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Résune - Nous proposons ici l'utilisation d’'unécugerateur de chaleur dans un syse pile SOFC
afin de confier aux gaz dchappement le chauffage des gaz d’admission, I'exergie thermiquetamfgor
reje€e par la pile peut alordtre pesenee en vue d’'une utilisation dans le cadre d’un cycle combin
avec un moteur thermique. Une fois le mode de fonctionnenent du couplégil@rateur étermire,
une analyse exeggique est mege, qui permet la mise évidence du gain potentiel issu d'un tel choix.

Nomenclature

Cp chaleur spcifique molaireJ - mol™t.-K~1 W puissancelectrique W

C débit thermiqueW - K-1 w travail molaire,J - mol 1

c déebit thermique molaire] - mol1.K-1 X fraction molaire

ex exergie molaire] - mol~! symboles grecs

E tensionélectriqueV € efficacie d'unéchangeur thermique
F constante de Faraday % coefficient stcechiostrique
h enthalpie molaire] - mol! © facteur de Carnot

I courantélectriqgue A 3 vitesse eactionnellemol-s1
N guantié de matre,mol Indices

NUT nombre d’'uniés de transfert de chaleur c chaud

p pressionPa d détruite

Q puissance thermiqugy e entée de la pile

q chaleur molaire] - mol~?1 f froid

R rapport des ébits thermiques 00 milieu ambiant

S entropie molaireJ-mol~t. K1 p pile

T temperature,C r réaction chimique

U facteur d'utilisation rev  @versible

1. Introduction

Du fait de sa temgraturegleee de fonctionnement, une pdecombustibleSOFCnécessite
pour fonctionner dans des conditions optimales, queddmauffe sesaactifs (carburant et air)
préalablemend leurs admissions. Ceci permet dégarver le caraete isotherme du sy&tne
enévitant la naissance dgterogereites de temerature dommageables aux g@ux le consti-
tuant. Lorsque la pile ne peut disposer d’'une source de whalgre qu’elle reme, les gactifs
doiventétre chaufés directemend son contact, consommant une partie de la puissance ther-
mique qu’elle produit. Cependarétant donge la tempratureéleveea laquelle elle ogre, ce
procede de chauffage induit la destruction d’'une grande quauiiéxergie, qu’il pourraiétre
intéressant de transformer partiellement en travail atilaide d’'un cycle combie.

Afin de limiter le gaspillage de cette exergie thermique, wdenalternatif de chauffage
des Eactifs peuitre envisag, bag sur I'utilisation de la chaleur sensible contenue dans les
gaz déchappement de la pile. Le transfert de la chaleur entrealesgchappant de la pile et
ceux qui I'alimentent peuktre assw@ par unéchangeur thermique sgpifique, lerécugerateur
de chaleur Supposant dans un premier temps que ce dernier est un sctmageur contre-
courant, nous &duirons des conditions de fonctionnement de la pile le mendbunites de
transfert de chaleur (NUT)&atessaire. Plusieurs configurations d’alimentation sertudiees
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et celle qui sembleé@pondre le mieux aux défentes contraintes techniques sera finalement
analy€e d’'un point de vue exeggique.

2. Lapile a combustible SOFC
2.1. Presentation

La pile a oxydes solides est, de toutes les pdesombustible, celle qui fonctionne dans
la plage de tem@rature la pluslewee, typiquement entre 700°C et 1 000°C [1]. Son mode
de fonctionnement est basur 'oxydation,a son anode, du carburant par des anioAs
desélectronsétant literésa cette occasion. Les ions en question oiafablement travees
I' electrolyte apes avoiréte produits par la combinaison du comburant (le diagg) avec les
électrons issus de I'anode. Ainsi, quel que soit le carbduutilisé, la demi-eactionélectro-
chimiquea la cathode de la pile va induire une consommation de dienxgg

1/2-02+2-e” — 0% (1)

Une pile de ce type estégéralement alime®ge en air, le dioxygne recessaire eltant
directement extrait. Difrents carburants peuveite utili€s, dont par exemple le dihydrexge,
oxydeé selon la demi&action suivante :

Hy+0% — 2.~ +Hy0 (2)

le principal produit de &action synthtise a I'anode est de la vapeur d’eau. Il est par ailleurs
possible d’utiliser comme carburant duethane extrait de gaz naturel ou de produits de la
biomasse, que celui-ci soit ou noérgré par un eformeur sité en amont de la pile.

2.2.  Bilan exergetique

En tant que sysime ouvertechangeant des puissan@sctrique et thermique avec son
milieu exgérieur, tout en Bbergeant uneeaction chimique exothermique, la pdecombustible
peutétre repesenke par les bilans éhergie et d’entropie suivants [2] :

W= —Ah(Tp) & - Q NS=ASP,Tp)-E+Q/Tp W] (3)

avecW et Q les puissancesglectrique et thermique produites par la pile fonctionnara
temperatureTy, et A;S son taux de production interne d’entropeh (As) est I'enthalpie (en-
tropie) molaire de&action et la vitesse eactionnelle{ = (—Nj/vj)je% = (Nk/Vi)ke s avec

v les coefficients stcechidgtriques de chacun des composants dédation).p est le vecteur
des pressions partielles des difints constituants chimiques gazeuggents au sein de la pile.

La combinaison des relation3)(par la tem@rature ambiant&, permet d’exprimer le bilan
exergetique de la pile [2]. En ramenant les puissarcksvitesse&actionnelle€, on peutcrire
gue pour chaque mole de dihydeote consomiee, la pile produit le travaélectrique [2] :

w=—AexXp,Tp) — - Op — Teo - AjS [3-mol™] (4)

avecArex= Ah—To, - ArsI'exergie de action©p = 1— Tw /Ty le facteur de Carnot basur la
temperatureTp de la pile et wg etAjslesénergieslectrique, thermique et le taux de production
d’entropie, tous divigs par la vitesse de&action. Le dernier terme de la relatioregedente,
exy = Tw - AjS, est appd destruction molaire d’exergie

2.3.  Exergie de Eaction

L'exergie appore par les&actifs chimiques est reggenke par I'exergie degactionAex,
dépendante des pressions partielles de<mdiffts eactifs et produits, dont les valeurs sont
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Figure 1 Débits molaireschan@s par une pile SOFC alimé# en air eH, pur.

déduites des bilans de mattes appligés aux deuxlectrodes de la pile. On introduit ainsi les
facteurs d'utilisationdu carburant et du comburédy;, etUo,, qui repésentent le rapport de la
guantié de éactif recessair@ la production de l'intengitélectriquel, a la quantié fournie en
pratiquea la pile. En supposant que la pile en question utilise comartaucant du dihydrogne
pur, ce bilan est repseng sur le sckma de la figurd, sur lequeko, air repesente la fraction
molaire de dioxyg@ne contenue dans l'air. La fraction molaire moyenne dewhdes eactifs
est alors appro@e par la moyenne arittetiqgue des fractions molaires en é&#ret sortie de la
pile : X = % Les enthalpies et entropies molaires de chacun des comipasat alors cal-
culeesa I'aide de la temerature et des fractions molaires moyennes, sur la basedékatons
experimentales pubdies par léVational Institute of Standards and Technol§8jly

2.4.  Destruction d’exergie

Outre I'exergie chimique et I'exergie thermiquéja calcuées (la quanti de chaleun
rejeee étant directement e du bilan dnergie de J)), le dernier terme manquant de I'ex-
pression 4) est I'exergie molaire etruiteexy, que I'on peut reliea la surtensiomlectrique aux
bornes de la pile. Lorsqu’une pike combustible est alimemt en eactifs chimiques mais ne
produit pas de courant du fait de I'ouverture de son ciréléttrique, une tensioélectrique
appar#@ a ses bornes, ap@atension déquilibre ou tension eversible[1], notée iciEey. La
fermeture du circuit ainsi que la production du couralectriquel fait chuter la tension aux
bornes de la pile. La di#frencd(l) entre la tension &quilibreE;ey et la tensiorE(l) obtenue
est appede surtensiorélectrique Le croisement des bilanséhergie et d’entropie3] permet
alors d’exprimer la destruction d’exergie au sein de lag@iléonction de la surtensi@ectrique
[4,5]. Rapporéea la vitesse dedactioné, on obtient la destruction molaire d’exergie :

X = Tw-Ais= (1— ) N -F-TI(1) (5)

avecN. le nombre délectronséchangs pour chaque metule de combustible consoram
(N = 2 dans le cas degactions {) et (2)). A noter que la relatioft (1) entre le courant produit
et la tension mesée aux bornes de la pile est aggmatourbe de polarisationLa connaissance
de cette courbe de polarisation, d&biis de eactifs et de la terrgrature de la pile permet la
détermination de tous les termegpents dans le bilan d’exergid (

3. Lerécuperateur de chaleur
3.1.  Mode de fonctionnement

L'objectif du récugerateur de chaleur est doric|'aide d’'un ou plusieurs des gazedhap-
pement de la pile, de chauffer un ou plusieurs de ses gaz @aitm jusqua une temprature
la plus proche possible dg. Ceciimplique que ledébits thermique€ desécoulements chaud
et froid sont epartis de telle maare que lgoint de pincemerde I'echangeur se situe doté
de la pile, soit du ote de I'entée chaude. Leécugerateurétant pour le moment repsentg
par unéchangeur de chaleur contre-courant, cette conditiontifistuégalie C. > C; [6]. Le
choix du mode d’alimentation dwecugerateur va donc @endre directement du respect de



cette condition. Les &@bits molaires d’enée et de sortie de la pile gsenés sur le sckmal
nous permettent alors d’exprimer leghits thermiques de cesémesécoulements,&sunes
sous forme molaire dans le tablehu

Entrée (froid) Sortie (chaud)

Con 1
Anode | Cfanod= JHZZ Cc,anod= (W — 1) *CpH, +CpH,0

_ Cp~02 1 CP~N2 _ 1 CP~02 1 Cp~N2
Cathode| Ctcath= 2-U02+(x02‘ai,71 202 | Cocath= T%*l s on‘airfl 206

Tableau 1 Tableau écapitulatif des valeurs degébits thermiques molaires= C / E .

Les terme<C, sont les chaleurs sgifiques molaires pression constante des composants
gazeux, pris en moyenne sur l'intervalle de témgiurel., < T < T,. Faisant varier les facteurs
d'utilisation des éactifs dans les plages 50%Uq, < 100% et 75%< Uy, < 100% et con-
siderant une pile fonctionna@tT, = 750°C dans une ambianed.,, = 20°C, les conductances
molaires correspondantes sont &as sur les graphiques des figures 2 et 3.

Anode 160 : _Cathode

- - Entrée (froide)

T
= = Entrée (froide)
—— Sortie (chaude) IS —— Sortie (chaude)
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Figure 2 : CEbits thermique molaires des Figure 3 : [Ebits thermique molaires des
écoulements sortant de I'anode. écoulements sortant de la cathode.
On constate alors que :
— quelle que soiy,, le debit thermique de Ecoulement de sortie de I'anode est &tigura
celui d’entée : un ecugerateur de chaleur peut donc fonctionner seul sur 'anoda piée ;
— quelle que soit)o,, le debit thermique de Ecoulement de sortie de la cathode estiiigfura
celui d’entée : un ecugerateur de chaleur ne peut pas fonctionner seul sur la cathod
— le melange des&bits déchappement est incapable de chaudféui seul les deux gaz d’ad-
mission de marirea ce que le point de pincement decugerateur se trouve duwie de la
pile : un au moins descoulements d’admission dew&te chauf au contact direct de la pile.
Consicerant tout cela, nous pouvons egddiire un mode de fonctionnement satisfaisant du
couple pile SOFCgcugerateur, bas sur I'utilisation du nélange des deux gazathappements
comme fluide chaud servaatchauffer I'air alimentant la cathode de la pile. Le carbtrd’'un
déebit thermique d’enére moindre que celui du comburant, est quahti chaufé directement
au contact du corps de la pile.

3.2. Dimensionnement

Une fois le mode de fonctionnement choisi, il est possibld&terminer le nombre d’urés
de transfert de chaleur (NUT) décugerateur permettant de chauffer I'air d’'admission de la
temperature de @partT, a la temggrature d’engeTe = Tp — AT avecAT la valeur du pincement



du recugerateurEtant doné queCc > C;, on a l'efficaci€ € de I'echangeur [6] :

_ Trs—Tie _ Te—Tw _1_ AT R Cf _ G Ct cath (6)
Tee—Tre Tp—To To—To

&

B Ec B Cc,cath+ Cc,anod

Les termesg sont les ébits thermiques molaires du tableainsi, I'efficacité du ecugerateur
augmente avec la défence de tengaturel, — T, et en sens inverse de la valeur du pincement.

Efficacité du récupérateur

NUT du récupérateur
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Figure 4 : Efficacié € nécessaire diécugérateur Figure 5 :NUT du récugérateur pour
en fonction deé\T et de la diferencelp — To. Un, = 90% Ug, = 75%

L'efficacité necessaire pour assurer le pincem&htdans le ecugerateur est trae sur la figure

4 en fonction del, — Te,. Dans la gamme de teraémtures de fonctionnement des piles SOFC,
la valeur dee ne cepend presque plus que de celle du pincement. Une valeufditdp de

ce dernier peut amenardes efficacés trop importantes noalisables en pratique. Dans les
mémes conditions et en consi@nt les facteurs d'utilisatiody, = 90%, Ug, = 75%, nous
avons traé sur la figure 5 la valeuésultante du NUT. Lesesultats obtenus soateves, mais
globalement compatibles avec ceux correspondardes ecugerateurs de chaleur existants,
comme ceux utiliss par certaines turbinasgaz [7].

4.  Analyse exergtique de 'ensemble

Dans le bilan exergtique @), nous ne nous sommesénésés qua I'expression de énergie
electrique utile, I'exergie thermique reget par la pileetant suppase perdue. Imaginons main-
tenant qu’un moteur thermique est utlien cycle combi@ avec la pile SOFC, transformant en
travail mécanique une fraction de I'exergie thermique gepar la pile. L&éxergie totaleque
nous allons cherchérmaximiser est la somme des deux exergiésquentes, c-a-d w - Oy,
égale d’apes le bilan 4) a —Arex(p, Ty) — exq. Dans le casw!'un ou l'autre des gaz d’admis-
sion est chau#f au contact direct de la pile, la chaleur ainglpwe est retrandée du termey
et diminue ainsi la quanétd’exergie thermique transmise au moteur thermique. Lastdgs
de chaleur acessaires aux chauffages du carburant et du combuéanivent ainsi :

CoH Co o
OH, = f (Te—To) Gair = —Z-Xo Z:I-on (Te—Tw) (7)
2 2, 2

Nous avons cons@&é une néme valeur du pincement pour le processiechauffement
au contact de la pile et pour lIéaugerateur de chaleur. Ainsi, alors que sa@sugerateur, la
quantié d’exergie thermiquesellement transmise au moteur n’est plus (e gy, — Gair) - ©p,

elle devient(q—qy,) - ©p en pesence de cet auxiliaire. La figure @pente la&partition de ces
differentes exergies molaires, pour trois cas distincts. ésdtats pesenés sont ceux t@s des
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Figure 6 : Fepartition de I'exergie chimique. Cas &quilibre thermique entre les gaz entrants et la pile.
Cas 2 : chauffage de l'air et du carburant au contact direct de laQake 3 : utilisation d’uné@cugerateur

de chaleur

performances d’'une pile consommant le coupéair, fonctionnant 750°C et dont la tension
de cellule esg(l) ~ 0,7V (Erey >~ 1V a cette temprature). Les deux facteurs d’utilisation et les
deux efficaciés des processus de chauffage sont inobsrige cas 1 repsente la situation dans
laquelle carburant et comburant sont fouria pilea la temg@ratureT,. exy est tes faible caa
cette temprature, la chaleur produite par lagtadation de I'exergie chimique apgatcontient
une fraction®p ~ 71,3% importante d’exergie thermique. Dans le cas 2, carbw@iair sont
chaufes au contact de la pile, consommant329 de I'exergie chimique app@e. Le dernier
cas est propra I'utilisation d’un cugerateur de chaleur pour le chauffage de I'air. L'exergie
totale produite est alors augméatde 346% par rapport au cas 2.

5. Conclusions

La temgerature de fonctionnement de la pile SOFC lui @évafde grandes quadi ex-
ergetiques qu’il serait regrettable de ne pas explaitdtaide d’'un cyle combié. Pour cela,
nous proposons l'utilisation d’'urécugerateur de chaleur, reégsengé pour le moment par un
echangeur contre-courant, chauffant les gaz d’admissi@ide des gaz &@chappement. Un tel
processus ne peuéanmoingtre efficace que si le point de pincement éeliangeur se trouve
du oté de la pile c’est-dire de I'entee chaude. Prenant en compte ceténagif, nous avons
mis enévidence un mode de fonctionnement envisageabl& sasl’utilisation du nelange
des dewécoulements @chappement powchauffer I'air entrané la cathode, le dihydreéme
alimentant I'anodeetant quant lui chaufgé directement au contact de la pile. Une premi
estimation du nombre d’uréis de transfert de chaleugcessaire est obtenue et, bienaeée,
reste dans la plage de valeur desugerateurs utiliés dans certaines turbinagjaz. Partant de
la, un exemple simple de calcul de I'exergie totake¢trique et thermique) produite par une
telle pile avec ou sangcugerateur a permis de mettre émidence la grande importance de
ce dernier dans le cadre du cycle con#en question. Au regard dessultats pesengs ici,
les futures galisations pratiques de sgstesenergtiques combinant pilescombustible haute
temperature et moteurs thermiques devraieBai@ément comporter ce type d’organe auxiliaire.
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