explique l’écart entre les courbes de polarisation réalisées à débits régulés et à débits maximaux par une baisse des 

pertes d’activation dans le deuxième cas. Également, l’hypothèse que la valeur de la 𝐶𝑑𝑐 est indépendante des 

débits a été formulée en section 2.3.1.1 et permet de proposer une nouvelle méthode d’identification des paramètres 

du modèle de la pile. 

Le relevé des 𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 pour les 4 cellules, à 160 °C et pour les différents niveaux de débits testés, est donné 

au Tableau 4. 2. La pression moyenne du compartiment d’H2 (anode) peut être obtenue en faisant la moyenne des 

capteurs de pression disposés en entrée et en sortie de ce compartiment, et est égale à environ 1 bara pour le cas 

de la PAC1 à débits équivalents à 0,05 A/cm² (en gras au Tableau 4. 2). Si on fait l’hypothèse que cette pression 

moyenne est égale à la pression partielle d’H2 au niveau des sites actifs à l’anode (𝑝𝐻2,𝑎𝑛𝑜𝑑𝑒), on peut calculer, à 

partir de la valeur d’𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 et de l’expression (4. 5), une estimation de la pression partielle d’H2 à la cathode 

(𝑝𝐻2,𝑐𝑎𝑡ℎ𝑜𝑑𝑒). Celle-ci est égale à 190 µbarA pour le cas de la PAC1 (à débits équivalents à 0,05 A/cm²) en fin 

d’essai (état dégradé après 2 600 h d’endurance) (Tableau 4. 2), à comparer aux 85 µbarA que l’on peut estimer 

pour le cas de la PAC1 en début d’essai dans les mêmes conditions (Tableau 4. 4). 

Dans le Tableau 4. 2, on voit également l’effet de l’augmentation des débits sur cette tension à vide. La très 

légère augmentation de 𝑝𝐻2,𝑎𝑛𝑜𝑑𝑒 à fort débit ne suffit pas à expliquer la forte augmentation de l’𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
. On 

peut expliquer cette augmentation par la forte baisse de 𝑝𝐻2,𝑐𝑎𝑡ℎ𝑜𝑑𝑒  (- 97 % entre les cas 0,05 A/cm² et 1,22 A/cm² 

pour la PAC1) en raison de la dilution de l’H2 arrivant par perméation par un débit augmenté d’N2. Des essais 

complémentaires où l’on ferait varier un seul des deux débits, soit à l’anode, soit à la cathode, permettraient de 

                                                           
14 En fonctionnement en H2/N2 on considère également que les débits de gaz équivalents à une densité de courant 𝑥 (en A/cm²) 

correspondent aux débits envoyés à la pile lorsqu’elle fonctionne en H2/air à une certaine densité de courant 𝑥, avec des coefficients de sur-
stœchiométrie égaux à 1,2 côté H2 et 2 côté air (remplacé par de l’N2 dans ce cas). 
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creuser cette problématique afin de valider l’intérêt ou non du suivi de l’𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 pour estimer la perméation de 

la membrane (suivant les débits de gaz et les pressions dans l’idéal). 

Tableau 4. 2 – Relevés des 𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 des 4 monocellules PEMFC-HT (état dégradé) à 160 °C et à différents 

niveaux de débits. 

Essais sur monocellules 

PEMFC-HT (état dégradé)  

en H2/N2 à différents débits 

équivalents 

160 °C 

PAC1 PAC2 PAC3 PAC4 

𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 (0,05 A/cm²) 160 mV 150 mV 144 mV 145 mV 

𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 (0,2 A/cm²) 185 mV 176 mV 170 mV 171 mV 

𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 (0,6 A/cm²) 210 mV 202 mV 198 mV 192 mV 

𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 (1 A/cm²) 218 mV 216 mV 202 mV 202 mV 

𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 (1,22 A/cm²) 223 mV 220 mV Non stabilisé Non stabilisé 

 

A la Figure 4. 13 sont présentés, pour la PAC1 (les 4 monocellules présentent des réponses très proches), les 

différents tracés (dernier cycle) obtenus par voltampérométrie cyclique pour les différents niveaux de débits testés : 

0,05 A/cm² ; 0,2 A/cm² ; 0,6 A/cm² ; 1 A/cm² ; 1,22 A/cm². 

 
Figure 4. 13 - Voltampérométries cycliques (dernier cycle) effectuées à différents débits sur la PAC1 (à 

160 °C) après 2 600 h d’endurance. 

 

On remarque l’impact important du niveau des débits sur ces tracés. Comme indiqué en section 1.2.2.5, il est 

possible de calculer une estimation de la valeur de l’ESA (aire (1) à la Figure 4. 13) et de la Cdc (valeur en courant 

du plateau haut (2) retranché du courant de crossover, très faible ici) à partir de la voltampérométrie cyclique. La 

valeur de l’ESA semble fortement impactée : le fonctionnement de la monocellule avec de forts débits de gaz 

semble diminuer fortement l’ESA (de l’ordre de 93 %), ce qui pourrait s’expliquer par une redistribution de l’acide 

dans le MEA. Ceci semble être contradictoire avec l’hypothèse avancée en section 2.3.1.1 selon laquelle 

l’augmentation des débits de gaz améliorerait l’ESA. La valeur de 𝐶𝑑𝑐 semble, elle, moins impactée avec les débits, 

on peut noter une augmentation de la valeur du plateau haut de l’ordre de 10 % à faible débit. Cette augmentation 

de la valeur de 𝐶𝑑𝑐 pourrait être due à l’augmentation de l’ESA à ces débits. 

On peut également conclure que l’utilisation de débits faibles (équivalents à 0,05 A/cm²) permet de visualiser 

la plus grande partie de l’ESA, aussi il semble judicieux de suivre l’évolution de ce paramètre avec de faibles 

débits. 
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4.4.3. Essais en H2/Air 

Les caractérisations effectuées en H2/air étant détaillées au chapitre 2 (section 2.3.1), nous ne présenterons ici 

que les autres essais réalisés en H2/air, soient le démarrage des piles, leur rodage et leur réponse à différents 

harmoniques de courant HF (cet essai étant réalisé sur des MEA « mulets » afin de préserver les MEA neufs utilisés 

pendant l’essai d’endurance) et enfin l’essai d’endurance. 

4.4.3.1. Démarrage et rodage des MEA 

Le montage des 4 monocellules PEMFC-HT avec des MEA neufs est réalisé au laboratoire LAPLACE, et les 

monocellules sont installées sur le banc sous balayage en azote le plus rapidement possible afin d’éviter un contact 

prolongé de l’MEA avec l’air ambiant. Les résistances de décharge sont connectées aux piles pendant toute la 

phase de démarrage et, symétriquement, pendant la phase d’arrêt, afin de diminuer la tension aux bornes de la pile. 

Une montée en température à 120 °C est réalisée, accompagnée d’un test de fuite. Le compartiment anodique est 

ensuite alimenté en H2, puis le compartiment cathodique en air. Le passage en gaz actifs à une température plus 

basse que la température nominale de fonctionnement (160 °C) permet de réduire la cinétique des réactions de 

dégradation. A 120 °C, on observe un courant débité dans la résistance de décharge (0,22 Ω +/- 5 %) connectée à 

la pile de l’ordre de 2,8 A avec une tension de cellule égale à 0,7 V 15. Lorsque la cellule fonctionne à 160 °C, du 

fait de l’amélioration de ses performances, le courant débité est égal à 3 A (soit une densité de courant de l’ordre 

de 0,07 A/cm²) et la tension de la cellule est égale à 0,74 V. 

Un MEA neuf doit être rodé en début de vie avant toute caractérisation. Ceci est réalisé en montant la 

température des cellules à 180 °C et en les faisant fonctionner à 0,2 A/cm² (sur la charge active) pendant 14 h [86]. 

Le basculement entre le fonctionnement avec les résistances de décharge et le fonctionnement avec la charge active 

implique, si l’on souhaite éviter tout fonctionnement à l’OCV, d’avoir un temps pendant lequel la pile débite à la 

fois dans la résistance de décharge et dans la charge active. Le choix du courant appelé par cette dernière, que nous 

avons fixé à 0,1 A/cm², et le choix des débits de gaz (consigne manuelle fixée pour des débits équivalents à 

0,2 A/cm²) permet de s’assurer que la somme des courants appelés sur la pile ne dépasse pas les débits de gaz 

fournis. Dans ce mode de fonctionnement intermédiaire, la pile débite environ 2,7 A dans la résistance de décharge, 

4,5 A dans la charge active, et sa tension est de 0,67 V. 

Le rodage (break-in en anglais) d’un MEA neuf est une procédure qui permet une stabilisation de la tension 

de la cellule lors de sa première utilisation. On observe une amélioration de la tension (Figure 4. 14), de l’ordre de 

4,5 %, expliquée par la redistribution (homogénéisation) de l’acide phosphorique dans les couches d’activation 

(augmentation de l’ESA) et une évaporation du surplus d’eau (diminution des pertes par diffusion) [52].  

 
Figure 4. 14 – Evolution des tensions des piles pendant le rodage. 

                                                           
15 La résistance ohmique totale du circuit étant égale à la résistance de décharge, la résistance ohmique de la pile ainsi qu’à celle des 

câbles et des contacts au niveau de ceux-ci. 
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Nous allons maintenant voir la réponse de la pile en H2/air lorsqu’elle fonctionne avec différents harmoniques 

de courant. La majorité de ces essais ont été réalisés avec des MEA « mulets », utilisés notamment pour vérifier 

le bon fonctionnement du banc. 

4.4.3.2. Réponse d’une pile à différents harmoniques HF 

Avec un oscilloscope, nous avons enregistré le courant, avec la pince Hioki 150 A (bande passante jusqu’à 

10 MHz) et la tension. Au vu du bruit sur le banc, cette dernière est filtrée par un filtre RC, composé d’une 

résistance de 1,6 Ω et d’un condensateur de 1 µF, soit une fréquence de coupure égale à 100 kHz.  

La réponse d’une monocellule PEMFC-HT fonctionnant à 0,2 A/cm² en présence d’harmoniques de courant 

HF, correspondant à des signaux de courant, triangulaires ou sinusoïdaux et d’amplitudes crête-à-crête égales à 

10 % ou 20 %, est donnée à la Figure 4. 15. Du fait de ses caractéristiques, le banc 4cellPac parvient à imposer des 

harmoniques de courant à très hautes fréquences, le maximum (sans déformation excessive du signal en courant) 

étant une ondulation sinusoïdale d’amplitude 10 % crête-à-crête, à 0,2 A/cm² avec une fréquence égale à 500 kHz 

(Figure 4. 15 b)). Du fait de la fréquence de coupure de 100 kHz du filtre utilisé, l’évolution HF de la tension de 

la pile n’est pas visible dans ce cas. Le maximum pour une forme d’onde triangulaire est atteint pour une fréquence 

de 100 kHz (Figure 4. 15 c)). 

L’enregistrement de l’harmonique de courant utilisé en endurance sur le circuit de puissance A (voir Figure 

4. 16) et de la réponse en tension de la PAC1 (avec le MEA neuf) est visible à la Figure 4. 15 d). En divisant 

l’amplitude de l’ondulation de tension (2,5 mV environ) par l’amplitude de l’ondulation de courant (1,8 A) on 

retrouve l’ordre de grandeur de la résistance ohmique d’une monocellule, soit 1,4 mΩ (voir section 2.3.1.2). 

 
Figure 4. 15 – Réponse d’une monocellule PEMFC-HT à différents harmoniques de courant. 

4.4.3.3. Essai d’endurance 

Après la caractérisation initiale, l’essai d’endurance a été lancé. L’harmonique que nous choisissons de tester 

(visible à la Figure 4. 15 d)) est un harmonique triangulaire de 20 kHz (fréquence typique de découpage des 

convertisseurs statiques) et d’amplitude crête-à-crête égale à 20 % de la valeur du courant moyen. Cette amplitude 

a été choisie afin de se placer dans des conditions dynamiques proches de celles des précédents essais d’endurance 

en présence d’harmoniques (voir section 4.2.3). Le point de fonctionnement est fixé à une densité de courant de 

0,2 A/cm². Comme indiqué à la Figure 4. 16, le profil avec harmoniques est imposé sur le circuit de puissance A, 



4.4. Essais réalisés 

145 / 158 

 

composé des PAC 1 & 2, tandis que le profil comparatif à courant constant (0,2 A/cm²) est imposé sur le circuit 

de puissance B, composé des PAC 3 & 4. 

 

Figure 4. 16 – Profils de courant imposés à des monocellules PEMFC-HT en endurance. 

Le suivi de l’ensemble des grandeurs du banc est réalisé par le Sefram pendant l’essai d’endurance avec une 

fréquence d’échantillonnage de 1 Hz. Les pressions dans les réservoirs d’azote de sécurité (7 bara typiquement), 

non enregistrées par le Sefram, sont vérifiées à intervalle régulier. Les légères fuites sur ces lignes sont compensées 

environ une fois tous les 2 mois en remontant la pression des réservoirs, ce qui est important car le banc est 

programmé pour lancer un arrêt contrôlé en cas de pression trop basse dans ces réservoirs, le risque étant de ne pas 

disposer d’assez d’azote pour purger les lignes. 

Au cours de l’essai d’endurance ont eu lieu deux évènements qui ont eu un impact direct sur l’essai : 

 Arrêt maîtrisé (opérateur en présence) au bout de 1 000 h d’endurance afin d’éteindre le banc pendant la 

fermeture hivernale du laboratoire (2 semaines – Noël 2021). Nous avions espéré ne pas avoir besoin 

d’éteindre le banc sur cette période, étant donné la présence de sécurités qui permettent déjà de le laisser 

en fonctionnement la nuit et les weekends. Afin de nous adapter à cette contrainte, nous avons choisi de 

réaliser des caractérisations des piles avant et après l’arrêt, exactement les mêmes que celles présentées 

en section 2.3.1, et nous les appellerons « Intermédiaire 1 » (avant arrêt) et « Intermédiaire 2 » (après 

arrêt). Nous souhaitions au départ ne réaliser qu’une caractérisation initiale et une finale, afin d’impacter 

le moins possible les piles. 

Également, afin de minimiser l’impact de cet arrêt sur les piles, nous avons souhaité ne pas nous limiter 

à la procédure d’arrêt habituelle des piles qui consiste, après les avoir balayé longuement en azote tout en 

baissant leur température (afin de chasser l’humidité), à les verrouiller sous une légère surpression 

d’azote. En raison des inévitables fuites, les piles se retrouvent rapidement en présence d’oxygène. Ainsi, 

nous avons testé avec succès une manière de maintenir les monocellules sous azote à partir des réservoirs 

de sécurité en réglant finement les détendeurs de sortie afin de compenser les fuites de la pile. 

 Arrêt d’urgence du banc au bout de 2 300 h d’endurance (donc 1 300 h après la caractérisation 

« Intermédiaire 2 »). Cet arrêt est dû à la défaillance d’un équipement externe au banc, une vanne 3 voies 

placée sur un circuit pneumatique servant à couper l’alimentation, depuis les bouteilles d’H2, du réseau 

d’H2 du laboratoire en cas de problème. L’évent de cette vanne 3 voies a fui et a vidé la bouteille d’azote 

auquel il était connecté, ce qui a mis en sécurité le réseau d’H2. Le banc 4cellPac a alors détecté un débit 

d’H2 bas et a déclenché un arrêt d’urgence et non pas un arrêt contrôlé. Les tensions n’ont pas eu le temps 

de baisser. Nous avons mis environ 1 jour à nous rendre compte de l’arrêt du banc. 

Plusieurs indices nous font suspecter cet arrêt d’avoir été particulièrement traumatisant pour certaines 

cellules. On peut voir que les tensions des PAC 2 & 3 sont particulièrement abaissées après l’arrêt 

d’urgence (Figure 4. 17). Également, l’évolution des tensions est très différente entre les cellules au 

moment de l’arrêt (Figure 4. 18), ce qui peut s’expliquer par le fait que, pour un arrêt d’urgence, on ne 

contrôle pas les débits d’azote de purge de chaque pile : les vannes de by-pass des MFC sont ouvertes, et 

ainsi des différences de pertes de charge entre les lignes peuvent entraîner des différences de débits 

d’azote. A la Figure 4. 18, on peut remarquer que la tension de certaines cellules est non maîtrisée et varie 

pendant plusieurs minutes, avec des remontées à des valeurs élevées (signe d’une mauvaise purge, 

notamment sur les PAC 3 & 4). Également, on peut remarquer une nette différence entre les courbes de 

polarisation réalisées pendant les caractérisations « Intermédiaire 2 » et « Finale », comme détaillé en 

annexe B.3.2. 

Le banc est resté à l’arrêt environ 1 mois, le temps de recevoir une nouvelle vanne 3 voies. Au 

redémarrage, nous n’avons pas réalisé de caractérisations, préférant faire cycler le banc encore 300 h 

avant un nouvel arrêt nécessaire à une maintenance des capteurs gaz du laboratoire. Après la 

caractérisation finale, le banc a été mis à l’arrêt. 
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L’évolution des tensions des piles pendant les 2 600 heures de l’essai d’endurance est donnée à la Figure 4. 

17. Un filtrage des tensions est réalisé avec la fonction « filtfilt » de Matlab qui permet d’éviter tout décalage de 

phase entre les valeurs filtrées et non filtrées. La largeur de fenêtre de moyennage considérée est d’1 heure. 

 
Figure 4. 17 - Evolution des tensions des cellules en endurance. 

 
Figure 4. 18 – Evolution des tensions des cellules pendant l’arrêt d’urgence. 

4.5. Analyse du vieillissement 

Cette section présente l’analyse du vieillissement subi par les 4 monocellules PEMFC-HT pendant l’essai 

d’endurance, à partir du suivi de la tension en endurance ainsi que des caractérisations effectuées en H2/air avant 

l’arrêt d’urgence (initiale et intermédiaire 2, soit 1 000 h de vieillissement). L’impact de cet arrêt d’urgence sur 

les piles est analysé à partir des caractérisations « Intermédiaire 2 » et « Finale » à l’annexe B.3.2. En raison de 
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son fort impact, la caractérisation finale perd de son intérêt en termes d’analyse de l’impact des harmoniques de 

courant (bien qu’elle permette de mieux comprendre quel a été l’impact de l’arrêt d’urgence).  

Lors de la caractérisation « Intermédiaire 1 » (avant arrêt hivernal, après 1 000 h d’endurance) des 

PAC  1 & 2, une erreur a été faite : les paliers à 0,04 et 0,05 A/cm² ont été réalisés avec des débits équivalents à 

0,1 A/cm². Etant donné l’amélioration apportée par ce changement de débits sur les performances de la pile (de 

l’ordre de 8 mV à 0,05 A/cm² et 5 mV à 0,04 A/cm²), nous préférons comparer les caractérisations « Initiale » et 

« Intermédiaire 2 » (après arrêt hivernal, donc 1 000 h d’endurance également). La caractérisation 

« Intermédiaire 1 » est cependant exploitée afin d’analyser l’impact de l’arrêt hivernal sur la pile en annexe B.3.1. 

L’identification des paramètres du modèle de la pile à partir des caractérisations « Initiale » et 

« Intermédiaire 2 » est également menée afin de suivre leur évolution avec le vieillissement. Nous tenterons de 

déterminer si les harmoniques de courant HF ont eu un impact spécifique sur le vieillissement des cellules. La 

comparaison des deux voltampérométries cycliques (initiale et finale à 2 600 h) sera également réalisée. 

4.5.1. Suivi de l’endurance 

A la Figure 4. 17, on constate que la tension des piles évolue de manière relativement homogène, sans grande 

différence entre les deux cellules subissant les harmoniques (PAC 1 & 2) et les deux cellules fonctionnant à courant 

constant (PAC 3 & 4). L’impact de l’arrêt hivernal et des deux caractérisations (avant et après arrêt hivernal) est 

visible avec une chute de tension sur les cellules de l’ordre de 10 mV. La dynamique d’évolution de la tension 

avant l’arrêt hivernal est de l’ordre de -10 µV/h, et après l’arrêt hivernal la tension évolue moins fortement avec 

une évolution de l’ordre de -5 µV/h. Ceci n’est pas très surprenant dans la mesure où la tension des piles a tendance 

à diminuer plus rapidement en début de vieillissement, principalement en raison de la dégradation (stabilisation ?) 

accélérée de l’ESA en début de vie. L’évolution des tensions des cellules, relativement à la valeur initiale en début 

d’endurance, est donnée à la Figure 4. 19 afin d’avoir une information complémentaire par rapport aux valeurs 

absolues données à la Figure 4. 17. On constate là aussi de faibles écarts entre les piles, avec des chutes de tension 

entre 3 et 4 % de la valeur initiale au bout de 2 300 h (avant l’arrêt d’urgence qui a eu un impact considérable). 

En revanche, quelques centaines d’heures avant l’arrêt d’urgence on remarque une forte chute de tension sur 

la PAC4 et, dans une moindre mesure, sur la PAC1. Cette chute de tension est récupérée après l’arrêt d’urgence 

pour la PAC4, mais pas vraiment pour la PAC1.  

L’évolution de l’écart entre la pression d’entrée du compartiment air de chaque pile et la pression 

atmosphérique (pertes de charge côté air) est donnée à la Figure 4. 19. On constate une évolution très différenciée 

entre les PAC 1 & 2 (avec harmoniques) et les PAC 3 & 4 (sans harmoniques). Les pertes de charge côté air 

augmentent fortement pour ces deux dernières à partir de 1 800 h et ce jusqu’à l’arrêt d’urgence. Ce phénomène 

est également observé côté H2 (bien plus faiblement cependant). Il ne s’agit pas d’un bouchon dans la pile car les 

pressions en sortie des compartiments air augmentent également. On peut suspecter un bouchon d’acide en sortie 

des PAC 3 & 4 qui semble avoir été résorbé après l’arrêt d’urgence. L’expulsion d’acide suivi d’une redistribution 

de l’acide interne pourrait permettre d’expliquer la chute de tension réversible observée sur la PAC4. Etant donné 

que cette surpression aux sorties fluidiques de la pile est observée pour les PAC 3 & 4 (sans harmoniques), on peut 

se poser la question d’un éventuel effet protecteur des harmoniques de courant hautes fréquences contre une telle 

perte d’acide. Cependant il est possible que ce soit une coïncidence : nous pouvons poser l’hypothèse que la perte 

d’acide par la PAC4 est à l’origine de la surpression de la PAC3 (étant donné que la tension de celle-ci ne varie 

pas), étant donné que les sorties fluidiques des deux piles sont reliées après le purgeur. Également, les plus fortes 

pertes de charge observées sur les PAC 3 & 4 pourraient expliquer pourquoi ces dernières semblent avoir subi une 

purge moins propre (débits d’N2 moins forts et peut-être irréguliers) comme cela est visible à la Figure 4. 18. La 

PAC3 pourrait ainsi avoir été particulièrement dégradée pendant l’arrêt d’urgence du fait de cette mauvaise purge. 

Nous n’avons pas trouvé d’explication à la chute de tension observée sur la PAC1, qui semble irréversible. 

Également, les pistes d’explication développées ci-dessus ne permettent pas d’expliquer pourquoi la PAC2 aurait 

également été impactée par l’arrêt d’urgence. Enfin, malgré une purge qui ne semble pas avoir été de bonne qualité, 

la PAC4 ne semble pas avoir souffert de l’arrêt d’urgence contrairement à la PAC3. 

Une action relativement facile à mettre en place et qui aurait été utile pour analyser davantage l’effet des 

harmoniques de courant et des arrêts aurait été de réaliser une mesure régulière de la résistance ohmique des piles, 

en imposant un signal en courant à haute fréquence pendant un temps limité et en récupérant la réponse en tension 

de la pile avec une haute fréquence d’acquisition (méthode développée en section 1.2.2.4). Ceci est couramment 

fait en PEMFC-BT afin de suivre l’état d’hydratation de la membrane et de prévenir un engorgement [45]. Une 

autre action qu’il aurait été possible d’implémenter est le suivi régulier du pH des sorties fluidiques de la pile, afin 

d’être en mesure de détecter l’expulsion d’acide. 

Les températures sont restées stables pendant tout l’essai d’endurance et sont comprises entre 159 et 161 °C. 
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Figure 4. 19 - Evolution des tensions relatives et des pertes de charge dans les compartiments air des piles 

pendant l’essai d’endurance. 

L’analyse de l’évolution des grandeurs en endurance n’ayant pas apporté d’éclairage particulier sur un 

vieillissement différencié entre les cellules fournissant ou non les harmoniques HF, nous allons maintenant nous 

intéresser aux caractérisations réalisées entre l’état initial et après 1 000 h d’endurance (après arrêt hivernal). 

4.5.2. Comparaison des caractérisations réalisées en H2/Air 

La comparaison des courbes de polarisation initiale et après 1 000 h d’essai (caractérisation 

« Intermédiaire 2 »), réalisées à débits régulés, est donnée pour les 4 monocellules à la Figure 4. 20. 

Afin de pouvoir comparer l’évolution des performances des piles, les écarts de tension avant et après les 

1 000 h d’endurance sont calculés (en mV) pour chaque palier de la courbe de polarisation et sont affichés, pour 

les 4 piles, à la Figure 4. 21. On remarque que les PAC 3 & 4 (sans harmoniques), sont plus dégradées que les 

PAC 1 & 2 (avec harmoniques). Les piles sans harmoniques présentent au palier de courant 0,2 A/cm² un taux de 

vieillissement (autour de 14 – 15 µV/h) légèrement supérieur aux piles avec harmoniques (autour de 12,5 µV/h). 
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Figure 4. 20 - Comparaison des courbes de polarisation avant et après vieillissement (1000 h). 

L’extraction des résistances hautes fréquences (𝑅𝐻𝐹) est faite à partir des spectroscopies d’impédance 

électrochimiques, réalisées à différents paliers de la courbe de polarisation lors des phases de caractérisation. Ceci 

permet le suivi de 𝑅𝐻𝐹 pendant le vieillissement (Figure 4. 22). Nous pouvons constater que les 𝑅𝐻𝐹 ont tendance 

à augmenter entre les caractérisations initiale et finale (après 2 600 h d’endurance), ainsi qu’entre la caractérisation 

initiale et « Intermédiaire 1 ». Cette augmentation est particulièrement faible pour la PAC2. A l’inverse, la PAC1, 

qui présentait déjà la 𝑅𝐻𝐹 la plus élevée lors de la caractérisation initiale, présente la plus forte augmentation de 

cette résistance. Il nous est difficile d’avancer des explications concernant ces différences d’évolution des 𝑅𝐻𝐹.  

En revanche, les 𝑅𝐻𝐹 des 4 piles diminuent fortement, pour l’ensemble des paliers, pendant l’arrêt hivernal 

entre les caractérisations « Intermédiaire 1 » et « Intermédiaire 2 ». Nous pouvons faire l’hypothèse que l’arrêt 

hivernal a donné lieu à une redistribution de l’acide dans les 4 monocellules, depuis les couches d’activation vers 

la membrane, ce qui a réduit la résistance de contact à cet endroit et ainsi la résistance ohmique globale. Cette 

hypothèse est également avancée en annexe B.3.1 afin de tenter d’expliquer les différences de performance avant 

et après l’arrêt hivernal. 

Il aurait ainsi été sans doute plus pertinent de comparer les caractérisation initiales et intermédiaire 1 afin de 

s’affranchir de l’effet de l’arrêt hivernal, malheureusement l’erreur de manipulation réalisée sur les débits aux 

courants faibles sur les PAC 1 & 2 nous apparaît trop importante pour une bonne comparaison (à moins de corriger 

manuellement la valeur de la tension connaissant l’ordre de grandeur de l’impact de ces mauvais débits…). 
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Figure 4. 21 - Evolution des tensions pour chaque palier de la courbe de polarisation avant et après 

vieillissement (1 000 h). 

 
Figure 4. 22 – Evolution de la résistance haute fréquence au cours des différentes caractérisations. 

A la Figure 4. 21, on remarque que l’écart sur la tension des PAC 3 & 4 entre les courbes de polarisation 

initiales et après 1 000 h d’essai (après arrêt hivernal) augmente avec le courant, avec une tendance qui semble 

linéaire. Cette information nous donne un indice sur le type de phénomène qui pourrait être à l’origine de la 

dégradation. En effet, comme cela est détaillé par [70] et donné à l’annexe B.3.2, selon la forme que prend l’écart 
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de tension (entre deux courbes de polarisation) en fonction du courant, on peut, à partir du modèle quasi-statique 

de la pile (voir section 2.2.1.1), attribuer la dégradation aux pertes d’activation (écart de tension constant avec le 

courant), aux pertes diffusives ou aux pertes ohmiques (écart de tension plutôt linéaire avec le courant). 

Afin de tenter d’expliquer l’origine des dégradations des cellules, nous allons comparer les courbes de 

polarisation initiale et après 1 000 h d’essai (caractérisation « Intermédiaire 2 ») en retranchant les pertes 

ohmiques, d’autant plus que les résistances ohmiques ont été diminuées après l’arrêt hivernal.  Celles-ci sont 

estimées avec les valeurs des résistances haute fréquence obtenues lors des spectroscopies d’impédance, et visibles 

à la Figure 4. 22. On parle alors de courbes de polarisation Internal Resistance - free (IR-free). Nous rappelons que 

nous ne faisons pas de spectroscopies d’impédance sur tous les paliers de la courbe de polarisation : pour les autres 

paliers la valeur de 𝑅𝐻𝐹 considérée est celle du palier avec spectroscopie le plus proche (voir section 2.3.1.2). Les 

écarts de tension entre ces courbes IR-free, donnés à la Figure 4. 23, sont ainsi attribués uniquement aux 

phénomènes d’activation et de diffusion. 

 

Figure 4. 23 - Evolution des tensions IR-free pour chaque palier de la courbe de polarisation entre l’état 

initial et après 1 000 h d’endurance (après arrêt hivernal). 

A la Figure 4. 23, on remarque que la dégradation de la tension des monocellules ne semble pas principalement 

explicable par la variation de la 𝑅𝐻𝐹 (dégradations proches de celles observées à la Figure 4. 21). Les 4 

monocellules semblent présenter à peu près la même dégradation des pertes d’activation, les piles sans 

harmoniques (PAC 3 & 4) semblant légèrement plus dégradées. Les écarts de tension augmentent à fort courant, 

légèrement davantage pour les piles sans harmoniques. Comme indiqué en annexe B.3.1, nous suspectons l’arrêt 

hivernal d’avoir davantage affecté les PAC 3 & 4. Cet arrêt pourrait avoir occasionné une redistribution de l’acide 

non seulement vers la membrane (ce qui serait le cas pour les 4 piles au vu de la baisse de 𝑅𝐻𝐹 observée) mais 

également, dans le cas des PAC 3 & 4, vers les couches de diffusion, ce qui pourrait expliquer le bouchon d’acide 

évoqué en section 4.4.3.3. 

Les spectres d’impédance sont donnés pour les 4 piles, à l’état initial et final (2600 h), à la Figure 4. 24 pour 

les paliers 0,1 ; 0,2 ; 0,6 et 1 A/cm², avec la résistance ohmique retranchée à la partie réelle de l’impédance (EIS 

IR-free). On peut observer une augmentation des arcs sur l’ensemble des spectres d’impédance. Les EIS réalisées 

à bas courant (palier à 0,1 A/cm²) et, pour les forts courants, à haute fréquence (> 15 Hz environ) permettent de 

visualiser l’évolution des arcs d’activation [52]. Ceux-ci ont augmenté pour les 4 piles, sans différences marquées 

entre les piles ou entre les circuits (avec/sans harmoniques). Au vu des perturbations visibles sur la partie basse 

fréquence (< 15 Hz) des spectres d’impédance réalisées des paliers à fort courant (0,6 et 1 A/cm²), il est plus 

difficile de conclure sur une évolution des pertes par diffusion, même si on aimerait y voir une augmentation plus 

marquée des arcs de diffusion pour les PAC 3 & 4...  
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Figure 4. 24 - Spectres d’impédance IR-free obtenus lors des caractérisations « Initial  » et 

« Intermédiaire 2 » (après 1 000 h d’endurance et après l’arrêt hivernal) 

Nous allons maintenant utiliser le modèle de la PEMFC-HT afin de tenter d’avoir plus d’indications sur les 

phénomènes de dégradation à l’œuvre lors des 1 000 premières heures de cet essai d’endurance. 

4.5.3. Evolution des paramètres du modèle fort signal lors de l’essai d’endurance 

Le modèle de la pile PEMFC-HT proposé dans le chapitre 2 n’intègre pas de modélisation du vieillissement : 

les paramètres du modèle n’évoluent pas suivant le vieillissement. Il est possible de modifier le modèle en intégrant 

une dépendance au vieillissement de certains paramètres : 𝑗0 par exemple, ou bien, pour d’autres modèles, la valeur 

de l’ESA [52]. 

Il est cependant possible de venir identifier les paramètres du modèle avant et après vieillissement, afin 

d’évaluer le type de dégradation subie par la pile. Les paramètres du modèle dynamique de la PEMFC-HT (à débits 

régulés), avant et après l’essai d’endurance, sont donnés au Tableau 4. 3 pour les 4 monocellules. On considère la 

caractérisation « Intermédiaire 2 » après 1000 h d’endurance afin d’éviter de prendre en compte l’erreur faite 

pendant la caractérisation « Intermédiaire 1 » (section 4.5) et l’impact de l’arrêt d’urgence. 

Tableau 4. 3 – Evolution des paramètres du modèle dynamique de la PEMFC-HT 

 
PAC 1 PAC 2 PAC 3 PAC 4 

Avec harmoniques Sans harmoniques 

Paramètre Avant → 
Après 

(1000h) 
Avant → 

Après 

(1000h) 
Avant → 

Après 

(1000h) 
Avant → 

Après 

(1000h) 

𝑗0 

[A/cm²] 
8,41 E-07 +20% 1,01 E-06 7,84 E-07 -10% 7,09 E-07 7,84 E-07 +17% 9,19 E-07 1,32 E-06 -34% 8,68 E-07 

𝑗𝑙𝑖𝑚 

[A/cm²] 
1,771 -7% 1,647 1,724 -8% 1,593 1,713 -5% 1,629 1,735 -4% 1,668 

𝑗𝑛 

[A/cm²] 
9,64 E-05 +3% 9,95 E-05 1,03 E-04 -10% 9,23 E-05 1,81 E-04 -1% 1,8 E-04 1,48 E-04 -22% 1,16 E-04 

𝛼 0,547 -5% 0,522 0,552 -2% 0,539 0,548 -5% 0,522 0,529 -0,2% 0,528 

𝛽 0,114 +14% 0,13 0,113 +13% 0,128 0,119 +7% 0,127 0,122 +3% 0,125 

𝐶𝑑𝑐 

[F/cm²] 
0,022 +50% 0,033 0,021 +52% 0,032 0,025 +36% 0,034 0,029 +14% 0,033 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 

[F/cm²] 
0,196 -14% 0,172 0,173 -12% 0,154 0,153 +2% 0,156 0,143 +0,7% 0,144 
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On observe, pour les 4 piles, une légère dégradation de la valeur de la densité de courant limite 𝑗𝑙𝑖𝑚 alors que 

le facteur de diffusion empirique 𝛽 augmente, ce qui entraîne des effets opposés sur la valeur de la chute de tension 

lié aux phénomènes de diffusion (voir équation (2. 5)).  Le coefficient de transfert de charge 𝛼 a également diminué 

pour l’ensemble des piles, ce qui tend à entraîner davantage de pertes d’activation (équation (2. 3)). Il est difficile 

de conclure sur l’évolution de la densité de courant d’échange 𝑗0, différente selon les piles. Enfin, on observe une 

augmentation de la valeur des 𝐶𝑑𝑐 identifiée à partir des balayages fort signal réalisés, pour plusieurs fréquences, 

à débits maximums. Cette augmentation est plus importante pour les PAC 1 & 2. Au contraire, la valeur de 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  

diminue entre les caractérisations « Initiale » et « Intermédiaire 2 » pour ces deux piles et reste constante pour les 

PAC 3 & 4. Il est difficile d’interpréter ces résultats. L’identification des capacités 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  à partir de la 

caractérisation « Intermédiaire 1 » donne des tendances similaires, avec également une légère augmentation de 𝐶𝑑𝑐 

pour les PAC 1 & 2.  

Le modèle quasi-statique interprète la diminution des performances des piles entre l’état initial et final (après 

1000 h) majoritairement par une augmentation des pertes d’activation. Ceci est illustré, pour le cas de la PAC 1 

(similaire pour les autres piles), à la Figure 4. 25 où l’on peut observer une forte augmentation des pertes 

d’activation. 

On retrouve la même augmentation des pertes d’activation par le modèle quasi-statique pour expliquer l’écart 

entre les courbes de polarisation à débits régulés et maximaux en section 2.3.2.1. 

 

Figure 4. 25 – Evolution des chutes de tension du modèle quasi-statique pendant le vieillissement pour la 

PAC1. 

4.5.4. Comparaison des voltampérométries cycliques réalisées en H2/N2 avant et après 

l’essai d’endurance 

Comme indiqué en section 1.2.2.5, nous réaliserons uniquement des comparaisons qualitatives à partir des 

voltampérométries cycliques initiale et finale (2 600 h), et non pas quantitatives étant donné que l’analyse des 

voltampérométries cycliques de pile PEMFC-HT n’est à ce jour pas maîtrisée au LAPLACE. 

La comparaison des voltampérométries cycliques réalisées avant l’essai d’endurance (après rodage) et après 

l’essai d’endurance (après la caractérisation finale), pour chaque pile, est donnée à la Figure 4. 26 (dernier cycle). 

On ne constate pas de différences marquées entre les 4 monocellules et/ou entre les deux circuits de puissance 

(avec/sans harmoniques) : on observe une dégradation globale de l’ESA et de la 𝐶𝑑𝑐. Les PAC 2 & 3 sont celles 
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qui présentent la moindre dégradation de l’ESA et de la 𝐶𝑑𝑐 bien que, comme indiqué en annexe B.3.2, elles 

présentent une dégradation des phénomènes d’activation légèrement plus importante que les PAC 1 & 4, ce qui 

est plutôt contradictoire… 

 

Figure 4. 26 - Voltampérométries cycliques avant et après l’essai de vieillissement 

En complément des voltampérométries cycliques, nous avons relevé la valeur stabilisée de la tension à vide 

de la pile en H2/N2 (𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
) à 160 °C et pour des débits de gaz équivalents à une densité de courant de 

0,05 A/cm², avant et après vieillissement (2 600 h) (Tableau 4. 4). On peut remarquer que les cellules saines 

présentent des disparités importantes entre elles sur la valeur de l’𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
. Les PAC 1 & 2 (avec harmoniques) 

présentent des valeurs légèrement plus élevées à l’état sain que les PAC 3 & 4 (sans harmoniques). Ces disparités 

peuvent être attribuées, d’une part, aux disparités entre MEA (grammage en Pt, différences initiales dans 

l’étanchéité de la membrane) et, d’autre part, à la qualité inégale du montage des boitiers monocellules, ce montage 

ayant été réalisé au laboratoire (et non pas dans des conditions industrielles, contrôlées et reproductibles). On peut 

remarquer que les monocellules PEMFC-HT subissent toutes une dégradation de la valeur de l’𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
, sans 

pouvoir réellement distinguer une différence dans cette dégradation entre les deux circuits de puissance. 

Comme indiqué en section 4.4.2, cette valeur est une image de la pression partielle d’H2 à la cathode, et donc 

du phénomène de perméation. L’augmentation de 𝑝𝐻2,𝑐𝑎𝑡ℎ𝑜𝑑𝑒  est calculée au Tableau 4. 4 à partir de l’expression 

(4. 5) en considérant 𝑝𝐻2,𝑎𝑛𝑜𝑑𝑒 = 1 bara. 

Tableau 4. 4 – Comparaison des 𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 avant et après vieillissement 

Essais sur monocellules 

PEMFC-HT en H2/N2 

160 °C 

Débits équivalents 0,05 A/cm² 

PAC1 PAC2 PAC3 PAC4 

Avec harmoniques Sans harmoniques 

𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 (piles saines) 175 mV 194 mV 148 mV 158 mV 

𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 (piles dégradées) 160 mV 150 mV 144 mV 145 mV 

Dégradation de l’𝑂𝐶𝑉𝐻2/𝑁2
 - 8,6 % - 22,7 % - 2,7 % - 8,2 % 

Augmentation de 𝑝𝐻2,𝑐𝑎𝑡ℎ𝑜𝑑𝑒  + 120 % + 1000 % + 25 % + 100 % 
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4.6. Conclusion du chapitre 

L’amplitude des harmoniques de courant engendrés par le découpage des convertisseurs statiques est l’objet 

d’un compromis entre, d’une part, la masse, le volume et le coût du filtre nécessaire à la réduction de cette 

amplitude, et, d’autre part, le vieillissement et la perte de rendement que les harmoniques entrainent sur la pile à 

combustible. L’analyse de l’impact des harmoniques de courant sur la perte de rendement de la pile ne nécessite 

« que » quelques essais ponctuels de fonctionnement de piles en présence de divers harmoniques. En revanche, 

l’analyse de l’impact de ces harmoniques sur le vieillissement nécessite le lancement d’une campagne d’essais 

d’endurance. 

Au cours de ces travaux de thèse, un banc d’essais a été développé dans le but de pouvoir tester en endurance 

4 monocellules PEMFC-HT, disposées sur deux circuits de puissance comparatifs, fonctionnant en présence 

d’harmoniques de courant avec des fréquences pouvant aller jusqu’à quelques centaines de kHz. Sa conception a 

été menée avec le souci de protéger les piles de dégradations non liées aux harmoniques de courant, 

particulièrement pendant les phases de démarrage/arrêt. Le banc d’essais permet de mener des caractérisations en 

H2/N2 et en H2/air qui permettent d’obtenir davantage d’informations sur les performances des piles, et donc sur 

leur vieillissement, que le simple suivi des grandeurs mesurées (tension, courant, pression, température, débit) au 

cours de l’essai d’endurance. 

Un essai d’endurance de 2 600 h a été mené sur 4 monocellules PEMFC-HT PBI/H3PO4 permettant de 

comparer le vieillissement lié, d’une part, à un harmonique triangulaire de fréquence 20 kHz et d’amplitude 20 % 

crête-à-crête du courant moyen (0,2 A/cm²) et d’autre part, à un fonctionnement au même courant moyen constant 

sans harmoniques. Cet essai a malheureusement été interrompu par deux arrêts. Le premier, au bout de 1 000 h, a 

été contrôlé et est lié à la fermeture hivernale du laboratoire, il a été malgré tout impactant. Le second, effectué 

après 2 300 h d’endurance, est un arrêt d’urgence lié à la défaillance d’un composant et a été plus impactant pour 

les piles. Cet arrêt d’urgence semble, de plus, avoir eu un impact différencié suivant les cellules, probablement lié 

à une purge des gaz actifs (par de l’azote) inhomogène pendant l’arrêt. L’analyse de l’évolution des grandeurs 

mesurées au cours de l’essai d’endurance semble montrer que les harmoniques de courant hautes fréquences (HF) 

imposés n’ont pas, malgré leur forte amplitude, eu un fort impact sur les cellules, au contraire de l’arrêt d’urgence. 

La tension des 4 monocellules diminue de façon relativement homogène, avec un taux de dégradation de l’ordre 

de 10 µV/h environ, soit proche des valeurs attendues pour cette technologie pour un essai à courant constant. 

Malgré tout, avant l’arrêt d’urgence, un comportement différencié en termes de pertes de charge doit être 

souligné en défaveur des PAC ayant cyclé sans les harmoniques de courant.  

L’analyse des différentes caractérisations réalisées, limitée par l’impact de l’arrêt d’urgence, ne semble pas 

non plus montrer un impact spécifique des harmoniques de courant HF sur la dégradation des piles. On peut 

cependant se poser la question d’un éventuel effet protecteur des harmoniques de courant HF sur les piles vis-à-

vis de la perte d’acide. 

La comparaison de voltampérométries cycliques en H2/N2 réalisées avec plusieurs débits de gaz semble 

invalider l’hypothèse, énoncée en section 2.3.1.2, d’une augmentation de l’ESA lorsque la pile fonctionne à débits 

élevés. L’hypothèse d’une indépendance de 𝐶𝑑𝑐 vis-à-vis des coefficients de sur-stœchiométrie des gaz, nécessaire 

à la méthode d’identification du modèle dynamique de la PEMFC-HT proposée au chapitre 2, pourrait également 

être remise en question au vu de la variation d’environ 10 % de la valeur de 𝐶𝑑𝑐 entre les débits de gaz minimaux 

et maximaux. 

L’impact des arrêts, la variabilité des performances des monocellules ainsi que le choix de comparer deux 

monocellules avec deux autres restreignent les conclusions qu’il est possible de tirer de ces essais. Il est intéressant 

de constater que, si l’on avait comparé une monocellule avec harmoniques et une sans harmoniques, les 

conclusions auraient pu être tout à fait différentes mais peu robustes : on aurait alors pu se poser la question de la 

reproductibilité des résultats obtenus. Une piste d’amélioration que nous pouvons proposer est ainsi d’augmenter 

l’effet statistique en augmentant le nombre de piles testées sur chaque signal, tout en gardant la comparaison avec 

un signal constant permettant une bonne référence pour analyser l’impact spécifique des harmoniques de courant 

sur le vieillissement d’une pile à combustible. 

Plus globalement, le faible impact que semblent avoir les harmoniques de courant HF sur des monocellules 

PEMFC-HT est une bonne nouvelle pour cette technologie. 
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Conclusion générale 
Les travaux menés au cours de cette thèse ont permis de mettre en lumière les spécificités de l’hybridation 

directe d’une pile à combustible PEMFC-HT et d’une batterie Li-ion. Des méthodologies de dimensionnement 

d’un tel système, au travers de l’utilisation de modèles, ont été élaborées et mises en œuvre dans le cadre d’une 

application aéronautique. Par ailleurs, afin d’étudier l’influence d’harmoniques de courant sur les performances et 

le vieillissement d’une pile à combustible PEMFC-HT, une campagne d’essai a été réalisée et a donné lieu au 

développement d’un banc expérimental dédié. 

Au chapitre 1, après avoir détaillé les raisons pour lesquelles l’hybridation directe d’une pile à combustible 

PEMFC-HT est envisagée, un état de l’art de l’hybridation directe d’une pile avec une batterie a été présenté. La 

perspective de supprimer les convertisseurs de puissance entre la pile et la batterie rend le concept de l’hybridation 

directe intéressant. En effet, d’une part, les pertes associées aux convertisseurs sont éliminées et, d’autre part, la 

gestion énergétique de l’hybridation est simplifiée. Toutefois, l’absence de gestion énergétique des sources ne 

permet pas de contrôler indépendamment leurs points de fonctionnement. Le partage du courant appelé par la 

charge se fait alors selon les impédances des sources. Les conséquences du couplage direct de la pile et de la 

batterie sur l’évolution de leurs points de fonctionnement – selon la puissance appelée et l’état de charge de la 

batterie – ont été détaillées. Le concept de gamme de « puissances d’équilibre » a été proposé afin de faciliter la 

compréhension des conséquences d’une telle hybridation. Il s’agit de la gamme de puissances appelées par la 

charge pour laquelle un régime statique est obtenu, la batterie se stabilisant à l’OCV et la pile fournissant toute la 

puissance appelée. Le concept d’effet « amortisseur » a également été proposé : la variation de la tension de la 

batterie avec son SoC conduit à solliciter davantage la pile, ce qui soulage la batterie. Plusieurs architectures pour 

connecter directement la pile et la batterie ont été présentées afin de faciliter leur interconnexion. La perte de 

contrôle sur les sources et leur couplage direct entraîne la nécessité de proposer une méthode de dimensionnement 

du système différente d’un système hybride indirect. 

Pour concevoir une méthodologie de dimensionnement d’un système hybride direct pile à combustible – 

batterie Li-ion (incluant des contacteurs d’interconnexion entre les sources), une étude du comportement électrique 

du système a été réalisée au chapitre 2. Cette étude est basée sur la conception d’un modèle dynamique d’une 

PEMFC-HT et d’une batterie Li-ion LiFePO4. 

Ces modèles prennent en compte le comportement statique et dynamique des réactions électrochimiques 

(double-couche électrochimique et de diffusion) au sein de la pile et de la batterie. Les paramètres de ces modèles 

ont été identifiés à partir de caractérisations réalisées sur des composants au LAPLACE. Les méthodes 

d’identification reposent sur des méthodes originales. Pour la batterie, les paramètres ont été identifiés, d’une part, 

à partir de la caractéristique de l’OCV en fonction de l’état de charge et, d’autre part, à partir d’un profil permettant 

de solliciter le comportement dynamique de la batterie. Pour la pile, les paramètres du modèle quasi-statique ont 

été identifiés à partir d’une courbe de polarisation réalisée avec des coefficients de sur-stœchiométrie H2/air 

constants. Les paramètres du modèle dynamique ont été obtenus à l’aide de balayages fort signal réalisés à 

différentes fréquences (100 mHz à 10 Hz). Ces balayages étant réalisés avec des débits fixes et égaux aux débits 

maximaux de la pile, l’identification de la valeur des condensateurs a été réalisée à partir du modèle d’une pile 

fonctionnant à débits maximaux. Ceci implique d’identifier les paramètres du modèle quasi-statique de la pile 

fonctionnant à débits maximaux, à partir d’une courbe de polarisation réalisée dans ces conditions. Au vu des bons 

résultats obtenus par la simulation du modèle, l’hypothèse selon laquelle la valeur de la capacité de double-couche 

électrochimique est indépendante des coefficients de sur-stœchiométrie semble être acceptable dans une première 

approche (étant donné la difficulté de garder ces coefficients constants lors de sollicitations dynamiques de la pile, 

cette hypothèse reste forte et reste à valider). 

Un modèle quasi-statique simplifié d’hybridation directe pile - batterie a été développé et permet de 

modéliser facilement différentes technologies de batteries (Li-ion et Nickel-Cadmium) tout en permettant une 

résolution plus rapide. L’analyse des résultats de simulation du modèle simplifié montre des résultats comparables 

au modèle dynamique, notamment sur l’évolution de l’état de charge de la batterie. Ce point est capital : une 

divergence du SoC au cours du temps entraîne, du fait du couplage direct entre pile et batterie, des écarts sur les 

autres variables du système (tensions et courants). Ces résultats de simulation devront être validés au travers d’un 

essai d’hybridation directe. 

Au chapitre 3, le modèle simplifié d’hybridation directe pile – batterie est utilisé afin de dimensionner un 

système. Les caractéristiques tension – courant des sources permettent, connaissant l’état de charge de la 

batterie, de déterminer les points de fonctionnement quasi-statiques des sources (le SoC de la batterie 

continuant d’évoluer). Il faut cependant simuler la réponse d’un système hybride direct sur une mission donnée 
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afin de connaître l’évolution de son SoC et ainsi pouvoir valider le bon dimensionnement du système. Les 

caractéristiques tension – courant des sources ne sont ainsi pas suffisantes pour dimensionner le système, mais 

peuvent servir à éliminer, avant toute simulation, les systèmes qui ne permettent pas de fournir la puissance 

minimale ou maximale appelée par la mission, quel que soit le SoC de la batterie. Nous avons intégré ce « test de 

pré-dimensionnement » dans notre méthode de dimensionnement, ce qui permet d’accélérer l’obtention de 

systèmes permettant de fournir la mission. 

Un dimensionnement mono-objectif (cherchant à minimiser la masse du système entier, incluant les auxiliaires 

de la pile) et multi-objectif (incluant également la consommation d’H2) d’un système hybride direct PEMFC-HT 

– batterie a été réalisé. Parmi les systèmes capables de fournir la mission, ceux présentant la masse totale la plus 

faible sont ceux qui minimisent la masse de la batterie et sollicitent ainsi davantage la pile, ce qui augmente la 

consommation d’H2. Parmi les différentes technologies de batterie testées, c’est la batterie Li-ion NCA typée 

énergie qui paraît la plus pertinente grâce à sa bonne énergie spécifique et à la forte variation de sa tension avec 

son état de charge (fort effet « amortisseur »). La méthode de dimensionnement pourrait être améliorée, notamment 

en imposant à la batterie un état de charge final égal à sa valeur initiale, afin qu’elle soit « transparente » pour le 

système et puisse fournir une nouvelle mission immédiatement. Ceci faciliterait également la comparaison de 

différents systèmes entre eux, certains utilisant la batterie comme source d’énergie pendant la mission (et 

consomment donc moins d’H2). La recharge de la batterie peut être faite en fin de mission par connexion directe à 

la pile. Dans certains cas, il est nécessaire de la décharger afin que le système puisse fournir une nouvelle mission 

sans sortir de sa zone de fonctionnement nominale, ce qui est spécifique à l’hybridation directe. 

Le dimensionnement d’un système hybride indirect PEMFC-HT – Batterie Li-ion LiFePO4, intégrant une 

gestion d’énergie fréquentielle asymétrique, a également été mené afin de permettre une comparaison avec 

l’hybridation directe. La masse totale obtenue est proche pour les deux systèmes. La réduction de la taille de la 

batterie permise par le contrôle des sources en hybridation indirecte est de l’ordre de grandeur des gains sur le 

réservoir d’H2 (dus aux moindres pertes énergétiques dans ce dernier) et les convertisseurs du système hybride 

direct. Cette conclusion dépend des contraintes sur la batterie qui limitent la minimisation de sa taille dans le 

système hybride indirect : la phase de préchauffe de la pile (énergie tirée sur la batterie) semble ici limitante. 

L’intégration du vieillissement des sources au sein d’une méthode de dimensionnement multi-objectif 

constitue un objectif d’amélioration. Ceci peut être fait de plusieurs manières. Une possibilité est d’estimer le 

vieillissement subi par les sources à l’issue d’une mission en utilisant par exemple le « théorème de superposition » 

proposant de décomposer le vieillissement subi en considérant les phases de fonctionnement prises 

indépendamment les unes des autres (théorème de superposition). Une autre possibilité est d’intégrer une 

modélisation du vieillissement au sein des modèles afin d’étudier cet aspect à l’échelle de plusieurs missions, les 

profils des sources pour une même mission étant différents au fur et à mesure de leur dégradation. 

La problématique de la robustesse du système hybride direct à une variation des caractéristiques électriques 

des sources (vieillissement, variation de leurs conditions opératoires) ou à une variation de la mission appelée (par 

rapport à celle considérée pendant le dimensionnement) a fait l’objet d’une étude exploratoire au sein de ces 

travaux. Une amélioration de la méthode de dimensionnement d’un système hybride direct a été proposée, prenant 

en compte cette problématique. Une spécificité de l’hybridation directe est que l’on ne peut pas uniquement 

considérer un surdimensionnement du système basé sur un état « dégradé » des sources. En effet, du fait de 

l’absence de contrôle des sources d’un système hybride direct, un système capable de fournir la mission à l’état 

« dégradé » peut très bien ne pas être capable de la satisfaire avec les sources « saines ». La faible robustesse 

intrinsèque d’un système hybride direct semble ainsi devoir nécessiter un surdimensionnement non négligeable. 

Ce surdimensionnement peut être réduit si l’état de charge initial de la batterie est choisi en fonction des conditions 

opératoires ou du vieillissement des sources, ce qui n’est pas nécessairement faisable en pratique.  

L’étude de la robustesse d’un système hybride direct devrait faire l’objet de travaux complémentaires.  

Au chapitre 4, les conséquences d’une hybridation directe de la pile et de la batterie vis-à-vis des interactions 

avec l’électronique de puissance associée ont été étudiées. Les harmoniques de courant hautes fréquences créés 

par le découpage dans les convertisseurs statiques sont, dans un système hybride direct, fournis à la fois par la pile 

et la batterie, et non pas par la pile seule comme c’est le cas dans un système hybride classique. Nous avons tenté 

d’évaluer le vieillissement subi par la pile lorsqu’elle est seule à fournir des harmoniques de courant hautes 

fréquences au travers d’un essai d’endurance comparatif (avec/sans harmoniques) de 4 monocellules PEMFC-HT.  

Un essai de 2 600 h, incluant des phases de caractérisation mais également un arrêt d’urgence subi, a permis 

d’étudier l’impact des harmoniques de courant hautes fréquences d’un signal triangulaire de fréquence 20 kHz et 

d’amplitude 20 % crête-à-crête du courant moyen de la pile (0,2 A/cm²) par rapport au même courant moyen 

constant imposé sur 2 monocellules (référence). L’impact d’un arrêt d’urgence (purge non maîtrisée) semble fort 

sur les monocellules PEMFC-HT. Il est ainsi indispensable de bien purger la pile afin, d’une part, d’évacuer 
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rapidement les gaz actifs de la pile (afin d’éviter de rester à l’OCV) et afin, d’autre part, d’éviter d’avoir une 

condensation interne de l’eau. Le faible impact constaté des harmoniques de courant HF testés est globalement 

une bonne nouvelle pour la technologie PEMFC-HT. Mais, au regard de l’imperfection de la campagne 

réalisée, il semble nécessaire de réitérer ce type de campagne. Au vu de la variabilité des performances entre 

monocellules et des nombreuses « fausses pistes » qui auraient pu être avancées si seulement 2 composants avaient 

été utilisés au lieu de 4, il semble également important de réaliser des essais sur un grand nombre de monocellules 

afin de s’assurer la robustesse des résultats. 

La comparaison de voltampérométries cycliques en H2/N2 réalisées avec plusieurs débits de gaz semble 

montrer que l’ESA est fortement augmentée lorsque la pile fonctionne à débits faibles, ce qui invalide partiellement 

l’hypothèse énoncée en section 2.3.1.2 pour tenter d’expliquer l’impact du fonctionnement de la pile à débits forts. 

La capacité de double-couche électrochimique semble également légèrement plus forte à faibles débits, ce qui pose 

la question de la validité de l’hypothèse de son indépendance vis-à-vis des coefficients de sur-stœchiométrie des 

gaz, hypothèse considérée dans la méthode d’identification du modèle dynamique de la PEMFC-HT. 

Le banc d’essais développé spécifiquement dans ce but pourra être réutilisé afin de tester l’impact de différents 

signaux sur ses deux circuits de puissance comparatifs. Il serait notamment intéressant de faire fonctionner des 

monocellules avec des harmoniques de courant à très hautes fréquences (maximum 500 kHz pour un seul 

harmonique) afin de pouvoir émuler des convertisseurs disposant de plusieurs bras entrelacés. 

Une piste d’amélioration d’un système hybride direct pile – batterie consiste à essayer de regagner une 

forme de contrôle sur les points de fonctionnement des sources, en venant modifier une ou plusieurs de leurs 

conditions opératoires afin de modifier l’impédance de la source concernée. Afin d’étudier ce concept, le modèle 

dynamique de la pile pourrait être modifié afin d’intégrer l’impact de la variation de certaines conditions 

opératoires de la pile (température, pression, coefficients de sur-stœchiométrie, gestion de la purge en mode dead-

end) sur ses performances. En intégrant une modélisation de l’évolution de ses conditions opératoires – soit par 

une modélisation des auxiliaires, soit en prenant simplement en compte une dynamique d’évolution – il serait alors 

possible de proposer une régulation de certaines conditions opératoires afin d’influencer les points de 

fonctionnement des sources d’une hybridation directe pile – batterie. Une première possibilité que nous proposons 

d’étudier serait de réguler la température de la pile par rapport à une consigne sur l’état de charge de la batterie 

(dynamique lente) et de réguler le coefficient de sur-stœchiométrie d’air par rapport à une consigne sur le courant 

de la batterie (dynamique rapide) afin d’éviter que la batterie sorte de sa zone de fonctionnement nominale. Il serait 

également intéressant d’évaluer l’intérêt de jouer sur la température de la batterie, étant donné qu’elle fait, de 

même que les conditions opératoires des piles, déjà l’objet d’une régulation. L’impact d’une telle régulation, 

limitée, des points de fonctionnement des sources sur la masse, les performances et le vieillissement des sources 

d’un système hybride direct pourrait ainsi être étudié. Une piste serait également de privilégier une modification 

des conditions opératoires des sources telle que cela n’entraîne pas, a priori, un plus grand vieillissement 

(réduction de la température de la pile et de la batterie par exemple) de la source concernée.  

Globalement, il serait pertinent de pouvoir réaliser des essais de vieillissement avec le système hybride direct 

PEMFC-HT/ batterie afin de vérifier l’intérêt de cette association. 

Reprenons pour terminer un peu de hauteur… Parmi les principales modifications à mettre en œuvre pour que 

l’humanité soit capable de minimiser l’ampleur du changement climatique et d’être résiliente face aux 

problématiques auxquelles elle est et sera confrontée, le GIEC met en avant, dans son rapport de 2022 [4], la 

nécessité de construire des systèmes électriques résilients et de fiabiliser la production d’énergie.  

La décarbonation de l’énergie consommée passe en grande partie par une plus grande électrification des usages 

et l’abandon des ressources fossiles, bien que les technologies de capture du CO2 méritent d’être considérées, par 

exemple dans la production d’un hydrogène dit « bleu » à partir de gaz naturel (en prenant en compte les fuites de 

méthane, très réchauffant, dans le bilan carbone du processus). La production massive d’électricité à partir de 

sources renouvelables est facilitée par la chute de leurs coûts, divisés respectivement par 7 et par 2 dans les 10 

dernières années pour le photovoltaïque et l’éolien [5]. Différents scénarios montrent qu’il est possible de disposer 

d’un système électrique alimenté à 100 % par des énergies renouvelables, hors nucléaire, en 2050 en France [252-

254]. Ces sources intermittentes nécessitent cependant des modifications du réseau électrique, avec notamment un 

besoin de stockage afin de gérer les différences entre production et consommation. 

Au-delà de l’intérêt de la technologie H2 pour la mobilité (variable selon le degré de sobriété considéré dans 

les scénarios [254]), l’hydrogène est envisagé pour d’autres usages. L’électrolyse de l’eau à partir d’électricité 

renouvelable en excédent (par exemple en été) permettrait un stockage massif de cette électricité sous forme d’H2. 

Le besoin d’un tel stockage massif n’apparaît qu’à long terme dans les scénarios cités ci-dessus, la production 

d’hydrogène décarboné étant surtout envisagée pour l’industrie (production d’engrais par exemple) afin de réduire 

l’impact sans changer le processus industriel. 



 

 159  

Annexe A 

Compléments aux travaux sur l’hybridation directe pile - 

batterie 

Sommaire 
_______________________________________________________________________________ 

A.1. Obtention du modèle de la PEMFC-HT ........................................................................... 159 

A.1.1. Calcul de la tension réversible 𝑬𝒓é𝒗 ............................................................................... 159 

A.1.2. Expression des pertes d’activation et de diffusion avec Butler-Volmer ........................... 161 

A.2. Résolution du modèle dynamique de la PEMFC-HT ....................................................... 165 

A.2.1. Equations permettant la résolution du modèle dynamique fort signal .............................. 165 

A.2.2. Equations permettant d’obtenir l’impédance de la pile à partir du modèle dynamique petit 

signal……… ........................................................................................................................................ 167 

A.2.3. Remarques concernant les condensateurs du modèle ....................................................... 168 

A.3. Identification du modèle dynamique de la PEMFC-HT ................................................... 169 

A.3.1. Identification de la valeur des condensateurs (𝑪𝒅𝒄 et 𝑪𝒅𝒊𝒇𝒇) du modèle dynamique sans 

passer par le modèle quasi-statique à débits maximums ...................................................................... 169 

A.3.2. Balayage 500 mHz à débits régulés ................................................................................. 171 

A.4. Identification du modèle dynamique de la batterie pour l’ensemble du domaine de 

fonctionnement (0 % < SoC < 90 %) .................................................................................................. 173 

A.5. Modèle dynamique d’hybridation directe ......................................................................... 175 

A.5.1. Résolution du modèle ....................................................................................................... 175 

A.5.2. Résultats de simulation complémentaires ........................................................................ 176 

A.6. Modèle simplifié d’hybridation directe ............................................................................ 178 

A.6.1. Paramètres du modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile ........................... 178 

A.6.2. Résolution du modèle simplifié d’hybridation directe ..................................................... 180 

A.6.3. Validation du modèle simplifié ........................................................................................ 182 

  Références bibliographique globales………………………………………………………………..194 

__________________________________________________________________________________ 

A.1. Obtention du modèle de la PEMFC-HT 

Cette section présente les hypothèses et les expressions du modèle quasi-statique présenté en section 2.2.1.1.  

A.1.1. Calcul de la tension réversible 𝑬𝒓é𝒗 

La tension réversible est définie par : 

 

𝐸𝑟é𝑣 = −
∆𝐺

𝑛𝐹
 

 
(A. 1) 

Avec : 

∆𝐺 Variation d’enthalpie libre de la réaction [J.mol-1] 

𝑛 Nombre d’électrons échangés au cours de la réaction chimique (𝑛 = 2) 

𝐹 Constante de Faraday (≈ 96485 C.mol-1) 

 

 

 

La dépendance de ∆𝐺 à la température et à la pression est donnée par la loi de Nernst : 
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∆𝐺 = ∆𝐺0 − 𝑅𝑇 ln(
𝑝𝐻2

(𝑝𝑂2

1/2
)

𝑝𝐻2𝑂

) (A. 2) 

Avec : 

∆𝐺0 Variation d’enthalpie libre standard de la réaction (à 𝑝 = 1 bar) [J.mol-1] 

𝑅 Constante des gaz parfaits (≈ 8,314 J.mol-1.K-1) 

𝑇 Température de la pile [K] 

𝑝𝐻2
 Pression partielle d’H2 au niveau des sites réactifs [bar] 

𝑝𝑂2
 Pression partielle d’O2 au niveau des sites réactifs [bar] 

𝑝𝐻2𝑂 Pression partielle de vapeur d’eau au niveau des sites réactifs [bar] 

 

On a également (voir [72] pour davantage de détails) : 

∆𝐺0 = ∆𝐻0 − 𝑇∆𝑆0 (A. 3) 

Avec : 

∆𝐻0 Variation d’enthalpie standard de la réaction (à 𝑝 = 1 bar)  [J.mol-1] 

∆𝑆0 Variation d’entropie standard de la réaction (à 𝑝 = 1 bar)  [J.mol-1.K-1] 

 

On peut donc poser : 

𝐸𝑟é𝑣 =
𝑇∆𝑆0

𝑛𝐹
−

∆𝐻0

𝑛𝐹
+

𝑅𝑇

𝑛𝐹
ln(

𝑝𝐻2
(𝑝𝑂2

1/2
)

𝑝𝐻2𝑂

) (A. 4) 

 

La réaction globale à considérer est la suivante : 

𝐻2 +
1

2
𝑂2 → 𝐻2𝑂 (A. 5) 

 

Ainsi on peut calculer les variations d’enthalpie et d’entropie standards (à pression = 1 bar) entre les réactifs 

et les produits de cette réaction. Il ne faut pas oublier que l’eau est produite sous forme de vapeur, étant donné que 

la pile fonctionne entre 120 et 180°C sous une pression proche de la pression atmosphérique. On a : 

∆𝐻0 = ∆𝐻𝐻2𝑂
0 − ∆𝐻𝐻2

0 −
1

2
∆𝐻𝑂2

0  (A. 6) 

 

∆𝑆0 = ∆𝑆𝐻2𝑂
0 − ∆𝑆𝐻2

0 −
1

2
∆𝑆𝑂2

0  (A. 7) 

 

Il faut de plus tenir compte de la dépendance des enthalpie et entropie standards à la température de 

fonctionnement de la pile : 

∆𝐻𝑔𝑎𝑧
0 (𝑇) = ∆𝐻298𝐾,𝑔𝑎𝑧

0 + ∫ 𝐶𝑝𝑔𝑎𝑧
𝑑𝑇

𝑇

298

 (A. 8) 

Avec : 

∆𝐻𝑔𝑎𝑧
0 (𝑇) Variation d’enthalpie standard de formation du gaz (à 𝑝 = 1 bar)  [J.mol-1] 

∆𝐻298𝐾,𝑔𝑎𝑧
0  Variation d’enthalpie standard de formation du gaz (à 𝑇 = 298 K et 𝑝 = 1 bar)  

[J.mol-1] 

𝐶𝑝 Capacité calorifique molaire à pression constante du gaz [J.mol-1.K-1] 

 

La variation d’enthalpie standard lors de la formation d’un corps pur à 298 K est nulle, on a donc ∆𝐻298𝐾,𝐻2
0 =

∆𝐻298𝐾,𝑂2
0 = 0. 

∆𝑆𝑔𝑎𝑧
0 (𝑇) = ∆𝑆298𝐾,𝑔𝑎𝑧

0 + ∫
𝐶𝑝𝑔𝑎𝑧

𝑇
𝑑𝑇

𝑇

298

 
(A. 9) 

Avec : 

∆𝑆𝑔𝑎𝑧
0 (𝑇) Variation d’entropie standard de formation du gaz (à 𝑝 = 1 bar)  [J.mol-1.K-1] 

∆𝑆298𝐾,𝑔𝑎𝑧
0  Variation d’entropie standard de formation du gaz (à 𝑇 = 298 K et 𝑝 = 1 bar)  

[J.mol-1.K-1] 

La relation choisie pour exprimer la dépendance de 𝐶𝑝𝑔𝑎𝑧
 à la température est un polynôme du 3ième ordre dont 

l’expression et la valeur des coefficients sont donnés dans le Tableau A. 1. 
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Tableau A. 1 - Tableau récapitulatif des relations donnant les capacités calorifiques et les valeurs des 

coefficients utilisés [52,72]. 

Gaz parfait Formule utilisée 
𝑎1𝑔𝑎𝑧

 

[J.mol-1.K-1] 

𝑎2𝑔𝑎𝑧
 

[J.mol-1.K-2] 

𝑎3𝑔𝑎𝑧
 

[J.mol-1.K-3] 

H2 

O2 

H2O 

𝐶𝑝𝑔𝑎𝑧
(𝑇) = 𝑎1𝑔𝑎𝑧

+ 𝑎2𝑔𝑎𝑧
𝑇 + 𝑎3𝑔𝑎𝑧

𝑇2 
29,038 

25,699 

30,33 

-0,8356.10-3 

12,966.10-3 

9,6056.10-3 

2,0097.10-6 

-3,8581.10-6 

1,1829.10-6 

 

On obtient les relations suivantes : 

∆𝐻𝑔𝑎𝑧
0 (𝑇) = ∆𝐻298𝐾,𝑔𝑎𝑧

0 + 𝑎1𝑔𝑎𝑧
(𝑇 − 298) + 𝑎2𝑔𝑎𝑧

𝑇2 − 298²

2
+ 𝑎3𝑔𝑎𝑧

𝑇3 − 2983

3
 (A. 10) 

∆𝑆𝑔𝑎𝑧
0 (𝑇) = ∆𝑆298𝐾,𝑔𝑎𝑧

0 + 𝑎1𝑔𝑎𝑧
ln (

𝑇

298
) + 𝑎2𝑔𝑎𝑧

(𝑇 − 298) + 𝑎3𝑔𝑎𝑧

𝑇2 − 298²

2
 (A. 11) 

On obtient, à 𝑇 = 160 °C et 𝑝 = 1 bar : 

∆𝐻0 = -2,872.10+5 J.mol-1 (A. 12) 

∆𝑆0 = -167,076 J.mol-1.K-1 (A. 13) 

A.1.2. Expression des pertes d’activation et de diffusion avec Butler-Volmer 

Les pertes d’activation sont calculées avec la loi de Butler-Volmer (équation (A. 14)) dans le cas du modèle 

dynamique et avec l’approximation de Tafel (équation (A. 15)) dans le cas du modèle quasi-statique (car 

l’expression (A. 14) n’est pas inversable comme expliqué en section 2.2.1.1). 

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛 = 𝑗0 [𝑒𝑥𝑝 (
𝛼𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑎𝑐𝑡) − 𝑒𝑥𝑝 (−

(1 − 𝛼)𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑎𝑐𝑡)] 

(A. 14) 

Avec : 

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙  Densité de courant produite par la cellule [A.cm-2] 

𝑗𝑛 Densité de courant interne à la cellule [A.cm-2] 

𝑗0 Densité de courant d’échange globale à l’équilibre thermodynamique [A.cm-2] 

𝛼 Coefficient de transfert de charge électronique global [sans unité] 

𝑛 Nombre d’électrons échangés au cours de la réaction chimique (𝑛 = 2) 

𝐹 Constante de Faraday (≈ 96485 C.mol-1) 

𝑅 Constante des gaz parfaits (≈ 8,314 J.mol-1.K-1) 

𝑇 Température de la pile [K] 

𝜂𝑎𝑐𝑡 Chute de tension due aux pertes d’activation [V] 

 

𝜂𝑎𝑐𝑡 ≈
𝑅𝑇

𝛼𝑛𝐹
𝑙𝑛 (

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗0

) (A. 15) 

 

L’équation (A. 16) exprime la chute de tension liée aux phénomènes de diffusion. Elle est obtenue en 

appliquant l’approximation de Tafel à l’équation de Butler-Volmer incluant les pressions partielles des gaz au 

niveau des sites réactifs. 

 

𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 = −
𝑅𝑇

𝛽𝑛𝐹
𝑙𝑛 (1 −

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗𝑙𝑖𝑚

) (A. 16) 

Avec : 

𝛽 Facteur de diffusion empirique [sans unité] 

𝑗𝑙𝑖𝑚 Densité de courant limite [A.cm-2] 
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La démonstration de l’obtention de ces relations est donnée dans [72,255] dans le cas de la PEMFC-BT et 

dans [52] dans le cas de la PEMFC-HT. 

Les équations (A. 14), (A. 15) et (A. 16) ont été établies dans le cadre d’un modèle à électrodes non dissociées. 

Dans la démonstration suivante, l’équation de Butler-Volmer est appliquée à chacune des électrodes, en 

considérant la demi-réaction s’y déroulant (équation (A. 17) d’oxydation de l’H2 à l’anode et équation (A. 18) de 

réduction de l’O2 à la cathode). 

 

𝐻2 → 2𝐻+ + 2𝑒− (A. 17) 
1

2
𝑂2 + 2𝐻+ + 2𝑒− → 𝐻2𝑂 (A. 18) 

 

La relation de Butler-Volmer est tirée des équations donnant la cinétique des réactions d’oxydation et de 

réduction à chaque électrode [72] et de l’équation de Faraday reliant le flux molaire des réactifs et des produits 

d’une réaction au flux d’électrons échangé pendant la réaction : 

𝑗𝑎 = 𝑛𝐹 [𝑘𝑜𝑥,𝑎𝑎𝐻2
𝑒𝑥𝑝 (

𝛼𝑜𝑥,𝑎𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝐸𝑎) − 𝑘𝑟𝑒𝑑,𝑎(𝑎𝐻+)2𝑒𝑥𝑝 (

−𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑎𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝐸𝑎)] (A. 19) 

Avec : 

𝑗𝑎 Densité de courant générée par la réaction anodique [A.cm-2] 

𝑘𝑜𝑥,𝑎 Paramètre cinétique de la réaction anodique dans le sens de l’oxydation [m.s-1] 

𝑘𝑟𝑒𝑑,𝑎 Paramètre cinétique de la réaction anodique dans le sens de la réduction [m.s-1] 

𝑎𝐻2
 Activité du dihydrogène [sans unité] 

𝑎𝐻+ Activité du proton [sans unité] 

𝛼𝑜𝑥,𝑎 Coefficient de transfert de charge anodique dans le sens de l’oxydation [sans unité] 

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑎 Coefficient de transfert de charge anodique dans le sens de la réduction [sans unité] 

𝐸𝑎 Potentiel à l’anode [V] 

 

𝑗𝑐 = 𝑛𝐹 [𝑘𝑜𝑥,𝑐𝑎𝐻2𝑂𝑒𝑥𝑝 (
𝛼𝑜𝑥,𝑐𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝐸𝑐) − 𝑘𝑟𝑒𝑑,𝑐(𝑎𝑂2

)
1/2

(𝑎𝐻+)2𝑒𝑥𝑝 (
−𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝐸𝑐)] (A. 20) 

Avec : 

𝑗𝑐 Densité de courant générée par la réaction cathodique [A.cm-2] 

𝑘𝑜𝑥,𝑐 Paramètre cinétique de la réaction cathodique dans le sens de l’oxydation [m.s-1] 

𝑘𝑟𝑒𝑑,𝑐 Paramètre cinétique de la réaction cathodique dans le sens de la réduction [m.s-1] 

𝑎𝐻2𝑂 Activité de l’eau [sans unité] 

𝑎𝑂2
 Activité du dioxygène [sans unité] 

𝛼𝑜𝑥,𝑐 Coefficient de transfert de charge cathodique dans le sens de l’oxydation [sans unité] 

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐 Coefficient de transfert de charge cathodique dans le sens de la réduction [sans unité] 

𝐸𝑐 Potentiel à la cathode [V] 

 

Le coefficient de transfert de charge 𝛼 est égal, pour une réaction avec échange d’un seul électron 

(monoélectronique), au facteur de symétrie qui est généralement proche de 0,5 [256]. Ce facteur de symétrie 

indique si un sens de réaction est favorisé par rapport à un autre à une électrode. Pour une réaction impliquant 

l’échange de plusieurs électrons, le coefficient de transfert n’est plus directement égal au facteur de symétrie, mais 

contient également des informations sur le mécanisme réactionnel. Il peut donc être différent de 0,5. Plus 

d’informations sur ces coefficients et les mécanismes réactionnels sont disponibles dans [255]. 

A l’équilibre thermodynamique (sans courant global produit par la pile, donc 𝑗𝑎 et 𝑗𝑐 sont nuls), les réactions 

anodiques et cathodiques se produisent à la même vitesse dans les deux sens de la réaction. La densité de courant 

d’échange global à l’équilibre thermodynamique 𝑗0 représente le flux d’électrons constamment échangé dans les 

deux sens de la réaction. On peut alors poser, en prenant comme exemple la cathode : 

 

𝑗0,𝑐 = 𝑛𝐹𝑘𝑜𝑥,𝑐𝑎𝐻2𝑂
𝑒𝑞

𝑒𝑥𝑝 (
𝛼𝑜𝑥,𝑐𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝐸𝑡ℎ𝑐

) (A. 21) 

𝑗0,𝑐 = 𝑛𝐹𝑘𝑟𝑒𝑑,𝑐(𝑎𝑂2

𝑒𝑞
)
1/2

(𝑎
𝐻+
𝑒𝑞

)
2
𝑒𝑥𝑝 (

−𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝐸𝑡ℎ𝑐

) (A. 22) 

 

 



 

163 

 

Avec : 

𝑗0,𝑐 Densité de courant générée par la réaction cathodique [A.cm-2] 

𝑎
𝐻+
𝑒𝑞

 Activité du proton à l’équilibre thermodynamique [sans unité] 

𝑎𝐻2𝑂
𝑒𝑞

 Activité de l’eau à l’équilibre thermodynamique [sans unité] 

𝑎𝑂2

𝑒𝑞
 Activité du dioxygène à l’équilibre thermodynamique [sans unité] 

𝐸𝑡ℎ𝑐
 Potentiel à la cathode à l’équilibre thermodynamique [V] 

 

En résolvant le système formé par les équations (A. 21) et (A. 22) on obtient : 

𝑗0,𝑐 = 𝑛𝐹𝑘𝑟𝑒𝑑,𝑐

𝛼𝑜𝑥,𝑐𝑘𝑜𝑥,𝑐

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐(𝑎𝐻2𝑂
𝑒𝑞

)
𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐

(𝑎𝑂2

𝑒𝑞
)
𝛼𝑜𝑥,𝑐/2

(𝑎
𝐻+
𝑒𝑞

)
2𝛼𝑜𝑥,𝑐

 (A. 23) 

A l’anode on obtient : 

𝑗0,𝑎 = 𝑛𝐹𝑘𝑟𝑒𝑑,𝑎

𝛼𝑜𝑥,𝑎𝑘𝑜𝑥,𝑎

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑎(𝑎𝐻2

𝑒𝑞
)
𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑎

(𝑎
𝐻+
𝑒𝑞

)
2𝛼𝑜𝑥,𝑎

 
(A. 24) 

On peut exprimer la densité de courant produite par la cellule 𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙  comme étant égale, par convention, à la 

densité de courant produite à l’anode 𝑗𝑎 et à l’opposé de la densité de courant cathodique 𝑗𝑐. Le courant interne 𝑗𝑛 

est utilisé dans le modèle pour représenter la perméation de gaz à travers la membrane et les réactions parasites.  

En combinant les équations (A. 21) et (A. 22) dans (A. 20), on obtient l’équation de Butler-Volmer à l’anode 

(équation (A. 26)). La même méthode de calcul est appliquée pour obtenir l’équation de Butler-Volmer à la cathode 

(équation (A. 27)). Dans ces équations, l’activité du gaz a été remplacée par sa pression partielle, et on considère 

un ordre de réaction égal à 1. Par ailleurs, les surtensions anodiques 𝜂𝑎 et cathodiques 𝜂𝑐 ont été introduites dans 

ces équations. Elles représentent l’écart entre le potentiel de l’électrode et le potentiel à l’équilibre. 

𝜂𝑎 = 𝐸𝑎 − 𝐸𝑡ℎ𝑎
    et    𝜂𝑐 = 𝐸𝑐 − 𝐸𝑡ℎ𝑐

 (A. 25) 

 

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛 = 𝑗𝑎 = 𝑗0,𝑎 [
𝑝𝐻2

𝑝𝐻2

0 𝑒𝑥𝑝 (
𝛼𝑜𝑥,𝑎𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑎) −

𝑎𝐻+

𝑎
𝐻+
𝑒𝑞 𝑒𝑥𝑝 (−

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑎𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑎)] (A. 26) 

Avec : 

𝑗0,𝑎 Densité de courant d’échange anodique à l’équilibre thermodynamique [A.cm-2] 

𝑝 Pression partielle du gaz actif au niveau des sites réactifs [bar] 

𝑝0 Pression partielle du gaz actif dans les canaux [bar] 

𝜂𝑎 Surtension anodique [V] 

 

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛 = −𝑗𝑐 = −𝑗0,𝑐 [
𝑝𝐻2𝑂

𝑝𝐻2𝑂
0 𝑒𝑥𝑝 (

𝛼𝑜𝑥,𝑐𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑐) −

𝑎𝐻+

𝑎
𝐻+
𝑒𝑞

𝑝𝑂2

𝑝𝑂2

0 𝑒𝑥𝑝 (−
𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑐)] 

(A. 27) 

Avec : 

𝑗0,𝑐 Densité de courant d’échange cathodique à l’équilibre thermodynamique [A.cm-2] 

𝜂𝑐 Surtension cathodique [V] 

 

Les expressions (A. 26) et (A. 27) peuvent être simplifiées en faisant les hypothèses suivantes : 

 La demi-réaction à l’anode s’opère majoritairement dans le sens d’une oxydation de l’H2, aussi, 

lorsque 𝑗𝑎 ≫ 𝑗0,𝑎 on peut négliger l’exponentielle de droite liée à la réduction. 

 La demi-réaction à la cathode s’opère majoritairement dans le sens d’une réduction de l’O2, aussi, 

lorsque 𝑗𝑐 ≫ 𝑗0,𝑐 on peut négliger l’exponentielle de gauche liée à l’oxydation. 

 On considère que la constante de temps de réapprovisionnement des protons est négligeable devant 

les autres constantes de temps de diffusion des gaz.  L’activité des protons est donc égale à l’activité 

à l’équilibre (𝑎𝐻+ = 𝑎
𝐻+
𝑒𝑞

). 

 

On obtient alors les relations suivantes : 

 

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛 ≈ 𝑗0,𝑎

𝑝𝐻2

𝑝𝐻2

0 𝑒𝑥𝑝 (
𝛼𝑜𝑥,𝑎𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑎) (A. 28) 
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𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛 ≈ 𝑗0,𝑐

𝑝𝑂2

𝑝𝑂2

0 𝑒𝑥𝑝 (−
𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹

𝑅𝑇
𝜂𝑐) (A. 29) 

 

 

En inversant ces relations on peut écrire : 

𝜂𝑎 ≈
𝑅𝑇

𝛼𝑜𝑥,𝑎𝑛𝐹
ln (

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗0,𝑎

) −
𝑅𝑇

𝛼𝑜𝑥,𝑎𝑛𝐹
ln (

𝑝𝐻2

𝑝𝐻2

0 ) (A. 30) 

 

𝜂𝑐 ≈ −
𝑅𝑇

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹
ln (

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗0,𝑐

) +
𝑅𝑇

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹
ln (

𝑝𝑂2

𝑝𝑂2

0 ) (A. 31) 

 

Par convention, on souhaite avoir une surtension cathodique positive, aussi on pose : 

𝜂𝑐 ≈
𝑅𝑇

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹
ln (

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗0,𝑐

) −
𝑅𝑇

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹
ln (

𝑝𝑂2

𝑝𝑂2

0 ) (A. 32) 

 

Le premier terme des équations (A. 30) et (A. 32) représente les pertes d’activation, et le second les pertes par 

diffusion. 

Pour obtenir les pertes par activation globales, on somme les pertes par activation à l’anode et à la cathode : 

𝜂𝑎𝑐𝑡 ≈
𝑅𝑇

𝛼𝑜𝑥,𝑎𝑛𝐹
ln (

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗0,𝑎

) +
𝑅𝑇

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹
ln (

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗0,𝑐

) (A. 33) 

 

En simplifiant cette expression on retrouve l’équation (A. 15) avec : 

𝛼 = 𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐 (A. 34) 

𝑗0 = 𝑗0,𝑎

𝛼
𝛼𝑜𝑥,𝑎 𝑗0,𝑐

𝛼
𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐

 (A. 35) 

 

On considère que le transport des gaz entre les canaux et les sites actifs se fait par diffusion et est modélisé 

par une loi de Fick (équation (A. 36)). Cette loi est une simplification des équations de Stefan-Maxwell, elle ne 

tient pas compte des interactions entre les particules et fait apparaître un coefficient de diffusion 𝐷. La 

concentration de gaz dans les canaux est considérée constante. A noter que le coefficient de diffusion effectif 𝐷𝑒𝑓𝑓  

peut être utilisé à la place du coefficient de diffusion 𝐷 [255], ce qui permet de prendre en compte la porosité, la 

tortuosité et la taille des pores au sein desquels les gaz vont diffuser. Ceci pourrait également permettre de prendre 

indirectement en compte le fait qu’à la cathode on a un flux inverse de vapeur d’eau [45]. 

𝜕𝐶𝑔𝑎𝑧(𝑥, 𝑡)

𝜕𝑡
= 𝐷𝑔𝑎𝑧

𝜕2𝐶𝑔𝑎𝑧(𝑥, 𝑡)

𝜕𝑥²
 (A. 36) 

Avec : 

𝐶𝑔𝑎𝑧 Concentration du gaz actif au niveau des sites réactifs [mol.m-3] 

 

Cette équation est résolue en régime stationnaire et en considérant les conditions aux limites suivantes : 

 La concentration du gaz à l’interface couche de diffusion/canaux (située à une distance 𝛿 des sites 

actifs) est constante et égale à 𝐶𝑔𝑎𝑧
0 . 

 Le débit molaire de consommation de gaz 𝑛̇𝑔𝑎𝑧 dépend du courant selon l’équation de Faraday : 

𝑛̇𝑔𝑎𝑧 =
𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙

𝑛𝐹
 (A. 37) 

On obtient ainsi :  

𝐶𝑔𝑎𝑧 = 𝐶𝑔𝑎𝑧
0 −

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙𝛿

𝑛𝐹𝐷𝑔𝑎𝑧

 (A. 38) 

Avec : 

𝐶𝑔𝑎𝑧
0  Concentration du gaz actif au niveau des canaux [mol.m-3] 

𝛿 Distance entre les sites actifs et les canaux [m] 

𝐷𝑔𝑎𝑧  Coefficient de diffusion du gaz actif [m².s-1] 

 

On définit une densité de courant limite 𝑗𝑙𝑖𝑚 pour laquelle la concentration en gaz actif au niveau des sites 

actifs est nulle. On a : 
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𝑗𝑙𝑖𝑚𝑔𝑎𝑧
= 𝑛𝐹

𝐷𝑔𝑎𝑧𝐶𝑔𝑎𝑧
0

𝛿
 (A. 39) 

Avec : 

𝑗𝑙𝑖𝑚𝑔𝑎𝑧
 Densité de courant limite du gaz [A.cm-2] 

En intégrant l’équation (A. 39) dans (A. 38) et en remplaçant les ratios de concentration (𝐶𝑔𝑎𝑧/𝐶𝑔𝑎𝑧
0 ) par les 

ratios de pression, on obtient : 

𝑝𝑔𝑎𝑧 = 𝑝𝑔𝑎𝑧
0 (1 −

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙

𝑗𝑙𝑖𝑚𝑔𝑎𝑧

) (A. 40) 

Avec : 

𝑝𝑔𝑎𝑧  Pression partielle du gaz actif au niveau des sites actifs [bar] 

𝑝𝑔𝑎𝑧
0  Pression partielle du gaz actif au niveau des canaux [bar] 

 

A partir du second terme des équations (A. 30) et (A. 32), on obtient ainsi, en prenant en compte la densité de 

courant interne 𝑗𝑛 : 

𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓,𝑎 ≈ −
𝑅𝑇

𝛼𝑜𝑥,𝑎𝑛𝐹
ln (1 −

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗𝑙𝑖𝑚,𝐻2

) (A. 41) 

 

𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓,𝑐 ≈ −
𝑅𝑇

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹
ln (1 −

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗𝑙𝑖𝑚,𝑂2

) (A. 42) 

 

En prenant en compte dans Butler-Volmer l’ordre de la réaction dans le sens de l’oxydation à l’anode 𝛾0,𝑎 et 

dans le sens de la réduction à la cathode 𝛾0,𝑐 on obtient : 

𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓,𝑎 ≈ −
𝛾0,𝑎𝑅𝑇

𝛼𝑜𝑥,𝑎𝑛𝐹
ln (1 −

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗𝑙𝑖𝑚,𝐻2

) (A. 43) 

Avec : 

𝛾0,𝑎 Ordre de la réaction d’oxydation à l’anode [sans unité] 

 

𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓,𝑐 ≈ −
𝛾0,𝑐𝑅𝑇

𝛼𝑟𝑒𝑑,𝑐𝑛𝐹
ln (1 −

𝑗𝑐𝑒𝑙𝑙 + 𝑗𝑛
𝑗𝑙𝑖𝑚,𝑂2

) (A. 44) 

Avec : 

𝛾0,𝑐 Ordre de la réaction de réduction à la cathode [sans unité] 

 

L’expression des pertes totales par diffusion est obtenue en négligeant les pertes par diffusion à l’anode. Ceci 

est justifié par le fait que l’H2 se diffuse facilement, et qu’il y a très peu de flux inverse à l’anode. On introduit 

également le paramètre empirique (à identifier) 𝛽 égal à l’ordre de la réaction divisé par le coefficient de transfert 

de charge. Cette approche, initiée par [72], permet d’éviter de fixer l’ordre de la réaction, inconnu, à une valeur 

arbitraire. On retrouve ainsi l’expression des pertes par diffusion (A. 16). 

A.2. Résolution du modèle dynamique de la PEMFC-HT 

Cette section détaille l’obtention du modèle dynamique de la pile à partir du modèle quasi-statique. 

A.2.1. Equations permettant la résolution du modèle dynamique fort signal 

Le circuit électrique équivalent du modèle dynamique fort signal est rappelé à la Figure A. 1. 
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Figure A. 1 - Circuit électrique équivalent du modèle dynamique de la PEMFC-HT. 

On a, avec la loi des mailles : 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
= 𝐸𝑟é𝑣 − 𝜂𝑎𝑐𝑡 − 𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 − 𝑅𝑜ℎ𝑚𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

= 𝑉𝐶𝑑𝑐
− 𝑅𝑜ℎ𝑚𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

 (A. 45) 

Avec : 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 Tension aux bornes de la cellule  [V] 

𝐸𝑟é𝑣  Tension réversible de Nernst  [V] 

𝜂𝑎𝑐𝑡 Chute de tension due aux phénomènes d’activation [V] 

𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 Chute de tension due aux phénomènes de diffusion [V] 

𝑅𝑜ℎ𝑚 Résistance ohmique totale de la cellule [Ω] 

𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 Courant de la cellule [A] 

𝑉𝐶𝑑𝑐
 Tension aux bornes du condensateur de double-couche électrochimique [V] 

 

𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
= −𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 (A. 46) 

Avec : 

𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
 Tension aux bornes du pseudo-condensateur de diffusion [V] 

 

 

On a également, avec la loi des nœuds : 

𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
= 𝑖𝑓 + 𝑖𝐶𝑑𝑐

− 𝑖𝑛 = 𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓 + 𝑖𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
+ 𝑖𝐶𝑑𝑐

− 𝑖𝑛 (A. 47) 

Avec : 

𝑖𝑓 Courant faradique  [A] 

𝑖𝐶𝑑𝑐
 Courant circulant dans le condensateur de double-couche électrochimique  [A] 

𝑖𝑛 Courant interne [A] 

𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓  Courant associé à la chute de tension 𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 [A] 

𝑖𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
 Courant circulant dans le pseudo-condensateur de diffusion  [A] 

 

On a également : 

𝑑𝑉𝐶𝑑𝑐

𝑑𝑡
=

1

𝐶𝑑𝑐

[−𝑖𝐶𝑑𝑐
] =

1

𝐶𝑑𝑐

[𝑖𝑓 − 𝑖𝑝𝑎𝑐 − 𝑖𝑛] (A. 48) 

Avec : 

𝐶𝑑𝑐 Condensateur représentant le condensateur de double-couche électrochimique [F] 

 

𝑑𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓

𝑑𝑡
=

1

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓

[−𝑖𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
] =

1

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓

[𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓 − 𝑖𝑓] (A. 49) 

Avec : 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  Pseudo-condensateur modélisant la dynamique des phénomènes de diffusion [F] 
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En intégrant les expressions de 𝑖𝑓 et de 𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓  (équations (A. 14) et (A. 16)) on obtient les équations permettant 

de résoudre le système : 

𝑉𝐶𝑑𝑐
=

1

𝐶𝑑𝑐

∫[𝑖0 (𝑒𝑥𝑝 [
2𝛼𝐹

𝑅𝑇𝑝𝑎𝑐

(𝐸𝑟é𝑣 + 𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
− 𝑉𝐶𝑑𝑐

)]

− 𝑒𝑥𝑝 [−
2(1 − 𝛼)𝐹

𝑅𝑇𝑝𝑎𝑐

(𝐸𝑟é𝑣 + 𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
− 𝑉𝐶𝑑𝑐

)]) − 𝑖𝑝𝑎𝑐 − 𝑖𝑛] 𝑑𝑡 

 

(A. 50) 

 

𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
=

1

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓

∫[𝑖𝑙𝑖𝑚 (1 − 𝑒𝑥𝑝 [
2𝛽𝑑𝑖𝑓𝑓𝐹

𝑅𝑇𝑝𝑎𝑐

𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
])

− 𝑖0 (𝑒𝑥𝑝 [
2𝛼𝐹

𝑅𝑇𝑝𝑎𝑐

(𝐸𝑟é𝑣 + 𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
− 𝑉𝐶𝑑𝑐

)]

− 𝑒𝑥𝑝 [−
2(1 − 𝛼)𝐹

𝑅𝑇𝑝𝑎𝑐

(𝐸𝑟é𝑣 + 𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
− 𝑉𝐶𝑑𝑐

)])]  𝑑𝑡 

(A. 51) 

 

A.2.2. Equations permettant d’obtenir l’impédance de la pile à partir du modèle 

dynamique petit signal 

Le circuit électrique équivalent du modèle dynamique petit signal est rappelé à la Figure A. 2. 

 

Figure A. 2 - Circuit électrique équivalent du modèle petit signal de la PEMFC-HT. 

On a, avec la loi des mailles : 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
= −𝜂𝑎𝑐𝑡 − 𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 − 𝜂𝑜ℎ𝑚 = 𝑉𝐶𝑑𝑐

− 𝑅𝑜ℎ𝑚𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 

(A. 52) 

𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
= −𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓 (A. 53) 

 

On a, avec la loi des nœuds : 

𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
= 𝑖𝑓 + 𝑖𝐶𝑑𝑐

= 𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓 + 𝑖𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
+ 𝑖𝐶𝑑𝑐

 (A. 54) 

 

On a également, en passant dans le domaine de Laplace : 

𝑖𝐶𝑑𝑐
= −𝑉𝐶𝑑𝑐

𝐶𝑑𝑐 . 𝑠  (A. 55) 

 

𝑖𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓
= −𝑉𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 . 𝑠  (A. 56) 

Avec : 

𝒔 Variable de Laplace 

 

En faisant l’hypothèse que l’on peut linéariser les pertes d’activation et les pertes par diffusion pour une 

sollicitation petit signal. On obtient donc, à partir des expressions (A. 15) et (A. 16) : 
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𝑅𝑎𝑐𝑡 =
𝜕𝜂𝑎𝑐𝑡

𝜕𝑖𝑓
=

𝑅𝑇

𝛼𝑛𝐹

1

(𝑖𝑓 + 𝑖𝑛)
 

 
(A. 57) 

 

𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 =
𝜕𝜂𝑑𝑖𝑓𝑓

𝜕𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓

=
𝑅𝑇

𝛽𝑛𝐹

1

(𝑖𝑙𝑖𝑚 − 𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓 − 𝑖𝑛)
 

 
(A. 58) 

 

A noter que l’on peut calculer la valeur de ces résistances en remplaçant, dans les expressions (A. 57) et (A. 

58), respectivement 𝑖𝑓 et 𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓 par la valeur moyenne du courant de la pile. 

On a : 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
= −𝑅𝑎𝑐𝑡𝑖𝑓 − 𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓 − 𝑅𝑜ℎ𝑚𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

 
(A. 59) 

A partir des expressions (A. 54), (A. 55) et (A. 56) on obtient : 

𝑖𝑓 = 𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
+ 𝐶𝑑𝑐𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

. 𝑠 + 𝐶𝑑𝑐𝑅𝑜ℎ𝑚𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
. 𝑠 

(A. 60) 

𝑖𝑑𝑖𝑓𝑓 =
𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

+ 𝐶𝑑𝑐𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
. 𝑠 + 𝐶𝑑𝑐𝑅𝑜ℎ𝑚𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

. 𝑠

1 + 𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 . 𝑠
 (A. 61) 

 

On a l’expression de l’impédance de la pile 𝑍𝑝𝑎𝑐 : 

𝑍𝑝𝑎𝑐 =
𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

 
 

(A. 62) 

On obtient l’équation (A. 63) : 

𝑍𝑝𝑎𝑐 =

−𝑅𝑜ℎ𝑚 − 𝑅𝑎𝑐𝑡(𝐶𝑑𝑐𝑅𝑜ℎ𝑚. 𝑠 + 1) −
𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓(𝐶𝑑𝑐𝑅𝑜ℎ𝑚. 𝑠 + 1)

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 . 𝑠 + 1

𝐶𝑑𝑐𝑅𝑎𝑐𝑡. 𝑠 +
𝐶𝑑𝑐𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓. 𝑠

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓 . 𝑠 + 1
+ 1

 

 

A.2.3. Remarques concernant les condensateurs du modèle 

Deux phénomènes dynamiques sont représentés dans le modèle dynamique : le phénomène de double-couche 

électrochimique, avec stockage des charges à l’interface électrode/électrolyte, et le phénomène de diffusion des 

gaz qui vient impacter la tension en faisant varier la pression partielle des gaz au niveau des sites actifs. 

En théorie, la double-couche électrochimique, aussi appelée double-couche de Helmhotz présente une capacité 

électrique qui varie avec la tension à ses bornes selon l’expression [72] : 

𝐶𝑑𝑐 = 𝐶0 + 𝑘 ∗ 𝑉𝐶𝑑𝑐
 (A. 64) 

Avec : 

𝐶0 Capacité à tension nulle [F] 

𝑘 Coefficient de variation de la capacité avec la tension à ses bornes [F/V] 

𝑉𝐶𝑑𝑐
 Tension aux bornes de la capacité de double-couche [V] 

 

Pour la pile, on peut considérer que la valeur de 𝐶𝑑𝑐 est constante [72] et exprimée en fonction des 

caractéristiques géométriques de la double-couche : 

𝐶𝑑𝑐 = 𝐸
𝐴

𝑑
 (A. 65) 

Avec : 

𝐸 Permittivité électrique [F.m-1] 

𝐴 Surface active de l’électrode [m²] 

𝑑 Longueur de séparation de l’interface [m] 

 

Le phénomène de double-couche électrochimique est représenté dans le modèle par un condensateur parfait 

𝐶𝑑𝑐. La couche d’activation étant poreuse, la capacité de double-couche électrochimique est distribuée et ne peut 

être représentée qu’imparfaitement par un condensateur équivalent. Il est possible d’utiliser à la place d’un seul 

condensateur plusieurs condensateurs mis en parallèle et séparés par des résistances, ou un élément à phase 

constante CPE (Constant Phase Element) [193]. Une conséquence de la porosité de l’électrode est la distribution 

des capacités de double-couche et également des phénomènes diffusifs, qui expliquent la pente à 45° visible sur 
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les spectres d’impédance électrochimiques (pour un repère orthonormé) pour des fréquences de quelques centaines 

à quelques milliers d’Hz. Plus d’informations peuvent être trouvées dans [72]. 

 

La dynamique de diffusion des gaz est représentée par un pseudo-condensateur 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 . A partir des équations 

permettant d’obtenir le modèle dynamique fort signal (notamment (A. 44)) et l’hypothèse d’un transport de l’O2 

par diffusion uniquement, on peut obtenir une expression théorique pour 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 en résolvant la loi de Fick (équation 

(A. 36)) en 1D. Pour plus de détails dans l’obtention de cette relation le lecteur est invité à se référer à [72]. 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 =
𝛿²

2𝐷𝑒𝑓𝑓,𝑂2
𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓

 (A. 66) 

Avec : 

𝛿 Longueur de diffusion [m] 

𝐷𝑒𝑓𝑓,𝑂2
 Coefficient de diffusion effectif du dioxygène [m².s-1] 

 

On remarque que la valeur théorique de 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  dépend du point de fonctionnement de la pile, puisqu’elle dépend 

de 𝑅𝑑𝑖𝑓𝑓  qui dépend du courant de la pile (équation (A. 58)). Pour simplifier, il est possible de prendre une valeur 

de 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  constante calculée au courant moyen de la pile. Le coefficient de diffusion effectif du dioxygène est un 

paramètre à identifier si l’on souhaite utiliser cette relation pour définir 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 . 

A.3. Identification du modèle dynamique de la PEMFC-HT 

Cette section présente des résultats complémentaires obtenus pendant nos travaux sur la méthode 

d’identification du modèle dynamique. 

A.3.1. Identification de la valeur des condensateurs (𝑪𝒅𝒄 et 𝑪𝒅𝒊𝒇𝒇) du modèle 

dynamique sans passer par le modèle quasi-statique à débits maximums 

La méthode d’identification du modèle dynamique développée pendant nos travaux passe, dans un premier 

temps, par l’identification des paramètres d’un modèle quasi-statique de la pile à débits maximums. Pour cela, une 

courbe de polarisation quasi-statique à débits maximums est tracée, ce qui est un inconvénient de cette méthode. 

Dans un second temps, ces paramètres sont injectés dans le modèle dynamique à débits maximums afin d’obtenir, 

par simulation des balayages réalisés à débits maximums, les valeurs de 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓 . Enfin, en identifiant les 

paramètres du modèle quasi-statique à débits régulés (à partir d’une courbe de polarisation quasi-statique à débits 

régulés) et en injectant les valeurs de ces capacités, on obtient le modèle dynamique de la pile à débits régulés. 

Si l’on utilise les paramètres du modèle quasi-statique à débits régulés pour identifier les capacités, 

l’identification va trouver des valeurs permettant d’expliquer à la fois la dynamique sur la tension de la pile et 

également l’écart dû à l’augmentation des performances de la pile à débits maximums. La précision sur la 

simulation des balayages s’en trouve fortement diminuée (Figure A. 3). Les valeurs de 𝐶𝑑𝑐 et de 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  trouvées 

par l’algorithme d’optimisation dans ce cas de figure sont présentées au Tableau A. 2 et comparées aux valeurs 

trouvées lorsqu’on utilise les paramètres du modèle quasi-statique à débits maximums. Enfin, les indicateurs 

(erreur et écart) permettant de comparer les mesures et les résultats de simulation sont donnés au   
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Tableau A. 3 (les valeurs de ces indicateurs pour le cas où on utilise les paramètres du modèle quasi-statique 

à débits maximums sont rappelés entre parenthèses et en italique). 

 

Figure A. 3 - Comparaison des balayages à débits maximums mesurés et simulés par le modèle dynamique 

utilisant les paramètres du modèle quasi-statique à débits régulés pour la pile 1. 

Tableau A. 2 - Valeurs des paramètres obtenus pour le modèle dynamique de la pile 1 selon que l’on utilise 

les valeurs des paramètres du modèle quasi-statique à débits régulés ou à débits maximums. 

Paramètre 

Valeurs obtenues en utilisant les 

paramètres du modèle quasi-

statique à débits régulés 

Valeurs obtenues en utilisant les 

paramètres du modèle quasi-

statique à débits maximums 

𝐶𝑑𝑐 [F/cm²] 0,016 0,022 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  [F/cm²] 0,219 0,196 
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Tableau A. 3 - Indicateurs d’identification du modèle dynamique à débits maximums de la pile 1 à partir des 

paramètres du modèle quasi-statique à débits régulés (les valeurs de ces indicateurs pour le cas où on utilise les 

paramètres du modèle quasi-statique à débits maximums sont rappelés entre parenthèses et en italique). 

Indicateurs 
Balayages réalisés à débits maximums 

Equivalents à 1,22 A/cm² 

 100 mHz 500 mHz 1 Hz 10 Hz 

Erreur relative 

moyenne [%] 

4,03  

(2,58) 

3,79 

(2,43) 

3,61 

(2,47) 

2,23 

(1,35) 

Erreur relative 

maximum [%] 

8,85 

(7,03) 

8,13 

(6,3) 

9,64 

(8,28) 

5,1 

(2,95) 

Ecart absolu moyen 

[mV] 

24,67 

(15,63) 

22,72 

(14,42) 

21,64 

(14,67) 

13,97 

(8,25) 

Ecart absolu 

maximum [mV] 

75,78 

(60,13) 

65,19 

(50,4) 

61,25 

(47,18) 

34,04 

(19,51) 

𝑅² 
0,96167 

(0,98325) 

0,96148 

(0,98296) 

0,95924 

(0,98007) 

0,95065 

(0,98369) 

A.3.2. Balayage 500 mHz à débits régulés 

Des balayages basse fréquence ont été réalisés avec les débits de gaz de la pile régulés par rapport au courant 

mesuré. Le but était initialement de vérifier si le modèle dynamique à débits régulés était valide, étant donné qu’il 

récupère les valeurs de 𝐶𝑑𝑐 et 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  du modèle dynamique à débits maximums. Cependant, la régulation des débits 

ne se fait pas instantanément et il y a un retard d’environ 500 ms entre le débit de gaz théorique (calculé par rapport 

au courant produit par la pile) et le débit de gaz réel. Ceci entraîne des hystérésis à la fois sur les coefficients de 

sur-stœchiométrie et sur les pressions des gaz : pour un même courant, la pile voit ses conditions opératoires varier. 

Ces hystérésis sont logiquement plus importantes pour le balayage à 500 mHz que pour le balayage à 100 mHz. 

La Figure A. 4 présente l’enregistrement du balayage à 500 mHz effectué à débits régulés. Les hystérésis sur 

les coefficients de sur-stœchiométrie et les pressions des gaz sont présentés à la Figure A. 5. 
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Figure A. 4 - Enregistrement du balayage 500 mHz à débits régulés pour la pile 1. 
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Figure A. 5 - Hystérésis sur les conditions opératoires de la pile 1 pendant le balayage 500 mHz à débits 

régulés. 

A.4. Identification du modèle dynamique de la batterie pour l’ensemble 

du domaine de fonctionnement (0 % < SoC < 90 %) 

La section 2.4.2 présente l’identification du modèle dynamique de la batterie en deux temps, d’abord en 

identifiant les paramètres qui permettent la modélisation de l’OCV en fonction du SoC, puis les paramètres 

permettant de calculer les chutes de tension à courant non nul. Cette identification est réalisée en s’appuyant sur 

des données d’essai à SoC limité afin de ne garder que la réponse de la batterie lorsque son état de charge est 

compris entre 20 et 80%. Le but est de disposer d’un modèle de batterie le plus précis possible dans cette gamme 

de SoC, afin de simuler et de dimensionner un système hybridé direct pile-batterie. Ce système inclut en effet une 

contrainte sur le SoC de la batterie, qui doit rester dans cet intervalle 20-80 % de SoC (afin de limiter son 

vieillissement et également car le modèle est plus robuste dans cet intervalle). Nous présentons ici les résultats de 

l’identification en considérant l’ensemble du domaine de fonctionnement de la batterie, entre un SoC quasiment 

nul et le SoC maximal que nous avons sur le profil HPPC, soit 90 %. 

Pour rappel, l’équation permettant de calculer l’OCV en fonction du SoC est la suivante : 

 

𝑂𝐶𝑉 = −
∆𝐻0 − 𝑇∆𝑆0

𝑛𝐹
+

𝑅𝑇

𝑛𝐹
𝑙𝑛 (

(𝑆𝑜𝐶 ∗ 𝐶)𝑎

(𝐶(1 − 𝑆𝑜𝐶) + 𝑄𝑒𝑙)
𝑏
) (A. 67) 

 

L’expression (A. 67) n’est pas définie pour une valeur de SoC nulle. Nous avons donc fait le choix arbitraire 

de considérer que, pendant le profil HPPC, la batterie démarre avec un SoC de 90 % et finit avec un SoC de 1 % 

(modèle non défini à SoC nul). Nous disposons donc des valeurs de l’OCV pour un SoC compris entre 1 et 90 %. 

𝑄𝑒𝑙  reste fixé à 0 Ah. 

Nous conservons notre hypothèse d’une résistance ohmique constante et égale à 5,8 mΩ. 

 

Les valeurs obtenues pour les paramètres identifiés sont visibles dans le Tableau A. 4. 
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Tableau A. 4 – Valeurs obtenues pour les paramètres identifiés. 

Paramètre Valeur obtenue 

  

Identification sur la courbe OCV = f(SoC) avec 1 % < SoC < 90 % 

𝑎 2,18 

𝑏 2,9 

  

Identification sur le profil HPPC avec 1 % < SoC < 90 % 

𝑖0
0 [A] 101,1 

𝑘 [h-1] 6,98 

𝐶𝑑𝑐 [F] 3,29 

𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  [F] 4137 

 

La simulation de l’OCV de la batterie en fonction de son SoC est comparée aux mesures à la Figure A. 6. 

L’erreur absolue moyenne est de 39 mV et l’erreur absolue maximale de 87 mV. Le coefficient de détermination 

R² est égal à 0,8505. Les erreurs sont plus importantes que lorsqu’on considère uniquement le SoC de la batterie 

entre 20 et 80 %. Ceci est explicable par la forte non-linéarité de l’OCV de la batterie à bas et haut SoC, et par la 

difficulté d’estimer le SoC associé aux OCV mesurés, d’autant plus que la technologie qui a été utilisée est du 

LiFePO4 qui a pour particularité d’avoir une très faible variation de son OCV sur une grande plage du SoC. 

 

Figure A. 6 - Comparaison des OCV simulés et mesurés en fonction du SoC. 

La simulation de la tension de la batterie pendant le profil HPPC est comparée aux mesures à la Figure A. 7. 

Un zoom est réalisé sur la partie dynamique à SoC = 50 %. L’erreur absolue moyenne sur la tension est de 37 mV 

et l’erreur absolue maximale de 265 mV. La valeur du coefficient de détermination R² est de 0,8723. On peut 

nettement voir que les forts écarts sur la valeur de l’OCV en fonction du SoC, surtout à bas SoC, sont la principale 

cause des écarts entre mesure et modèle sur le profil HPPC. Les écarts sont également provoqués par la 

simplification des phénomènes de diffusions. Pour être plus précis, il aurait fallu utiliser une distribution de 

plusieurs RC. 
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Figure A. 7 - Comparaison de la tension d’une cellule moyenne équivalente de batterie mesurée et simulée 

sur le profil HPPC entre 1 et 90 % de SoC. Zoom sur les sollicitations dynamiques pour un SoC = 50 %. 

A.5. Modèle dynamique d’hybridation directe 

Cette section est dédiée à la résolution du modèle dynamique présenté en section 2.5.1. Des résultats de 

simulation complémentaires à ceux présentés en section 2.5.1.3 sont également donnés. 

A.5.1. Résolution du modèle 

Le circuit électrique équivalent du modèle dynamique d’hybridation directe est rappelé à la Figure A. 8. 

 
Figure A. 8 - Schéma du circuit électrique équivalent du modèle dynamique d’hybridation directe. 
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La capacité de bus 𝐶𝑏𝑢𝑠 a une tension de bus 𝑈𝑏𝑢𝑠 à ses bornes. Avant de lancer la simulation, les valeurs des 

tensions aux bornes des condensateurs (𝐶𝑑𝑐, 𝐶𝑑𝑖𝑓𝑓  pour la pile et la batterie, et 𝐶𝑏𝑢𝑠) ont été initialisées.  

Connaissant les résistances des câbles d’interconnexion pour la pile et la batterie, respectivement 𝑅𝑐𝑎𝑏𝑙𝑒𝑝𝑎𝑐
 et 

𝑅𝑐𝑎𝑏𝑙𝑒𝑏𝑎𝑡
, et la résistance ohmique des deux sources, respectivement 𝑅𝑜ℎ𝑚𝑝𝑎𝑐

 et 𝑅𝑜ℎ𝑚𝑏𝑎𝑡
, on peut calculer les 

courants 𝑖𝑝𝑎𝑐 et 𝑖𝑏𝑎𝑡 permettant de faire respecter l’égalité des tensions entre pile et batterie au point 

d’interconnexion : 

𝑖𝑝𝑎𝑐 =
𝑉𝐶𝑑𝑐𝑝𝑎𝑐

 − 𝑈𝑏𝑢𝑠

𝑅𝑜ℎ𝑚𝑝𝑎𝑐  + 𝑅𝑐𝑎𝑏𝑙𝑒𝑝𝑎𝑐

    et    𝑖𝑏𝑎𝑡 =
𝑉𝐶𝑑𝑐𝑏𝑎𝑡

− 𝑈𝑏𝑢𝑠

𝑅𝑜ℎ𝑚𝑏𝑎𝑡
 + 𝑅𝑐𝑎𝑏𝑙𝑒𝑏𝑎𝑡

 (A. 68) 

 

Les courants 𝑖𝑝𝑎𝑐 et 𝑖𝑏𝑎𝑡 étant connus, on peut calculer la tension de la pile et de la batterie, respectivement 

𝑈𝑝𝑎𝑐 et 𝑈𝑏𝑎𝑡. La tension de bus permet également de calculer le courant 𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛  appelé sur le système à partir de 

la puissance totale nécessaire (charge + auxiliaires de la pile) : 

𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 =
 𝑃𝑐ℎ𝑎𝑟𝑔𝑒 + 𝑃𝐵𝑂𝑃𝑝𝑎𝑐

𝑈𝑏𝑢𝑠

 (A. 69) 

 

Finalement, la tension de bus est calculée à partir des courants 𝑖𝑝𝑎𝑐, 𝑖𝑏𝑎𝑡 et 𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 : 

𝑈𝑏𝑢𝑠 =
 1

𝐶𝑏𝑢𝑠

∫(𝑖𝑝𝑎𝑐 + 𝑖𝑏𝑎𝑡 − 𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛)𝑑𝜏 (A. 70) 

 

L’initialisation des tensions aux bornes des cinq condensateurs du modèle est faite en lançant le modèle 

pendant quelques secondes sur le point de fonctionnement initial, maintenu constant. Le SoC de la batterie est 

également maintenu constant pendant cette phase d’initialisation. Les valeurs finales des tensions aux bornes des 

condensateurs sont relevées et utilisées comme valeurs initiales pour la « vraie » simulation. 

A.5.2. Résultats de simulation complémentaires 

Afin d’illustrer l’impact d’une variation des caractéristiques des sources du système, données au Tableau 2. 

11 et étudié en section 2.5.1.3, la simulation sur une mission type aéronautique (présentée à la section 2.5.1.2) est 

donnée à la Figure A. 9 pour : 

• (a) : Une batterie de capacité doublée, donc de valeur 20 Ah (les autres caractéristiques du système étant 

inchangées par ailleurs). Les impédances haute fréquence et basse fréquence de la batterie sont de ce fait divisées 

par 2, on a donc des variations de courant sur la pile plus faibles. Le temps de recharge de la batterie en fin de 

mission est porté à 17 minutes. Du fait de la plus grande capacité de cette batterie, son état de charge varie moins 

que celui de la batterie de 10 Ah (Figure 2. 29). Également, les sauts de courant sur la batterie sont augmentés du 

fait de son impédance réduite (et les sauts de courant sur la pile sont diminués). 

• (b) : Un SoC initial de batterie de valeur 45 % (les autres caractéristiques du système étant inchangées 

par ailleurs, avec une batterie de capacité 10 Ah). En dessous de cette valeur de SoC initial, le système ne peut pas 

fournir la mission car le SoC de la batterie passerait, pendant la mission, en dessous de la valeur limite fixée à 

20 %. Un SoC initial bas implique, en raison de son impact sur la tension de la batterie, une tension de bus plus 

faible. La pile fonctionne ainsi à un courant moyen plus élevé, porté à 0,367 A/cm². La batterie finit, sans phase 

de recharge, avec un SoC légèrement supérieur au SoC initial. 
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Figure A. 9 - Résultats de simulation du modèle dynamique d’un système hybride direct composé d’une 

PEMFC-HT de 124 cellules et de surface 45,2 cm² et d’une batterie LFP de 24 cellules sur une mission type 

aéronautique, avec : a) une capacité de batterie de 20 Ah avec un SoC initial de 75 % ; b) une capacité de batterie 

de 10 Ah avec un SoC initial de 45 %. 

Également, afin d’illustrer le concept des « puissances d’équilibre » développé en section 1.4.1, les résultats 

de la simulation du système (celui décrit au Tableau 2. 11) sur un profil de puissance particulier sont présentés à 

la Figure A. 10. Ce profil de puissance est composé de 2 paliers de puissance stabilisés pendant un temps important 

(plusieurs dizaines d’heures), et de valeurs égales à la puissance d'équilibre maximale 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑎𝑥
 et à la puissance 

d'équilibre minimale 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑖𝑛
. Précisons que les puissances d’équilibre dont nous parlons ici sont des puissances 

totales appelées sur le système, donc composées de la puissance appelée par la charge et celle consommée par les 

auxiliaires de la pile. Comme indiqué en section 1.4.1, les puissances d'équilibre minimales et maximales sont 

définies comme étant égales à la puissance de la pile (moins les pertes dans les câbles) lorsque sa tension est, 

respectivement, égale à l'OCV de la batterie à SoC = 80 % et à SoC = 20 %. Si la mission appelle, pendant 

suffisamment longtemps, une puissance totale inférieur à 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑖𝑛
,  alors la pile va charger la batterie jusqu'à atteindre 

une valeur de SoC supérieure à 80 %, voire supérieure à 100 % (surcharge de la batterie). Au contraire, si la 

mission appelle une puissance totale supérieure à 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑎𝑥
, alors la batterie va se décharger en dessous de 20 %, 

voire subir une décharge profonde. Pour une puissance appelée intermédiaire, le SoC de la batterie va se stabiliser 
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à une valeur intermédiaire entre 20 % et 80 %. Pour ce dimensionnement particulier, on a 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑖𝑛
= 1,15 𝑘𝑊 et 

𝑃𝑒𝑞𝑚𝑎𝑥
= 1,35 𝑘𝑊. 

 

Figure A. 10 - Résultats de simulation du modèle dynamique d’un système hybride direct composé d’une 

PEMFC-HT de 124 cellules et de surface 45,2 cm² et d’une batterie LFP de 10 Ah 24 cellules sur un profil de 

puissance constitué des puissances d’équilibre minimales et maximales. 

On constate la convergence du SoC batterie vers ses bornes minimales et maximales pour les puissances 

appelées respectivement 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑎𝑥
 et 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑖𝑛

. Ces valeurs sont atteintes pour des durées très longues, car le courant 

de charge ou de décharge devient de plus en plus faible au fur et à mesure que l’on s’approche de l’équilibre du 

système pour lequel la pile fournit seule la puissance appelée par la mission. Cette dynamique lente d’évolution 

du SoC signifie qu’il est également possible, selon la valeur du SoC batterie à un instant t, d’appeler une puissance 

proche des valeurs des puissances d’équilibre pendant un temps relativement long sans surcharger ou décharger 

complètement la batterie. La valeur de 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑎𝑥
 et 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑖𝑛

 reste la même lorsqu’on fait varier la capacité de la batterie, 

cependant le temps pour atteindre le régime permanent est logiquement modifié. 

La connaissance de la gamme de valeurs de puissances d’équilibre pour un système donné est possible par le 

calcul (voir section A.6.2) et ne nécessite pas de simulation pour être obtenue. Cette information est importante 

dans la mesure où un système hybride direct donné ne pourra pas fournir durablement une puissance en dehors de 

cette gamme sans emmener le SoC de sa batterie en dehors de sa zone nominale. 

A.6. Modèle simplifié d’hybridation directe 

La section 2.5.2.4 présente la conception de deux modèles simplifiés d’hybridation directe. Le premier utilise 

le modèle simplifié linéaire de la pile connecté au modèle simplifié de la batterie. Le second utilise le modèle 

simplifié de la courbe de polarisation quasi-statique de la pile, qui permet de modéliser la tension de la pile sur 

tout son domaine de fonctionnement, avec une assez bonne précision. Les valeurs des paramètres du modèle 

simplifié de la courbe de polarisation quasi-statique de la pile sont données dans cette section. Également, les 

équations permettant de résoudre analytiquement le modèle simplifié d’hybridation directe sont données dans 

cette section. Enfin, des éléments supplémentaires concernant la validation du modèle simplifié, par comparaison 

avec le modèle dynamique, sont présentés. 

A.6.1. Paramètres du modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile 

Pour rappel on a : 

 

𝑈𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
(𝑗𝑝𝑎𝑐) = 𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

(𝑗𝑝𝑎𝑐) − 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
(𝑗𝑝𝑎𝑐) ∗ 𝑗𝑝𝑎𝑐 (A. 71) 
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Comme vu en section 2.5.2.1, les valeurs des paramètres 𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 et 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐

 peuvent être obtenues à partir de 

la courbe de polarisation quasi-statique mesurée ou modélisée. 

Dans le premier cas, on obtient 12 jeux de paramètres selon le courant de la pile, visible dans le Tableau A. 5. 

 

Tableau A. 5 – Valeurs des paramètres du modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile obtenues à 

partir de la courbe mesurée. 

Densité de courant [A/cm²] 𝑬𝒄𝒆𝒍𝒍𝒑𝒂𝒄
 [V] 𝑹𝒄𝒆𝒍𝒍𝒑𝒂𝒄

 [Ω.cm²] 

0 – 0,02 0,976 8,562 

0,02 – 0,04 0,827 1,502 

0,04 – 0,06 0,807 1,017 

0,06 – 0,1 0,781 0,579 

0,1 – 0,2 0,765 0,423 

0,2 – 0,4 0,743 0,312 

0,4 – 0,6 0,727 0,272 

0,6 – 0,8 0,73 0,277 

0,8 – 1 0,735 0,283 

1 – 1,1 0,774 0,323 

1,1 – 1,18 0,767 0,316 

1,18 – 1,22 0,77 0,318 

 

Dans le deuxième cas, un pas plus fin peut être appliqué sur le courant de la pile et on obtient, pour un pas 

fixé arbitrairement à 0,01 A/cm², les 122 jeux de paramètres visibles dans le Tableau A. 6. 

 

Tableau A. 6 - Valeurs des paramètres du modèle simplifié de la courbe de polarisation de la pile obtenues à 

partir de la courbe modélisée (pas de 0,01 A/cm²). 

Densité de courant 

[A/cm²] 
𝑬𝒄𝒆𝒍𝒍𝒑𝒂𝒄

 [V] 𝑹𝒄𝒆𝒍𝒍𝒑𝒂𝒄
 [Ω.cm²] Densité de courant 

[A/cm²] 
𝑬𝒄𝒆𝒍𝒍𝒑𝒂𝒄

 [V] 𝑹𝒄𝒆𝒍𝒍𝒑𝒂𝒄
 [Ω.cm²] 

0 – 0,01 0,977 16,037 0,61 – 0,62 0,728 0,266 

0,01 – 0,02 0,841 2,453 0,62 – 0,63 0,728 0,266 

0,02 – 0,03 0,821 1,514 0,63 – 0,64 0,729 0,267 

0,03 – 0,04 0,810 1,134 0,64 – 0,65 0,729 0,267 

0,04 – 0,05 0,801 0,919 0,65 – 0,66 0,729 0,268 

0,05 – 0,06 0,794 0,785 0,66 – 0,67 0,730 0,268 

0,06 – 0,07 0,789 0,691 0,67 – 0,68 0,730 0,269 

0,07 – 0,08 0,784 0,625 0,68 – 0,69 0,730 0,269 

0,08 – 0,09 0,780 0,572 0,69 – 0,7 0,731 0,270 

0,09 – 0,1 0,776 0,528 0,7 – 0,71 0,731 0,271 

0,1 – 0,11 0,772 0,494 0,71 – 0,72 0,732 0,272 

0,11 – 0,12 0,769 0,468 0,72 – 0,73 0,733 0,273 

0,12 – 0,13 0,767 0,444 0,73 – 0,74 0,734 0,274 

0,13 – 0,14 0,764 0,425 0,74 – 0,75 0,734 0,275 

0,14 – 0,15 0,762 0,408 0,75 – 0,76 0,735 0,276 

0,15 – 0,16 0,760 0,393 0,76 – 0,77 0,736 0,277 

0,16 – 0,17 0,757 0,380 0,77 – 0,78 0,737 0,278 

0,17 – 0,18 0,756 0,369 0,78 – 0,79 0,737 0,279 

0,18 – 0,19 0,754 0,359 0,79 – 0,8 0,738 0,279 

0,19 – 0,2 0,752 0,350 0,8 – 0,81 0,739 0,280 

0,2 – 0,21 0,750 0,342 0,81 – 0,82 0,740 0,282 

0,21 – 0,22 0,749 0,335 0,82 – 0,83 0,741 0,283 

0,22 – 0,23 0,748 0,329 0,83 – 0,84 0,742 0,284 

0,23 – 0,24 0,746 0,323 0,84 – 0,85 0,743 0,286 

0,24 – 0,25 0,745 0,318 0,85 – 0,86 0,744 0,287 

0,25 – 0,26 0,744 0,313 0,86 – 0,87 0,746 0,288 

0,26 – 0,27 0,743 0,309 0,87 – 0,88 0,747 0,290 

0,27 – 0,28 0,742 0,305 0,88 – 0,89 0,748 0,292 

0,28 – 0,29 0,741 0,301 0,89 – 0,9 0,750 0,293 

0,29 – 0,3 0,740 0,297 0,9 – 0,91 0,751 0,295 

0,3 – 0,31 0,739 0,294 0,91 – 0,92 0,753 0,297 

0,31 – 0,32 0,738 0,291 0,92 – 0,93 0,755 0,299 

0,32 – 0,33 0,737 0,289 0,93 – 0,94 0,757 0,301 

0,33 – 0,34 0,736 0,286 0,94 – 0,95 0,758 0,303 

0,34 – 0,35 0,735 0,284 0,95 – 0,96 0,760 0,305 

0,35 – 0,36 0,735 0,282 0,96 – 0,97 0,762 0,307 

0,36 – 0,37 0,734 0,280 0,97 – 0,98 0,765 0,309 
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0,37 – 0,38 0,733 0,278 0,98 – 0,99 0,767 0,311 

0,38 – 0,39 0,733 0,277 0,99 – 1 0,773 0,317 

0,39 – 0,4 0,732 0,275 1 – 1,01 0,775 0,319 

0,4 – 0,41 0,731 0,274 1,01 – 1,02 0,778 0,322 

0,41 – 0,42 0,731 0,272 1,02 – 1,03 0,781 0,325 

0,42 – 0,43 0,730 0,271 1,03 – 1,04 0,783 0,327 

0,43 – 0,44 0,730 0,270 1,04 – 1,05 0,786 0,330 

0,44 – 0,45 0,730 0,269 1,05 – 1,06 0,789 0,333 

0,45 – 0,46 0,729 0,268 1,06 – 1,07 0,793 0,336 

0,46 – 0,47 0,729 0,268 1,07 – 1,08 0,796 0,339 

0,47 – 0,48 0,728 0,267 1,08 – 1,09 0,800 0,343 

0,48 – 0,49 0,728 0,266 1,09 – 1,1 0,803 0,346 

0,49 – 0,5 0,728 0,266 1,1 – 1,11 0,807 0,349 

0,5 – 0,51 0,728 0,265 1,11 – 1,12 0,811 0,353 

0,51 – 0,52 0,727 0,265 1,12 – 1,13 0,815 0,357 

0,52 – 0,53 0,727 0,265 1,13 – 1,14 0,820 0,361 

0,53 – 0,54 0,727 0,264 1,14 – 1,15 0,824 0,365 

0,54 – 0,55 0,727 0,264 1,15 – 1,16 0,829 0,369 

0,55 – 0,56 0,727 0,264 1,16 – 1,17 0,834 0,373 

0,56 – 0,57 0,727 0,264 1,17 – 1,18 0,839 0,377 

0,57 – 0,58 0,727 0,264 1,18 – 1,19 0,845 0,382 

0,58 – 0,59 0,727 0,264 1,19 – 1,2 0,851 0,387 

0,59 – 0,6 0,727 0,264 1,2 – 1,21 0,856 0,391 

0,6 – 0,61 0,728 0,266 1,21 – 1,22 0,863 0,397 

 

A.6.2. Résolution du modèle simplifié d’hybridation directe 

Nous présentons ici la résolution du circuit électrique équivalent au modèle simplifié d’hybridation directe 

pile – batterie n°2, présenté en section 2.5.2.4, en fonction d’une puissance totale appelée sur le système 𝑃𝑚. Le 

schéma du circuit électrique équivalent est rappelé à la Figure A. 11. 

 

Figure A. 11 – Circuit électrique équivalent du modèle simplifié d’hybridation directe. 

La pile est constituée d’un certain nombre de cellules en série, noté 𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑝𝑎𝑐
. On ne considère pas d’autre 

stack, donc le courant circulant dans une cellule de pile 𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 est égal au courant global de la pile 𝑖𝑝𝑎𝑐. On pose : 

 

𝑈𝑝𝑎𝑐 = 𝐸𝑝𝑎𝑐 − 𝑅𝑝𝑎𝑐 ∗ 𝑖𝑝𝑎𝑐  (A. 72) 
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Avec   𝐸𝑝𝑎𝑐 = 𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
∗ 𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑝𝑎𝑐

   et   𝑅𝑝𝑎𝑐 = 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
∗ 𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑝𝑎𝑐

 

Avec : 

𝑈𝑝𝑎𝑐 Tension de la pile [V] 

𝐸𝑝𝑎𝑐 Tension pour un courant nul de la pile [V] 

𝐸𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 Tension pour un courant nul d’une cellule de la pile [V] 

𝑅𝑝𝑎𝑐 Résistance basse fréquence de la pile [Ω] 

𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑝𝑎𝑐
 Résistance basse fréquence d’une cellule de la pile [Ω] 

 

La batterie est constituée d’un assemblage de 𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑏𝑎𝑡
 cellules en série et de 𝑁𝐵𝑝𝑎𝑟𝑎𝑙𝑙𝑒𝑙𝑏𝑎𝑡

 branches en 

parallèle. On peut exprimer le courant global de la batterie 𝑖𝑏𝑎𝑡 avec : 

𝑖𝑏𝑎𝑡 = 𝑁𝐵𝑝𝑎𝑟𝑎𝑙𝑙𝑒𝑙𝑏𝑎𝑡
∗ 𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡

 (A. 73) 

Avec : 

𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 Courant circulant dans une branche de la batterie, donc dans une cellule [A] 

 

On pose : 

𝑈𝑏𝑎𝑡 = 𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡 − 𝑅𝑏𝑎𝑡 ∗ 𝑖𝑏𝑎𝑡 
(A. 74) 

Avec 𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡 = 𝑂𝐶𝑉𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
∗ 𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑏𝑎𝑡

   et   𝑅𝑏𝑎𝑡 = 𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡

𝑁𝐵𝑠𝑒𝑟𝑖𝑒𝑏𝑎𝑡

𝑁𝐵𝑝𝑎𝑟𝑎𝑙𝑙𝑒𝑙𝑏𝑎𝑡

 

Avec : 

𝑈𝑏𝑎𝑡 Tension de la batterie [V] 

𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡 Tension à vide de la batterie [V] 

𝑂𝐶𝑉𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 Tension à vide d’une cellule de batterie [V] 

𝑅𝑏𝑎𝑡 Résistance basse fréquence de la batterie [Ω] 

𝑅𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 Résistance basse fréquence d’une cellule de la batterie [Ω] 

𝑖𝑐𝑒𝑙𝑙𝑏𝑎𝑡
 Courant circulant dans une cellule de la batterie [A] 

 

Pour simplifier, on définit des résistances équivalentes totales de pile et de batterie, respectivement 𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
 et 

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡
, incluant la résistance du câble d’interconnexion, respectivement 𝑅𝑐𝑎𝑏𝑙𝑒𝑝𝑎𝑐

 et 𝑅𝑐𝑎𝑏𝑙𝑒𝑏𝑎𝑡
 : 

𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
 = 𝑅𝑝𝑎𝑐 + 𝑅𝑐𝑎𝑏𝑙𝑒𝑝𝑎𝑐

   et   𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡
= 𝑅𝑏𝑎𝑡 + 𝑅𝑐𝑎𝑏𝑙𝑒𝑏𝑎𝑡

 (A. 75) 

Avec la loi des nœuds on a : 

𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 = 𝑖𝑝𝑎𝑐 + 𝑖𝑏𝑎𝑡  (A. 76) 

Avec la loi des mailles on a : 

𝑈𝑏𝑢𝑠 = 𝐸𝑝𝑎𝑐 − 𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
∗ 𝑖𝑝𝑎𝑐 = 𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡 − 𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

∗ 𝑖𝑏𝑎𝑡 (A. 77) 

D’où : 

𝑖𝑏𝑎𝑡 =
𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡 − 𝐸𝑝𝑎𝑐 + 𝑖𝑝𝑎𝑐 ∗ 𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

 (A. 78) 

 

Le profil de mission joué étant défini en puissance (𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛) et non pas en courant (𝑖𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛), on cherche à 

obtenir une expression de 𝑖𝑝𝑎𝑐 en fonction de 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛. On a : 

𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 = 𝑈𝑏𝑢𝑠 ∗ (𝑖𝑝𝑎𝑐 + 𝑖𝑏𝑎𝑡) (A. 79) 

 

En injectant l’expression de 𝑈𝑏𝑢𝑠 obtenue avec (A. 77) et l’expression de 𝑖𝑏𝑎𝑡 obtenue avec (A. 78) on obtient : 

𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 = (𝐸𝑝𝑎𝑐 − 𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
∗ 𝑖𝑝𝑎𝑐)

𝑖𝑝𝑎𝑐 (𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
+ 𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

) + 𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡 − 𝐸𝑝𝑎𝑐

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

 (A. 80) 



A. Compléments aux travaux sur l’hybridation directe pile - batterie 

182  

 

Ce qui nous conduit à obtenir l’équation du second ordre suivante : 

𝑖𝑝𝑎𝑐
2 [

−𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
2

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

− 𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
] + 𝑖𝑝𝑎𝑐 [

2𝐸𝑝𝑎𝑐𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
− 𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐

𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

+ 𝐸𝑝𝑎𝑐] +
𝐸𝑝𝑎𝑐𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡 − 𝐸𝑝𝑎𝑐

2

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

− 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 = 0 

(A. 81) 

 

On obtient ainsi l’expression du courant de la pile 𝑖𝑝𝑎𝑐, qui doit être réel et positif, en fonction de la puissance 

de la mission 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 et des caractéristiques électriques des sources et des câbles, avec l’expression (A. 82) : 

𝑖𝑝𝑎𝑐

=

[
 
 
 
 

1

2𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
+

2𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
2

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡 ]
 
 
 
 

∗  

[
 
 
 
𝐸𝑝𝑎𝑐

− √((𝐸𝑝𝑎𝑐 −
𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐

− 2𝐸𝑝𝑎𝑐𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

)

2

− (𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 +
𝐸𝑝𝑎𝑐

2 − 𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡𝐸𝑝𝑎𝑐

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

) (
4𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐

2

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

+ 4𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐
))

+
𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐

(2𝐸𝑝𝑎𝑐 − 𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡)

𝑅𝑒𝑞𝑏𝑎𝑡

]
 
 
 
 

 

L’expression des autres grandeurs du système est ensuite déduite aisément des expressions données ci-dessus. 

 

Nous pouvons également, à partir du modèle simplifié d’hybridation directe, établir l’expression théorique des 

puissances d’équilibre minimales et maximales, respectivement 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑖𝑛
 et 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑎𝑥

. Lorsque la puissance 𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛 

est comprise entre ces deux valeurs, le système hybridé direct tend vers un équilibre pour lequel le courant de la 

batterie est nul, et la pile fournit l’intégralité de la puissance appelée. Si 𝑖𝑏𝑎𝑡 = 0, on a à l’équilibre : 

𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛é𝑞
= 𝑖𝑝𝑎𝑐é𝑞

∗ 𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡é𝑞
 (A. 83) 

On a également : 

𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡é𝑞
= 𝐸𝑝𝑎𝑐 − 𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐

∗ 𝑖𝑝𝑎𝑐é𝑞
 (A. 84) 

D’où : 

𝑃𝑚𝑖𝑠𝑠𝑖𝑜𝑛é𝑞
=

𝐸𝑝𝑎𝑐𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡é𝑞
− 𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡

2
é𝑞

𝑅𝑒𝑞𝑝𝑎𝑐

 (A. 85) 

 

En remplaçant 𝑂𝐶𝑉𝑏𝑎𝑡é𝑞
 par les valeurs de l’OCV de la batterie à SoC minimum et maximum, on obtient 

respectivement les valeurs de 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑎𝑥
 et 𝑃𝑒𝑞𝑚𝑖𝑛

. 

A.6.3. Validation du modèle simplifié 

En section 2.5.2.5 est présentée la comparaison de la simulation d’un système donné avec les modèles simplifié 

(n°1 et n°2) et dynamique d’hybridation directe. 

Cette comparaison a été faite pour l’ensemble des systèmes trouvés pendant la phase de dimensionnement 

présentée dans le chapitre 3, pour le modèle simplifié n°1 (avec l’algorithme combinatoire) et pour le modèle 

simplifié n°2 (avec l’algorithme génétique). Elle est présentée ici comme complément d’information pour le 

lecteur intéressé par la démarche de validation du modèle simplifié d’hybridation directe. 

En analysant l’ensemble des solutions trouvées pendant la phase de dimensionnement (et non pas juste une 

solution particulière), nous pouvons extraire des indicateurs de précision à partir des résultats de simulation des 
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modèles. Par exemple, le calcul de l’écart absolu moyen sur la valeur du SoC de la batterie, ou le calcul de l’écart 

absolu maximum. Le SoC est en effet un bon indicateur de la précision car il intègre les erreurs sur le courant de 

la batterie. D’autres indicateurs de précision sont possibles, comme les écarts absolus moyens sur les courants de 

pile et de batterie, et ces mêmes écarts sur la tension de bus. 

Comme expliqué en section 2.5.2.4, le modèle simplifié n°1 a une contrainte supplémentaire : la pile doit 

rester dans le domaine de validité de son modèle simplifié linéaire (0,1 – 1 A/cm²). A la Figure A. 12 sont donnés 

les écarts absolus moyens et maximums sur le SoC en fonction de la masse totale du système, lorsque l’on utilise 

le modèle simplifié n°1 (avec le modèle simplifié linéaire de la pile) pour simuler les systèmes obtenus pendant la 

phase de dimensionnement décrite en section 3.2.4. 

 

Figure A. 12 - Ecarts absolus moyens et maximums sur le calcul du SoC de la batterie entre le modèle 

simplifié d’hybridation directe n°1 et le modèle dynamique d’hybridation directe. 

On remarque que les écarts sur l’évolution du SoC sont très inégaux, avec l’écart moyen sur le SoC pouvant 

aller jusqu’à 7 % pour certains dimensionnements. On remarque également une tendance des systèmes légers à 

avoir une précision plus faible sur le SoC. Nous attribuons cela au fait que les systèmes légers embarquent une 

batterie de taille réduite, donc avec un SoC qui a tendance à évoluer plus rapidement (la capacité de la batterie est 

plus petite) avec les écarts sur le courant de batterie. 

Comme indiqué en section 2.5.2.4, le modèle simplifié d’hybridation directe n°2 utilise le modèle simplifié 

de la courbe de polarisation de la pile, identifié à partir du modèle quasi-statique de la pile. Nous nous sommes 

intéressés à la validité du modèle dans le cas où on l’identifierait à partir de la courbe de polarisation quasi-statique 

mesurée. A la Figure A. 13 sont donnés les écarts absolus moyens et maximums sur le SoC en fonction de la masse 

totale du système, lorsque l’on utilise le modèle simplifié n°2 (avec le modèle simplifié de la courbe de polarisation 

de la pile identifié à partir de la courbe de polarisation modélisée) pour simuler les systèmes obtenus pendant la 

phase de dimensionnement décrite en section 3.2.4. 
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Figure A. 13 - Ecarts sur le calcul du SoC de la batterie entre le modèle simplifié d’hybridation directe n°2 

(identifié à partir du modèle quasi-statique de la pile) et le modèle dynamique d’hybridation directe. 

Comme indiqué en section 2.5.2.5, on remarque la très forte similarité des résultats de simulation, y compris 

sur l’évolution du SoC de la batterie. On remarque là aussi une tendance des systèmes légers à avoir une précision 

plus faible sur le SoC. L’écart moyen sur le SoC est inférieur à 1 % pour l’ensemble des systèmes testés. 

La comparaison des écarts absolus moyens et maximums dans le cas où l’on utilise le modèle simplifié n°2 

est donnée à la Figure A. 14. Cette analyse a été réalisée avec le modèle de la courbe de polarisation de la pile 

identifié à partir de la courbe de polarisation mesurée. 

 

Figure A. 14 - Ecarts sur le calcul du SoC de la batterie entre le modèle simplifié d’hybridation directe n°2 

(identifié à partir de la courbe de polarisation mesurée) et le modèle dynamique d’hybridation directe. 
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On remarque que la précision se rapproche de celle obtenue avec le modèle simplifié d’hybridation directe 

n°1. Ceci est explicable par le faible nombre de points de la courbe de polarisation mesurée, ce qui engendre des 

écarts relativement importants sur le calcul de la tension de pile en dehors de ces points lorsqu’on applique la 

méthode décrite en section 2.5.2.1. 

L’ensemble des indicateurs de précision, pour les trois cas étudiés, est donné au Tableau A. 7. 

 

Tableau A. 7 – Ecarts absolus moyens minimums et maximums entre les résultats de simulation des modèles 

simplifiés et dynamique d’hybridation directe sur une mission type aéronautique. 

Modèle 

Ecart absolu 

moyen sur le 

SoC batterie 

[%] 

 

Ecart absolu 

moyen sur le 

courant de 

batterie 

[mA] 

 

Ecart absolu 

moyen sur le 

courant de pile 

[mA] 

Ecart absolu 

moyen sur la 

tension de bus 

[mV] 

min max min max min max min max 

n°1 0,01 6,6 54 766 13 725 14 850 

n°2  

identifié avec la courbe 

de polarisation quasi-

statique modélisée 

0,04 0,98 47 313 16 294 20 223 

n°2 

identifié avec la courbe 

de polarisation quasi-

statique mesurée 

0,04 5,07 62 618 32 589 23 350 
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Annexe B 

Compléments aux travaux sur l’impact d’harmoniques HF 

sur une PEMFC-HT 
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__________________________________________________________________________________ 

B.1. Impact du dimensionnement de la pile sur le filtrage des 

harmoniques HF 

Le dimensionnement de la pile consiste notamment à choisir la surface de l’assemblage membrane-électrodes 

(MEA), notée 𝑆, et le nombre de cellules en série, notée 𝑁, permettant d’obtenir la puissance électrique requise. 

Plusieurs combinaisons de 𝑆 et de 𝑁 permettent d’obtenir la même puissance électrique, à des niveaux de courant 

et de tension différents. Le choix de cette combinaison va ainsi être influencé par les pertes électriques admissibles 

(augmentées par un courant élevé), les caractéristiques du convertisseur placé aux bornes de la pile ou encore les 

inhomogénéités surfaciques ou entre cellules en termes de courant, de température, de tension, de vieillissement... 

Nous souhaitons montrer que le choix de 𝑆 et de 𝑁 peut également prendre en considération le filtrage des 

harmoniques de courant HF, avec a priori un meilleur filtrage de ces harmoniques par le condensateur de double-

couche 𝐶𝑑𝑐 dans le cas d’une pile présentant une grande surface. 

 

Soit un stack de surface active 𝑆1 et comprenant 𝑁1 cellules mises en série, et un autre stack de surface active 

𝑆2 et comprenant 𝑁2 cellules mises en série. 

On considère que les 2 stacks délivrent la même puissance électrique maximale. Le courant fourni par un stack 

étant proportionnel à sa surface active, et la tension fournie par un stack étant proportionnelle à son nombre de 

cellules, on a donc :  

𝑁2 = 𝑁1

𝑆1

𝑆2

 (B. 1) 

Chaque cellule mise en série dans un stack a un effet capacitif grâce au phénomène de double-couche 

électrochimique. 

On note 𝐶𝑑𝑐1
 la capacité équivalente de chaque cellule de surface active 𝑆1, et 𝐶𝑑𝑐2

 la capacité équivalente de 

chaque cellule de surface active 𝑆2. On fait l’hypothèse que la capacité équivalente est proportionnelle à la surface 

active et on a donc : 

𝐶𝑑𝑐2
= 𝐶𝑑𝑐1

𝑆2

𝑆1

 (B. 2) 

La mise en série de cellules identiques dans un stack permet d’identifier une capacité équivalente au niveau 

du stack que l’on note 𝐶𝑠𝑡𝑎𝑐𝑘 et qui est égale à la capacité d’une cellule 𝐶𝑑𝑐 divisée par les 𝑁 cellules mises en 

série. On a donc : 

𝐶𝑠𝑡𝑎𝑐𝑘1
=

𝐶𝑑𝑐1

𝑁1
   et   𝐶𝑠𝑡𝑎𝑐𝑘2

=
𝐶𝑑𝑐2

𝑁2
 (B. 3) 

D’où : 
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𝐶𝑠𝑡𝑎𝑐𝑘1

𝐶𝑠𝑡𝑎𝑐𝑘2

=
𝐶𝑑𝑐1

𝐶𝑑𝑐2

∗
𝑁2

𝑁1

= (
𝑆1

𝑆2

)
2

 (B. 4) 

 

On considère, d’autre part, un harmonique de courant avec une amplitude ∆𝑖𝐻𝐴𝑅 égale à un certain pourcentage 

du courant moyen débité par le stack. En considérant un fonctionnement des deux stacks à la même puissance 

(donc à la même densité de courant selon les hypothèses faites ci-dessus), on a : 

∆𝑖𝐻𝐴𝑅1

∆𝑖𝐻𝐴𝑅2

=
𝑆1

𝑆2

 (B. 5) 

 

Le stack 1 voit donc l’harmonique de courant HF à la même densité de courant 𝒋𝒑𝒂𝒄 que le stack 2, mais à une 

amplitude crête-à-crête 
𝑺𝟏

𝑺𝟐
 fois supérieure et dispose d’une capacité équivalente (

𝑺𝟏

𝑺𝟐
)
𝟐
 supérieure pour filtrer 

cet harmonique. 

B.2. Compléments à la présentation du banc développé 

B.2.1. Photo complémentaire du banc 4cellPac 

Pour donner une image de la complexité du schéma électrique et du montage du banc, la photo de l’intérieur 

de l’armoire électrique est donnée à la Figure B. 1. 

 
Figure B. 1 – Photo de l’intérieur de l’armoire électrique du banc 4cellPac. 
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B.2.2. Retour d’expérience et difficultés rencontrées 

Le développement du banc 4cellPac et le lancement des essais d’endurance comparatifs des 4 monocellules 

PEMFC-HT sur un profil avec et sans harmoniques ont été retardés par différentes problématiques. Sans toutes les 

énumérer, les principales difficultés et leçons tirées sont les suivantes : 

 Choix de la plage de mesure des capteurs de pression. 

Il a été choisi des capteurs de pression résistants à la haute température (jusqu’à 120 °C) et capables de mesurer 

une plage de pression réduite de 0,8 – 1,2 bara. L’intérêt de cette plage réduite est d’avoir la plus grande 

précision possible sur la mesure des pressions, l’erreur de mesure étant pour ce capteur dépendante de la valeur 

de la pleine échelle (0,2 % de la pleine échelle, soit 2,4 mbars hors bruit sur la transmission de la mesure). 

Cependant, un point qui nous a échappé est l’utilisation simultanée de ces capteurs pour assurer la sécurité du 

banc. En effet, pour un banc d’essais accueillant un seul composant on peut se permettre de doubler les 

capteurs de pression en choisissant une plage de mesure différente pour les capteurs dédiés à la mesure et ceux 

dédiés à la sécurité. Dans notre cas, les nombreux capteurs doivent assurer les 2 fonctions (mesure et sécurité), 

ce qui est contraignant étant donné la faible valeur de pression maximale mesurée. En effet, le ∆P maximal 

sur la membrane est de 0,5 bar, mais nous ne pouvons pas mesurer un tel écart avec ces capteurs. La mesure 

d’un écart entre les mesures analogiques étant de toute manière problématique avec ce modèle d’enregistreur 

(nous aurions été obligés de calculer l’écart de manière analogique sur un circuit électronique), nous avons 

finalement décidé de ne surveiller que des valeurs minimale et maximale de pression. La conséquence est 

cependant un arrêt du banc en cas de pression supérieure à 1,2 bara, alors que la pile peut tout à fait supporter 

cette pression tant qu’on ne dépasse pas le ∆P maximal. Avec le recul, nous aurions dû utiliser une plage de 

mesure plus grande (0,9 – 1,5 bara par exemple) pour les capteurs de pression, ou au moins pour ceux placés 

en entrée des compartiments et qui voient la perte de charge de la pile. 

 Bruit sur les mesures de tension. 

Malgré l’utilisation de câbles blindés et reliés à la terre dès que possible, on observe du bruit sur les mesures 

et particulièrement sur les tensions des monocellules, avec une amplitude d’environ 5 mV (visible à la Figure 

4. 14). Nous attribuons ce bruit à l’emplacement du banc d’essai, dans un laboratoire de génie électrique avec 

un bruit électromagnétique important lié à la présence de machines électriques et de convertisseurs statiques. 

Le bruit sur les autres grandeurs mesurées est filtré au niveau de l’enregistreur, contrairement à la tension car 

c’est la grandeur mesurée la plus importante pour un essai. L’amplitude de variation de la tension due au bruit 

peut être gênante pour caractériser le vieillissement de monocellules car elle est de l’ordre de grandeur de la 

variation de la tension liée à un vieillissement. Ceci peut notamment conduire à prolonger un essai de 

vieillissement afin d’observer des baisses de tension significativement supérieures au bruit sur la mesure de 

la tension. 

 Difficultés liées au fournisseur des monocellules PEMFC-HT : Advent Technologies. 

Nous avons reçu des boitiers monocellules défaillants, avec un décalage de 0,01 pouce dans les trous de 

découpe des plaques servant à accueillir les joints toriques. L’isolement électrique entre la plaque terminale 

et la plaque collectrice de courant était également non optimal, ce qui peut être à l’origine d’un court-circuit. 

Nous avons dû rajouter du scotch isolant sur certaines portions de la plaque terminale. Également, les joints 

toriques livrés n’étaient pas adaptés : ils s’écrasaient trop lors du serrage du boitier, se déchirant et 

occasionnant de fortes pertes de charge, nous avons dû sélectionner une référence nous-mêmes pour les 

remplacer. Enfin, un des boitiers monocellules reçus (sur 10 au total) entrainait des fuites externes d’azote 

(sous une pression de 1,2 bara) supérieures à 10 mbars/min, donc au-delà de la limite de sécurité fixée à la 

plateforme hydrogène. Ces différents déboires ont entraîné des retards de plusieurs semaines. 

 Retour d’expérience sur le développement collectif d’un système « complexe ». 

Le développement d’un système aussi complexe qu’un banc d’essais implique la présence d’erreurs de 

conception et de matériel défectueux, y compris en cas de vérification assidue du travail réalisé. C’est 

pourquoi, dans les entreprises et les laboratoires qui souhaitent améliorer la qualité et la productivité du travail, 

une démarche qualité est mise en place, incluant une méthodologie de conception davantage structurée (pour 

limiter les erreurs et les oublis) et des vérifications multiples. La laboratoire LAPLACE et la Plateforme 

Hydrogène s’inscrivent dans cette démarche avec le lancement de travaux pour obtenir la norme ISO9001 

(norme qualité). Cependant, il est important de garder en tête qu’il y aura toujours des erreurs et des 

améliorations à apporter (concept d’amélioration continue). L’encadrement d’un stagiaire de 3e année, G. 

Cappe, a été l’occasion d’apprendre à travailler avec un étudiant, à transmettre le savoir acquis mais aussi à 

essayer de faire passer le stagiaire d’une mentalité plutôt « scolaire » (le but est de produire un travail qui 

semble bien, d’avoir une bonne note, avec un minimum d’efforts) à une mentalité plus pragmatique et 
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qualitative, en cherchant à faire un travail de qualité, ce qui implique de travailler par étapes, de vérifier 

régulièrement le travail et de se confronter à ses erreurs et ses limitations, ce qui peut être frustrant. Également, 

du fait du retard accumulé sur le développement du banc 4cellPac (notamment sur la finition de la partie 

fluidique), le stage, qui devait initialement être très expérimental, a été davantage tourné vers la réalisation du 

programme de post-traitement sous Matlab. Une décision, pertinente avec le recul, a été d’utiliser des 

ensembles électrolyseurs - piles utilisés dans des enseignements de travaux pratiques (ne nécessitant pas la 

partie fluidique du banc pour fonctionner) pour réaliser tout de même des essais avec G. Cappe tout en 

débuggant la partie électrique du banc et en fournissant des données afin de tester le programme de post-

traitement développé en parallèle. 

B.3. Analyse de l’impact des arrêts pendant l’essai d’endurance 

Comme expliqué en détail en section 4.4.3.3, au cours de l’essai d’endurance le banc a subi 2 arrêts. Le 

premier a eu lieu après 1 000 h d’endurance et consiste en un arrêt contrôlé pour la fermeture hivernale du 

laboratoire. Il a été précédé et suivi de caractérisations complètes respectivement dénommées « Intermédiaire 1 » 

et « Intermédiaire 2 ». Le deuxième arrêt est un arrêt d’urgence ayant eu lieu après 2 300 h d’endurance et qui 

est beaucoup plus impactant a priori pour les piles. Nous donnons dans cette section des éléments et des figures 

complémentaires à ceux donnés en section 4.5 dans le but d’analyser le vieillissement des monocellules. 

B.3.1. Impact de l’arrêt hivernal 

L’écart sur la tension avant et après l’arrêt hivernal est calculé (en mV) pour chaque palier de la courbe de 

polarisation et est affichée à la Figure B. 2. Les écarts sur les paliers à 0,04 et 0,05 A/cm² pour les PAC 1 & 2 ne 

doivent pas être considérés étant donné qu’il y a eu une erreur de débits lors de la caractérisation 

« Intermédiaire 1 ». Bien que l’arrêt hivernal n’ait pas eu un impact important sur les monocellules, les PAC 3 & 

4 semblent légèrement plus affectées. 

 

Figure B. 2 - Evolution des tensions pour chaque palier de la courbe de polarisation avant et après arrêt 

hivernal. 

La comparaison des résistances hautes fréquences (mesurées par spectroscopie d’impédance, pendant la 

courbe de polarisation réalisée à débits régulés) avant et après l’arrêt hivernal, visible à la Figure 4. 22, montre une 

forte diminution de cette résistance pendant l’arrêt. On peut faire l’hypothèse que cet effet est dû à une 
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redistribution de l’acide qui se déplacerait vers la membrane pendant l’arrêt, ce qui réduirait la résistance de contact 

et augmenterait les pertes d’activation en réduisant l’ESA. Au redémarrage des piles, après l’arrêt hivernal, l’acide 

se serait alors redistribué : on voit à la Figure 4. 17 la tension des cellules chuter rapidement avant de se stabiliser. 

On peut également avancer l’hypothèse que l’impact de l’arrêt hivernal sur les PAC 3 & 4 soit à l’origine de 

l’évacuation d’acide qui forme un bouchon et entraîne une surpression dans la suite de l’essai d’endurance (bien 

que la tension de la PAC3 ne descende pas, ce qui laisse douter qu’elle ait perdu de l’acide). Dans le cas des PAC 

3 & 4, l’acide aurait ainsi pu migrer pendant l’arrêt hivernal à la fois vers la membrane (réduction de 𝑅𝐻𝐹) mais 

également vers les couches diffusives, d’où son expulsion au bout d’un certain temps après redémarrage. On 

n’observe cependant pas pour ces piles de forts écarts de tension à fort courant entre les caractérisations 

« Intermédiaire 1 » et « Intermédiaire 2 », qui serait signe de pertes diffusives supplémentaires liées à la présence 

d’acide dans les couches de diffusion. 

Les spectres d’impédance IR-free (résistances hautes fréquences déduites de la partie réelle) obtenus aux 

caractérisations « Intermédiaire 1 » (int. 1) et « Intermédiaire 2 » (int. 2) sur 4 paliers de courant différents (0,1 ; 

0,2 ; 0,6 et 1 A/cm²) sont donnés à la Figure B. 3. On observe une légère augmentation du diamètre des cercles 

d’activation entre ces deux caractérisations. 

 

Figure B. 3 - Spectres d’impédance IR-free obtenus lors des caractérisations « Intermédiaire  » (après 

1 000 h d’endurance, avant arrêt hivernal) et « Intermédiaire 2 » (après arrêt hivernal). 

B.3.2. Impact de l’arrêt d’urgence 

Nous observons que les PAC 2 & 3 semblent avoir été fortement impactées par l’arrêt d’urgence. Ceci est 

notamment visible sur le suivi de la tension en endurance à la Figure 4. 19. 

A la Figure B. 4 sont affichés les écarts de tension entre les caractérisations « Initiale » et « Finale ». 

Contrairement à la Figure 4. 21, qui compare les caractérisations « Initiale » et « Intermédiaire 2 », on voit un net 

écart se dessiner entre les cellules : les PAC 2 & 3 présentent une forte dégradation de leur tension, qui augmente 

avec le courant. 
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Figure B. 4 - Evolution des tensions pour chaque palier de la courbe de polarisation entre l’état initial et final 

après vieillissement (2 600 h). 

Afin d’investiguer l’origine de cette dégradation, nous donnons à la Figure B. 6 les écarts de tension IR-free 

entre les caractérisations « Intermédiaire 2 » et « Finale » (donc du redémarrage après arrêt hivernal jusqu’à la fin 

de l’essai d’endurance de 2 600 h), en retranchant, pour chaque caractérisation, les pertes ohmiques (à partir de la 

valeur de la résistance haute fréquence mesurée par spectroscopie d’impédance). On observe ainsi uniquement les 

variations de la tension, sur chaque palier, liée à l’évolution des pertes d’activation et de diffusion. A la Figure B. 

6, on constate de nettes différences entre les piles : les PAC 1 & 4 présentent des écarts de tension plutôt constants 

avec le courant (à part sur les paliers à fort courant), ce qui est un marqueur d’augmentation des pertes d’activation 

(perte de ESA) comme indiqué à la Figure B. 5 [70]. Les PAC 2 & 3 présentent, elles, une augmentation de l’écart 

de tension plus fort à fort courant, ce qui est marqueur d’augmentation des pertes diffusives (dégradation des 

conditions de transport des espèces) en plus d’une augmentation des pertes d’activation qui est légèrement 

supérieure (visible à bas courant) à celle des deux autres piles. La perte de ESA des 4 piles entre l’état initial et 

l’état final (2 600 h) est également bien visible grâce aux voltampérométries cycliques à la Figure 4. 26. 
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Figure B. 5 – Signatures typiques des différents phénomènes à l’origine d’écarts de tension entre deux 

courbes de polarisation quasi-statiques [70] 

 

Figure B. 6 - Evolution des tensions IR-free pour chaque palier de la courbe de polarisation entre l’état après 

arrêt hivernal (1 000 h d’endurance) et l’état final (2 600 h). 

Les spectres d’impédance IR-free (résistances hautes fréquences déduites de la partie réelle) obtenus aux 

caractérisations « Intermédiaire 2 » (int. 2) et « Finale » (final) sur 4 paliers de courant différents (0,1 ; 0,2 ; 0,6 et 
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1 A/cm²) sont donnés à la Figure B. 7. Il est difficile de tirer des conclusions de ces spectres d’impédance. Les 

PAC 1 & 4 présentent une réduction du diamètre des cercles d’activation entre ces deux caractérisations.  

 

Figure B. 7 - Spectres d’impédance IR-free obtenus lors des caractérisations « Intermédiaire 2 » (après 

1 000 h d’endurance) et « Finale » (après 2 600 h). 
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