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RESUME - Le vieillissement des systemes électrochimiques
peut étre de différent type. Il existe le "vieillissement calendaire™
qui intervient lorsque la batterie ou la pile & combustible est au
repos (stockage) et le vieillissement « en usage » ou « en cyclage ».
Une approche innovante pour analyser le vieillissement «en
usage » de sources électrochimiques est proposée : I’entropie de
Shannon. Au préalable, la transformée en ondelettes est utilisée
pour filtrer le signal afin de suivre I’évolution de la dégradation du
systeme au cours du temps. L’intérét est d’étre capable d’agir sur
les parametres de controle du systéme afin d'en corriger la
dégradation ou de détecter ’apparition d’un défaut, en conditions
de fonctionnement rées.

Mots-clés—Pile a combustible, batteries, entropie de Shannon,
transformée en ondelettes, vieillissement

1. INTRODUCTION

En vue d’augmenter la durée de vie des piles & combustible,
des méthodes de diagnostic, de pronostic et de contrdle tolérant
aux défauts sont mises en ceuvre. Celles-ci doivent
respectivement, détecter une défaillance aussi rapidement que
possible afin d’éviter une dégradation irréversible du systéme ;
prédire la durée de vie résiduelle en fonction d’un seuil
correspondant a une perte de performances en dessous de
laquelle le systeme est considéré comme inutilisable ; agir sur le
contrble du systeme pour compenser un défaut et éventuellement
maintenir un fonctionnement en mode dégradé.

Kim et al. [1] utilisent la transformée en ondelettes discréte
pour déterminer 1’état de santé de batteries lithium-ion Samsung
SDI 18650. lls utilisent I’ondelette de Daubechies d’ordre 3
(db3) avec cing niveaux de décomposition pour étudier le
vieillissement & 25°C. L’écart-type sur les signaux
d’approximation et de détail (As et Ds) sont calculés et
contribuent a 1’établissement de 1’état de santé de la batterie. Y.
Zhou [2], utilise I’approche « Relevance vector machine » pour
faire du pronostic sur une batterie Li-ion et estimer sa durée de
vie résiduelle (RUL). Dans [3], la transformée par paquets
d’ondelettes, qui est une variante de la transformée en
ondelettes, est utilisée. A chaque niveau de décomposition, le
signal d’approximation et le signal de détail sont décomposes.
L’extraction des coefficients d’ondelettes est suivie d une phase
d’identification du défaut et d’une phase de classification. La
méthode est dédiée au diagnostic de piles a combustible pour la
détection d’un défaut de noyage. Dans [4], la transformée en
ondelettes est appliquée au signal de tension. Combinée a I’étude
de I’énergie et de I’entropie de Shannon, I’approche permet la
détection d’un état de sur-steechiométrie cathodique dans une
pile & combustible.

Ce papier propose une approche innovante basée signal qui
permet de suivre 1’état de santé d’un systéme électrochimique

(pile & combustible a membrane échangeuse de protons et
batterie Lithium-ion). L’approche repose sur l’entropie de
Shannon qui est généralement utilisée pour déterminer la
quantité d’information contenue ou délivrée par un signal.

L’analyse de I’entropie est assez largement utilisée dans le
milieu médical pour éliminer le bruit des signaux tels
qu’encéphalogrammes ou électroencéphalogrammes pour une
meilleure détection de tumeurs ou autres pathologies [5-7].
L’approche par ondelettes permet le diagnostic de moteurs
électriques [8-10], la gestion d’énergie [11-13] et les réseaux
électriques [14-16].

L’approche repose sur I’analyse de 1’entropie du signal de
tension aux bornes de la source électrochimique puisqu’elle est
facilement accessible, méme sur un systéme embarqué. Ce choix
permet d’effectuer la mesure de fagon non intrusive et sans
surcodt (pas de capteur additionnel).

En premier lieu, I’évolution de la tension est mesurée en
continu au cours d'essais de longue durée, constituant la base de
données. Le signal est ensuite échantillonné pour permettre de
tester I’algorithme. Le cumul de tous les échantillons correspond
a I’évolution de I’état de santé du dispositif au cours du temps.
Le premier échantillon est défini comme 1’état de santé initial
(état de référence) et tous les autres sont évalués en fonction de
celui-ci. Charge ensuite a la méthode basée sur 1’entropie de
définir si le systéme se dégrade et a quelle vitesse.

Pour cela, la transformée en ondelettes filtre le signal de
tension afin de séparer les parties hautes fréquences et basses
fréquences et de se focaliser sur 1’étude du contenu des signaux
haute fréguence qui contiennent plus d’informations. La
transformée en ondelettes a pour principal avantage de conserver
les informations de temps et de fréquence tandis que I’entropie
permet de visualiser la variation de la quantité d’information
contenue dans le signal et donc de relever la possibilité d’une
défaillance selon ’ampleur de la variation.

L’article est organis¢ de la fagon suivante. Les
caractéristiques de la pile & combustible utilisée, les conditions
opératoires et les protocoles des tests, de vieillissement, sont
décrits dans la section 2. La section 3 décrit la méthode basée
signal utilisée et fournit des informations quant au choix de
I’ondelette sélectionnée. Les résultats obtenus en utilisant
I’entropie sont présentés dans la section 4. La partie 5 conclut
cet article.

2. MOYENS EXPERIMENTAUX

Les essais pile a combustible ont été réalisés sur un banc de tests
de 10 kW au sein de la fédération de recherche FCLAB. Le
synoptique et sa légende sont donnés en figure 1 et tableau 1. La



fréquence d’acquisition des mesures de tensions, de courants, et
des températures est de 1 Hz.
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Fig. 1 : Synoptique du banc de tests 10 kW

Tableau 1 : Tableau de correspondances des capteurs situés sur le banc
d’essais 10 kW

Description

Numéro du capteur

Courant (1)

1

3. METHODOLOGIE

Le signal de tension (signal d’entrée) est divisé en deux
parties (cf. fig. 2). Le signal « d’approximation » symbolisé A,
représente la partie basse fréquence et le signal de « détail »
symbolisé D représente la partie haute fréquence. La
transformée en ondelettes filtre le signal d’entrée f(t).

Le signal d’approximation est successivement décomposé en
deux nouveaux signaux : un signal de détail Dj+1 et un nouveau
signal d’approximation Aj+1. Le procédé décrit se répéte autant
de fois que de niveaux de décomposition i.
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Tension du stack (V) 2
Tensions de cellules (Vn) 2
Température du stack (Teauout) 6
Température d’entrée (TH2in) et de sortie
(TH2out) de ’hydrogéne

Température d’entrée (TAirin) et de sortie
(TAirout) de I’air

Humidité relative de I’hydrogéne en entrée
(HRH2in) et en sortie (HRH2out)

Humidité relative de I’air en entrée (HRAirin)
et en sortie (HRAIrout)

Pression de I’H2 en entrée (PH2in) et en sortie
(PH20ut)

Pression de I’Air en entrée (PAirin) et en sortie
(PAirout)

Différence de pression entre 1’anode et la
cathode (AP)

Débit d’H2 entrant (dH2in) 3
Débit d’ Air entrant (dAirin) 4
Débit d’eau du circuit de refroidissement 5
(dEau)

Une pile & combustible de type PEM de 5 cellules ayant une
surface active 100 cm? a été vieillie pendant 1800 heures dans
les conditions nominales de fonctionnement, données par le
fournisseur (cf. tableau 2), afin de maximiser la durée du test
avant d’atteindre le seuil limite de dégradation défini par le
département de 1’énergie américain (US DoE) comme étant 10%
de pertes de puissance [17]. Dans notre cas, un seuil de tension
limite est défini, selon les préconisations d’usage du fournisseur,
a 0.4 Vicellule.

La méthodologie a également été appliquées sur des données de
vieillissement en cyclage de batteries lithium-ion fournies par
EIFER. Une succession de cycles de charge et de décharge a été
appliquée et I’évolution temporelle de la tension est étudiée.

Tableau 2 : Conditions opératoires du stack 5 cellules

Parametre Valeur
Steechiométries anode/cathode 15/2
Pression relative H2/Air entrant 150/ 150 kPa
Différence de pression maximale admissible entre

, 50 kPa
I’anode et la cathode

Température 60 °C
Humidité relative anode/cathode 0/70%
Densité de courant 0.6 Alcm?

Filtre passe-haut

Filtre passe-bas
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Fig. 2. Décomposition par ondelettes d’un signal f(t)

A chaque rang de décomposition est associé une bande de
fréquence. Les limites des bandes de fréquences sont basées sur
la fréquence d’acquisition des signaux fs et le nombre de niveaux

de décomposition i. La bande de fréquences des signaux de

1

détails est comprise entre 2ﬁfs et %fs Hz et la bande

fréquences des signaux d’approximation est comprise entre 0 et
1 . ) S
2ﬁfs Hz, en fonction du rang de décomposition i.

Apres une étude de la littérature et suite a une évaluation des
différents types d’ondelettes orthogonales, notre choix se porte
sur I’ondelette de Daubechies d’ordre 4 (db4) pour sa bonne
adaptabilité aux systemes électrochimiques [18]. Le rang de
décomposition est calculé a partir de 1’équation (1) et donne lieu
a 5 niveaux pour la pile a combustible et 3 niveaux pour la
batterie Li-ion.

- 1] M

fs est la fréquence d’échantillonnage du signal

fc est la fréquence couverte par la source d’énergie utilisée,
respectivement [10* — 10-%] pour la pile a combustible et [102 -
10?] pour les batteries [19-20].

|. ] est la valeur entiére inférieure

Suite & la décomposition du signal, I’entropie relative (RWP)
est calculée selon 1’équation (2).

RWP =Y,p; *In (2—;) @)



La RWP permet d’évaluer le degré de similitude entre deux
différents signaux en se basant sur les distributions énergétiques
[21]. Elle s’exprime par la somme des coefficients d’ondelettes
pj dans une gamme de fréquence choisie au cours du temps [22].
Un signal de référence g permet le calcul de I’entropie relative.
Dans notre étude, le signal g est une portion du signal de tension
recueillie en début de vie du systeme (t=0). Cela permet
d’évaluer le vicillissement du systétme et sa perte de
performances au cours du temps.

4. RESULTATS EXPERIMENTAUX

4.1. Test de vieillissement batterie

Le test de vieillissement dure 1400 heures au cours
desquelles 200 cycles de charge/décharge sont répétés a une
température de 45°C. La figure 3 présente 1’évolution de la
tension relevée aux bornes de la batterie en fonction du nombre
de cycles. Deux pertes de performances sont visibles apres 25 et
125 cycles de charge/décharge. Afin de les détecter, le signal de
tension est découpé en morceaux comprenant 25 cycles chacun.
Une portion du signal a 1’état initial a t=0 est définie comme
signal de référence (état sain, sans vieillissement).
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Fig. 3. Evolution de la tension aux bornes de la batterie en fonction du nombre
de cycles de charge/décharge

Apres avoir appliqué la transformée en ondelettes (db4 et
i=3), on représente 1’entropie relative (cf. équation 2) en fonction
du nombre de cycles de charge/décharge (cf. fig. 4).
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Fig. 4. Evolution de I’entropie relative en fonction du nombre de cycles de
charge/décharge

On remarque deux pics au bout de 25 et 125 cycles sur la
figure 4, correspondant a une variation de ’entropie. Autrement
dit, la portion du signal a 1’état initial (signal de référence q) est
différente des portions de signaux a 25 et 125 cycles. Ces deux
fluctuations correspondent aux deux chutes de tension visibles
sur la figure 3.

4.2.  Test de vieillissement pile a combustible

Le stack est vieilli pendant 1800 heures a courant nominal
constant de 60 A. La figure 5 présente 1’évolution de la tension

relevée aux bornes du stack au cours du temps. Des
caractérisations statiques et dynamiques sont réalisées de facon
hebdomadaire afin de quantifier la dégradation du systéme. Une
courbe de polarisation et cinq spectres d’impédance pour
plusieurs densités de courant, sont relevés a ces occasions. Cela
correspond aux pics de tension présents de fagon périodiques sur
la figure 5. Ainsi le signal de tension subit un pré-traitement afin
de les supprimer. On observe qu'apres chaque caractérisation, les
performances sont temporairement améliorées. Ce sont les
phénoménes de dégradations dites réversibles et irréversibles.
Lorsque les conditions opératoires auxquelles fonctionne la pile
a combustible sont brusquement modifiées, les conditions
d’humidification et de débits sont également différentes et
peuvent conduire a ce phénomene. Davantage de précisions sont
données dans I’article de Jouin et al. [23].

Afin d’évaluer la dégradation de la pile a combustible au cours
du temps, nous considérons chaque portion de signal ou la pile
fonctionne dans conditions de tests données dans le tableau 2.
On note ainsi 13 semaines de fonctionnement, soient 13 portions
de signal de tension. La premiére portion servira de signal de
référence q lors du calcul de la RWP.
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Fig. 5. Evolution temporelle de la tension de la pile & combustible aux bornes
du stack

L’ondelette de Daubechies d’ordre 4 (db4) est utilisée pour
I’étude afin de vérifier un premier point en vue de la
généralisation de la méthode & différents dispositifs
électrochimiques. Pour ce qui est du rang de décomposition, il
est ajusté a I’aide de 1’équation 1 et donne i=5. L’entropie
relative en fonction du nombre de cycles de charge/décharge est
représentée sur la figure 6.
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Fig. 6. Evolution de I’entropie relative en fonction du nombre de semaines
(entre 2 caractérisations matérialisées par les pics)

Jusqu’a 1000 heures de fonctionnement, la pile a
combustible se dégrade peu et de fagon réguliere. Au-dela, la
vitesse de dégradation s’accroit de manicre significative. Aussi,
on observe une faible variation de I’entropie relative au cours du
temps sur la figure 5.



Toutefois, quelques fluctuations apparaissent et deux
hypotheses sont avancées pour les expliquer :

- Hypothése n°1 :
Les portions de signal ont une durée trop grande. La
tension fluctue de maniére importante. Les conditions
opératoires ne sont pas stabilisées sur la portion de
signal considérée.

- Hypothése n°2 :
Les phénomeénes de dégradations
réversibles/irréversibles, aprés les caractérisations (ou
arrét du systeme), impliquent un regain temporaire des
performances.

Aprés 4 semaines de fonctionnement, on observe une
variation importante de I’entropie, favorisant I’hypothése n°2
qui suggere l’influe d’un regain de performances apres
caractérisations. En effet, le phénoméne de réversibilité de la
dégradation est trés important a cet instant de 1’essai. La portion
du signal correspondante est matérialisée par un cercle sur la
figure 5. D’autres fluctuations de I’entropie sont également
visibles a d’autres instants, tels qu’aprés 6 semaines ou en fin de
test (12 semaines). Dans ces cas-1a, ce sera plutdt I’hypothése 1
qui sera avancée.

Naturellement, 1’approche par ondelettes est sensible a ces
deux hypotheses. Cela implique un prétraitement rigoureux des
données préalablement au calcul de I’entropie relative.

Néanmoins, il est nécessaire de souligner que 1’entropie
relative varie trés peu au cours du temps au vue de I’échelle des
ordonnées : [0 —0.01]. Cela signifie que la dégradation subie par
la pile & combustible est faible. En comparaison, 1’entropie pour
I’essai de vieillissement sur les batteries varie dans une gamme
[0-0.25].

Ces plages de variations sont un indicateur qui permet de
déterminer le degré de similitude entre les deux signaux
comparés et d’en déduire une différence d’intensité de la
dégradation (ou d’un défaut). Dans le cas ou cette approche
serait combinée a une approche de contrdle tolérant aux défauts,
cela permettrait, aprés action du correcteur, d’en déduire si
I’action a été efficace ou si elle doit étre renforcée.

5. CONCLUSION

L'efficacité de la combinaison du traitement par ondelettes et
du calcul de I'entropie de Shannon a été validée avec succés pour
le suivi de I'état de santé de 2 dispositifs électrochimiques: une
pile a combustible de type PEM et une batterie lithium-ion. Par
un simple suivi de 1’évolution de la tension au cours du temps
ou en fonction d’un nombre de répétitions (cycles de
charge/décharge), cette approche innovante a permis d'estimer
précisément et de maniére fiable 1’état de santé de chaque
dispositif. Cela ouvre la voie & une amélioration de ’efficacité
du systéme de gestion d'une batterie en vue d'un allongement de
sa durée de vie. Il en est de méme pour une pile & combustible
ou l'estimation de son état de santé permet de mieux contenir la
dégradation en gérant les défaillances. L’entropie permet aussi
d'estimer la vitesse de dégradation (sévérité d’un défaut) en
fonction de I’amplitude de la RWP.

De plus, I'utilisation d'une méme ondelette laisse entrevoir
une généralisation de la méthode a d’autres dispositifs.

De futurs travaux seront engagés pour améliorer le
prétraitement des données afin d’augmenter [’efficacité de
I’approche. En effet, 1’échantillonnage du signal s'est révélé
important pour une bonne détection de 1’état de santé. Des
travaux d’optimisation de la période d’échantillonnage doivent

ainsi étre mis en ceuvre afin de pallier aux problémes de stabilité
des conditions opératoires.
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