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Résuḿe - Nous proposons ici l’utilisation d’un récuṕerateur de chaleur dans un système pile SOFC
afin de confier aux gaz d’échappement le chauffage des gaz d’admission, l’exergie thermique importante
rejet́ee par la pile peut alorŝetre pŕeserv́ee en vue d’une utilisation dans le cadre d’un cycle combiné
avec un moteur thermique. Une fois le mode de fonctionnenent du couple pile/récuṕerateur d́etermińe,
une analyse exergétique est meńee, qui permet la mise eńevidence du gain potentiel issu d’un tel choix.

Nomenclature
Cp chaleur sṕecifique molaire,J ·mol−1

·K−1 Ẇ puissancéelectrique,W
Ċ débit thermique,W ·K−1 w travail molaire,J ·mol−1

c débit thermique molaire,J ·mol−1
·K−1 x fraction molaire

ex exergie molaire,J ·mol−1 symboles grecs
E tensionélectrique,V ε efficacit́e d’unéchangeur thermique
F constante de Faraday ν coefficient stœchioḿetrique
h enthalpie molaire,J ·mol−1 Θ facteur de Carnot
I courantélectrique,A ξ̇ vitesse ŕeactionnelle,mol·s−1

N quantit́e de matìere,mol Indices
NUT nombre d’unit́es de transfert de chaleur c chaud
p pression,Pa d détruite
Q̇ puissance thermique,W e entŕee de la pile
q chaleur molaire,J ·mol−1 f froid
R rapport des d́ebits thermiques ∞ milieu ambiant
s entropie molaire,J ·mol−1

·K−1 p pile
T temṕerature,C̊ r réaction chimique
U facteur d’utilisation rev ŕeversible

1. Introduction
Du fait de sa temṕeraturéelev́ee de fonctionnement, une pileà combustibleSOFCnécessite

pour fonctionner dans des conditions optimales, que l’onéchauffe ses réactifs (carburant et air)
préalablement̀a leurs admissions. Ceci permet de préserver le caractère isotherme du système
enévitant la naissance d’hét́eroǵeńeités de temṕerature dommageables aux matériaux le consti-
tuant. Lorsque la pile ne peut disposer d’une source de chaleur autre qu’elle m̂eme, les ŕeactifs
doiventêtre chauff́es directement̀a son contact, consommant une partie de la puissance ther-
mique qu’elle produit. Cependant,étant donńee la temṕeratureélev́eeà laquelle elle op̀ere, ce
proćed́e de chauffage induit la destruction d’une grande quantité d’exergie, qu’il pourrait̂etre
intéressant de transformer partiellement en travail utileà l’aide d’un cycle combińe.

Afin de limiter le gaspillage de cette exergie thermique, un mode alternatif de chauffage
des ŕeactifs peut̂etre envisaǵe, baśe sur l’utilisation de la chaleur sensible contenue dans les
gaz d’́echappement de la pile. Le transfert de la chaleur entre les gaz s’́echappant de la pile et
ceux qui l’alimentent peut̂etre assuŕe par unéchangeur thermique spécifique, lerécuṕerateur
de chaleur. Supposant dans un premier temps que ce dernier est un simpleéchangeur contre-
courant, nous d́eduirons des conditions de fonctionnement de la pile le nombre d’unit́es de
transfert de chaleur (NUT) nécessaire. Plusieurs configurations d’alimentation seront étudíees
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et celle qui semble répondre le mieux aux différentes contraintes techniques sera finalement
analyśee d’un point de vue exergétique.

2. La pile à combustible SOFC
2.1. Pŕesentation

La pile à oxydes solides est, de toutes les pilesà combustible, celle qui fonctionne dans
la plage de temṕerature la pluśelev́ee, typiquement entre 700˚C et 1 000˚C [1]. Son mode
de fonctionnement est basé sur l’oxydation,à son anode, du carburant par des anionsO2− ;
desélectronsétant lib́eŕes à cette occasion. Les ions en question ont préalablement traversé
l’ électrolyte apr̀es avoirét́e produits par la combinaison du comburant (le dioxygène) avec les
électrons issus de l’anode. Ainsi, quel que soit le carburant utilisé, la demi-ŕeactionélectro-
chimiqueà la cathode de la pile va induire une consommation de dioxygène :

1/2·O2 +2· e− → O
2− (1)

Une pile de ce type est géńeralement alimentée en air, le dioxyg̀ene ńecessaire eńetant
directement extrait. Diff́erents carburants peuventêtre utiliśes, dont par exemple le dihydrogène,
oxydé selon la demi-ŕeaction suivante :

H2 +O
2−

→ 2· e− +H2O (2)

le principal produit de ŕeaction synth́etiśe à l’anode est de la vapeur d’eau. Il est par ailleurs
possible d’utiliser comme carburant du méthane extrait de gaz naturel ou de produits de la
biomasse, que celui-ci soit ou non géńeŕe par un ŕeformeur sitúe en amont de la pile.

2.2. Bilan exerǵetique

En tant que système ouvert́echangeant des puissancesélectrique et thermique avec son
milieu ext́erieur, tout en h́ebergeant une réaction chimique exothermique, la pileà combustible
peut-̂etre repŕesent́ee par les bilans d’énergie et d’entropie suivants [2] :

Ẇ = −∆rh(Tp) · ξ̇ − Q̇ ∆iṠ= ∆rs(p,Tp) · ξ̇ + Q̇/Tp [W] (3)

avecẆ et Q̇ les puissanceśelectrique et thermique produites par la pile fonctionnantà la
temṕeratureTp et ∆iṠ son taux de production interne d’entropie.∆rh (∆rs) est l’enthalpie (en-
tropie) molaire de ŕeaction etξ̇ la vitesse ŕeactionnelle (̇ξ = (−Ṅj/ν j) j∈R = (Ṅk/νk)k∈P avec
ν les coefficients stœchioḿetriques de chacun des composants de la réaction).p est le vecteur
des pressions partielles des différents constituants chimiques gazeux présents au sein de la pile.

La combinaison des relations (3) par la temṕerature ambianteT∞ permet d’exprimer le bilan
exerǵetique de la pile [2]. En ramenant les puissancesà la vitesse ŕeactionnelleξ̇ , on peut́ecrire
que pour chaque mole de dihydrogène consomḿee, la pile produit le travaiĺelectrique [2] :

w = −∆rex(p,Tp)−q·Θp−T∞ ·∆is [J·mol−1] (4)

avec∆rex= ∆rh−T∞ ·∆rs l’exergie de ŕeaction,Θp = 1−T∞/Tp le facteur de Carnot basé sur la
temṕeratureTp de la pile et w,q et∆is lesénergieśelectrique, thermique et le taux de production
d’entropie, tous diviśes par la vitesse de réaction. Le dernier terme de la relation préćedente,
exd = T∞ ·∆is, est appeĺedestruction molaire d’exergie.

2.3. Exergie de ŕeaction

L’exergie apport́ee par les ŕeactifs chimiques est représent́ee par l’exergie de réaction∆rex,
dépendante des pressions partielles des différents ŕeactifs et produits, dont les valeurs sont



Figure 1: Débits molaireśechanǵes par une pile SOFC alimentée en air etH2 pur.

déduites des bilans de matières appliqúes aux deux́electrodes de la pile. On introduit ainsi les
facteurs d’utilisationdu carburant et du comburantUH2 etUO2, qui repŕesentent le rapport de la
quantit́e de ŕeactif ńecessairèa la production de l’intensité électriqueI , à la quantit́e fournie en
pratiqueà la pile. En supposant que la pile en question utilise comme carburant du dihydrog̀ene
pur, ce bilan est représent́e sur le sch́ema de la figure1, sur lequelxO2,air repŕesente la fraction
molaire de dioxyg̀ene contenue dans l’air. La fraction molaire moyenne de chacun des ŕeactifs
est alors approch́ee par la moyenne arithḿetique des fractions molaires en entrée et sortie de la
pile : xi =

xi,e+xi,s
2 . Les enthalpies et entropies molaires de chacun des composants sont alors cal-

culéesà l’aide de la temṕerature et des fractions molaires moyennes, sur la base des corrélations
exṕerimentales publiées par leNational Institute of Standards and Technology[3].

2.4. Destruction d’exergie

Outre l’exergie chimique et l’exergie thermique déjà calcuĺees (la quantit́e de chaleurq
rejet́ee étant directement tirée du bilan d’́energie de (3)), le dernier terme manquant de l’ex-
pression (4) est l’exergie molaire d́etruiteexd, que l’on peut relier̀a la surtensiońelectrique aux
bornes de la pile. Lorsqu’une pilèa combustible est alimentée en ŕeactifs chimiques mais ne
produit pas de courant du fait de l’ouverture de son circuitélectrique, une tensiońelectrique
apparâıt à ses bornes, appelée tension d’́equilibre ou tension ŕeversible[1], notée ici Erev. La
fermeture du circuit ainsi que la production du courantélectriqueI fait chuter la tension aux
bornes de la pile. La différenceΠ(I) entre la tension d’équilibreErev et la tensionE(I) obtenue
est appeĺeesurtensionélectrique. Le croisement des bilans d’énergie et d’entropie (3) permet
alors d’exprimer la destruction d’exergie au sein de la pileen fonction de la surtensionélectrique
[4,5]. Rapport́eeà la vitesse de réactionξ̇ , on obtient la destruction molaire d’exergie :

exd = T∞ ·∆is= (1−Θp) ·Ne ·F ·Π(I) (5)

avecNe le nombre d’́electronséchanǵes pour chaque molécule de combustible consommée
(Ne = 2 dans le cas des réactions (1) et (2)). À noter que la relationE(I) entre le courant produit
et la tension mesurée aux bornes de la pile est appeléecourbe de polarisation. La connaissance
de cette courbe de polarisation, des débits de ŕeactifs et de la temṕerature de la pile permet la
détermination de tous les termes présents dans le bilan d’exergie (4).

3. Le récuṕerateur de chaleur
3.1. Mode de fonctionnement

L’objectif du récuṕerateur de chaleur est donc,à l’aide d’un ou plusieurs des gaz d’échap-
pement de la pile, de chauffer un ou plusieurs de ses gaz d’admission jusqu’̀a une temṕerature
la plus proche possible deTp. Ceci implique que lesdébits thermiqueṡC desécoulements chaud
et froid sont ŕepartis de telle manière que lepoint de pincementde l’échangeur se situe du côté
de la pile, soit du ĉoté de l’entŕee chaude. Le récuṕerateurétant pour le moment représent́e
par unéchangeur de chaleur contre-courant, cette condition induit l’in égalit́e Ċc > Ċf [6]. Le
choix du mode d’alimentation du récuṕerateur va donc d́ependre directement du respect de



cette condition. Les d́ebits molaires d’entrée et de sortie de la pile présent́es sur le sch́ema1
nous permettent alors d’exprimer les débits thermiques de ces mêmesécoulements, résuḿes
sous forme molaire dans le tableau1.

Entŕee (froid) Sortie (chaud)

Anode cf,anod=
Cp,H2
UH2

cc,anod=
(

1
UH2

−1
)

·Cp,H2 +Cp,H2O

Cathode cf,cath=
Cp,O2
2·UO2

+
(

1
xO2,air

−1
)

·
Cp,N2
2·UO2

cc,cath=
(

1
UO2

−1
)

·
Cp,O2

2 +
(

1
xO2,air

−1
)

·
Cp,N2
2·UO2

Tableau 1: Tableau ŕecapitulatif des valeurs des débits thermiques molairesc = Ċ/ξ̇ .

Les termesCp sont les chaleurs spécifiques molaires̀a pression constante des composants
gazeux, pris en moyenne sur l’intervalle de températureT∞ ≤ T ≤ Tp. Faisant varier les facteurs
d’utilisation des ŕeactifs dans les plages 50%≤ UO2 ≤ 100% et 75%≤ UH2 ≤ 100% et con-
sidérant une pile fonctionnantà Tp = 750˚C dans une ambianceà T∞ = 20˚C, les conductances
molaires correspondantes sont tracées sur les graphiques des figures 2 et 3.

Figure 2 : D́ebits thermique molaires des
écoulements sortant de l’anode.

Figure 3 : D́ebits thermique molaires des
écoulements sortant de la cathode.

On constate alors que :
– quelle que soitUH2, le d́ebit thermique de l’́ecoulement de sortie de l’anode est supérieurà

celui d’entŕee : un ŕecuṕerateur de chaleur peut donc fonctionner seul sur l’anode dela pile ;
– quelle que soitUO2, le d́ebit thermique de l’́ecoulement de sortie de la cathode est inférieurà

celui d’entŕee : un ŕecuṕerateur de chaleur ne peut pas fonctionner seul sur la cathode ;
– le mélange des d́ebits d’́echappement est incapable de chaufferà lui seul les deux gaz d’ad-

mission de manièreà ce que le point de pincement du récuṕerateur se trouve du côté de la
pile : un au moins deśecoulements d’admission devraêtre chauff́e au contact direct de la pile.
Consid́erant tout cela, nous pouvons en déduire un mode de fonctionnement satisfaisant du

couple pile SOFC/ŕecuṕerateur, baśe sur l’utilisation du ḿelange des deux gaz d’échappements
comme fluide chaud servantà chauffer l’air alimentant la cathode de la pile. Le carburant, d’un
débit thermique d’entŕee moindre que celui du comburant, est quantà lui chauff́e directement
au contact du corps de la pile.

3.2. Dimensionnement

Une fois le mode de fonctionnement choisi, il est possible dedéterminer le nombre d’unités
de transfert de chaleur (NUT) du récuṕerateur permettant de chauffer l’air d’admission de la
temṕerature de d́epartT∞ à la temṕerature d’entŕeeTe = Tp−∆T avec∆T la valeur du pincement



du ŕecuṕerateur.Étant donńe queĊc > Ċf, on a l’efficacit́e ε de l’échangeur [6] :

ε =
Tf,s−Tf,e

Tc,e−Tf,e
=

Te−T∞
Tp−T∞

= 1−
∆T

Tp−T∞
R=

Ċf

Ċc
=

cf

cc
=

cf,cath

cc,cath+cc,anod
(6)

Les termescsont les d́ebits thermiques molaires du tableau1. Ainsi, l’efficacité du ŕecuṕerateur
augmente avec la différence de temṕeratureTp−T∞ et en sens inverse de la valeur du pincement.

Figure 4 : Efficacit́e ε nécessaire du récuṕerateur
en fonction de∆T et de la diff́erenceTp−T∞.

Figure 5 :NUT du ŕecuṕerateur pour
UH2 = 90%, UO2 = 75%.

L’efficacité ńecessaire pour assurer le pincement∆T dans le ŕecuṕerateur est traćee sur la figure
4 en fonction deTp−T∞. Dans la gamme de températures de fonctionnement des piles SOFC,
la valeur deε ne d́epend presque plus que de celle du pincement. Une valeur tropfaible de
ce dernier peut amenerà des efficacit́es trop importantes non réalisables en pratique. Dans les
mêmes conditions et en considérant les facteurs d’utilisationUH2 = 90%,UO2 = 75%, nous
avons traće sur la figure 5 la valeur résultante du NUT. Les résultats obtenus sontélev́es, mais
globalement compatibles avec ceux correspondantsà des ŕecuṕerateurs de chaleur existants,
comme ceux utiliśes par certaines turbinesà gaz [7].

4. Analyse exerǵetique de l’ensemble

Dans le bilan exerǵetique (4), nous ne nous sommes intéresśes qu’̀a l’expression de l’́energie
électrique utile, l’exergie thermique rejetée par la piléetant suppośee perdue. Imaginons main-
tenant qu’un moteur thermique est utilisé en cycle combińe avec la pile SOFC, transformant en
travail mécanique une fraction de l’exergie thermique rejetée par la pile. L’exergie totaleque
nous allons chercherà maximiser est la somme des deux exergies préćedentes, c-a-d w+q·Θp,
égale d’apr̀es le bilan (4) à−∆rex(p,Tp)−exd. Dans le cas òu l’un ou l’autre des gaz d’admis-
sion est chauff́e au contact direct de la pile, la chaleur ainsi prélev́ee est retranch́ee du termeq
et diminue ainsi la quantité d’exergie thermique transmise au moteur thermique. Les quantit́es
de chaleur ńecessaires aux chauffages du carburant et du comburant s’écrivent ainsi :

qH2 =
Cp,H2

UH2

· (Te−T∞) qair =
Cp,air

2·xO2,air ·UO2

· (Te−T∞) (7)

Nous avons consid́eŕe une m̂eme valeur du pincement pour le processus d’échauffement
au contact de la pile et pour le récuṕerateur de chaleur. Ainsi, alors que sans récuṕerateur, la
quantit́e d’exergie thermique réellement transmise au moteur n’est plus que(q−qH2−qair) ·Θp,
elle devient(q−qH2) ·Θp en pŕesence de cet auxiliaire. La figure 6 présente la ŕepartition de ces
diff érentes exergies molaires, pour trois cas distincts. Les résultats pŕesent́es sont ceux tiŕes des



Figure 6 : Ŕepartition de l’exergie chimique. Cas 1 :équilibre thermique entre les gaz entrants et la pile.
Cas 2 : chauffage de l’air et du carburant au contact direct de la pile.Cas 3 : utilisation d’un ŕecuṕerateur
de chaleur.

performances d’une pile consommant le coupleH2/air, fonctionnant̀a 750˚C et dont la tension
de cellule estE(I)≃ 0,7V (Erev≃ 1V à cette temṕerature). Les deux facteurs d’utilisation et les
deux efficacit́es des processus de chauffage sont inchangés. Le cas 1 représente la situation dans
laquelle carburant et comburant sont fournisà la pileà la temṕeratureTp. exd est tr̀es faible car̀a
cette temṕerature, la chaleur produite par la dégradation de l’exergie chimique apportée contient
une fractionΘp ≃ 71,3% importante d’exergie thermique. Dans le cas 2, carburantet air sont
chauff́es au contact de la pile, consommant 29,3% de l’exergie chimique apportée. Le dernier
cas est proprèa l’utilisation d’un ŕecuṕerateur de chaleur pour le chauffage de l’air. L’exergie
totale produite est alors augmentée de 34,5% par rapport au cas 2.

5. Conclusions
La temṕerature de fonctionnement de la pile SOFC lui confère de grandes qualités ex-

erǵetiques qu’il serait regrettable de ne pas exploiterà l’aide d’un cyle combińe. Pour cela,
nous proposons l’utilisation d’un récuṕerateur de chaleur, représent́e pour le moment par un
échangeur contre-courant, chauffant les gaz d’admissionà l’aide des gaz d’échappement. Un tel
processus ne peut néanmoinŝetre efficace que si le point de pincement de l’échangeur se trouve
du ĉoté de la pile c’est-̀a-dire de l’entŕee chaude. Prenant en compte cet impératif, nous avons
mis enévidence un mode de fonctionnement envisageable, basé sur l’utilisation du ḿelange
des deux́ecoulements d’échappement pouréchauffer l’air entrant̀a la cathode, le dihydrogène
alimentant l’anodéetant quant̀a lui chauff́e directement au contact de la pile. Une première
estimation du nombre d’unités de transfert de chaleur nécessaire est obtenue et, bien qu’élev́ee,
reste dans la plage de valeur des récuṕerateurs utiliśes dans certaines turbinesà gaz. Partant de
là, un exemple simple de calcul de l’exergie totale (électrique et thermique) produite par une
telle pile avec ou sans récuṕerateur a permis de mettre enévidence la grande importance de
ce dernier dans le cadre du cycle combiné en question. Au regard des résultats pŕesent́es ici,
les futures ŕealisations pratiques de systèmeśenerǵetiques combinant piles̀a combustible haute
temṕerature et moteurs thermiques devraient idéalement comporter ce type d’organe auxiliaire.
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