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A célula a combustivel (CaC) ¢ um dispositivo que, essencialmente, converte
energia quimica diretamente em energia elétrica, através de reagdes eletroquimicas
envolvendo os gases hidrogénio e oxigénio, e apresenta elevada eficiéncia se comparada
com outras tecnologias de geragdo de energia elétrica. A célula a combustivel do tipo
PEM, em particular, ¢ a tecnologia de CaC mais comercializada atualmente no mundo e
alvo de intensa pesquisa, tanto na academia como na industria.

Este trabalho apresenta um estudo de modelagem de empilhamentos de células a
combustivel PEM (empilhamentos PEM) considerando-os como sistemas variantes no
tempo. Uma andlise experimental ¢ conduzida visando validar a hipotese de que tais
dispositivos apresentam comportamento variante no tempo e uma técnica de
identificacdo de sistemas baseada em redes neurais recorrentes ¢ proposta para modelar
tal comportamento, tendo em vista aplicacdes de controle em tempo real e controle
preditivo. Mostra-se a aplicacdo desta técnica no desenvolvimento de modelos de
predicdo de dois empilhamentos PEM comerciais operando sob diferentes regimes de
carga. Os modelos desenvolvidos segundo a metodologia proposta foram capazes de
predizer a resposta dinamica de tensdo dos empilhamentos estudados com erro inferior a

1 % na maior parte dos casos.
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MODELING OF PEM FUEL CELL STACKS BY NEURAL NETWORKS

Francisco da Costa Lopes

September/2013

Advisor: Edson Hirokazu Watanabe

Department: Electrical Engineering

A fuel cell is a device that, essentially, converts chemical energy into electrical
energy through electrochemical reactions involving hydrogen and oxygen gases, and
presents higher efficiency if compared with other electrical energy generation
technologies. The Proton Exchange Membrane Fuel Cell (PEMFC), in particular, is the
most sold technology of fuel cell around the world and it is subject of intense research
in the academy and in the industry.

This work shows a modeling study of PEMFC stacks, considering them as time-
varying systems. An experimental analysis is conducted aiming at validating the
hypothesis that such devices present time-varying behavior. A system identification
technique based on recurrent neural networks is presented to model such behavior,
aiming real-time and predictive control applications. It is demonstrated the use of this
technique to develop prediction models of two commercial PEMFC stacks operating
under different load schemes. The models developed according to the proposed
methodology were able to predict the voltage dynamic response of the studied stacks

with an error below 1 % in most cases.
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1 Introducao

( jélulas a combustivel sdo dispositivos que, essencialmente, convertem energia
quimica diretamente em energia elétrica. Esta conversdo se dé através de reacdes
eletroquimicas de oxidacdo' de um combustivel — usualmente hidrogénio diatdmico

(H2) — e reducdo do oxigénio (O,), produzindo 4gua como subproduto, como mostra:

Hy —»2H  +2¢

+ (1-1)
%502 +2H" + 2¢ — H2O.

A célula a combustivel também produz calor, mas em decorréncia das perdas (ou

irreversibilidades) das reacdes eletroquimicas.

Uma célula a combustivel ¢ composta basicamente de dois eletrodos — um
anodo e um catodo — separados por um eletrdlito, que pode ser sélido ou liquido,
conforme mostra a Figura 1-1. No anodo ocorre a cisdo da molécula de hidrogénio e a
consequente liberacdo de dois protons (2H") e dois elétrons. Os elétrons circulam por
um circuito externo, realizando trabalho elétrico. Os prétons atravessam o eletrdlito e
alcancam o catodo, onde se combinam com os elétrons € com o oxigénio para formar

agua.

Ao contrario do que ocorre em sistemas de geracao de energia elétrica baseados
em maquinas térmicas, que requerem etapas intermedidrias de conversdo de energia, as
células a combustivel convertem a energia quimica do combustivel diretamente em
energia elétrica, sem haver combustdo, o que faz com que o processo de geracdo a partir
destas seja mais eficiente. Além disso, as células a combustivel ndo estdo sujeitas ao

o A . 2 o , . , .
limite de eficiéncia de Carnot” como estdo as maquinas térmicas.

! Oxidagdo: reagdo onde ocorre perda de elétrons. Redugio: reagdo onde ocorre ganho de elétrons.
? Limite de eficiéncia de Carnot: eficiéncia maxima tedrica que uma maquina térmica pode alcangar e que
depende apenas das temperaturas das fontes quente e fria em que a maquina opera.



Circuito elétrico

Oxigénio

Hidrogénio — (dO ar)

/\/\/\/;\v\: Calor
/\N
o~

Saida de
hidrogénio <
nao reagido

== Ar + Vapor
o°

Catodo

Anodo .
Eletrdlito

Figura 1-1 — Estrutura bésica de uma célula a combustivel.

1.1 Tipos de células a combustivel

O eletrdlito de uma célula a combustivel — abreviadamente, CaC — pode ser
construido de diversos materiais e ¢ tal esta diversidade que as células a combustivel sdo
classificadas segundo o eletrélito que utilizam [1]. Sendo assim, as principais células a

combustivel sdo:

e (¢lula PEM ou PEMFC (Proton Exchange Membrane Fuel Cell): utiliza
membrana trocadora de protons como eletrélito. A sigla PEM pode significar
também Polymer Electrolyte Membrane (membrana eletrolitica polimérica),
uma vez que o eletrélito ¢ um polimero a base de politetrafluoroetileno
(PTFE). A CaC do tipo PEM ¢ ainda chamada de célula de eletrdlito
polimérico solido (Solid Polymer Electrolyte Fuel Cell - SPEFC) ou
simplesmente célula de polimero sélido (Solid Polymer Fuel Cell - SPFC).

e (C¢lula alcalina ou AFC (Alkaline Fuel Cell): utiliza eletrolito alcalino,
usualmente solu¢do de hidroxido de potéssio ou hidroxido de sddio. Neste

caso, o ion hidroxila (OH") é que se locomove pelo eletrdlito.



e (¢lula de 6xido so6lido ou SOFC (Solid Oxide Fuel Cell): o eletrélito é feito
de material cerdmico, geralmente a base de zirconia (nome comum do

diéxido de zircdnio, ZrO;), onde os ions moveis sdo ions O

e (¢lula de acido fosforico ou PAFC (Phosphoric Acid Fuel Cell): utiliza
acido fosforico (H3PO4) puro como eletrodlito e, assim como na célula PEM,
os ions moveis sdo os fons H'. Esta CaC foi a que primeiro alcangou estagio
de comercializagdo e, atualmente, existem unidades comerciais deste tipo de

CaC operando ao redor do mundo.

e (élula de carbonatos fundidos ou MCFC (Molten Carbonate Fuel Cell): o
eletrolito desta CaC ¢ composto por uma mistura de carbonatos de litio,

potéssio e sodio fundidos a alta temperatura.

e (Célula de metanol direto ou DMFC (Direct Methanol Fuel Cell): assim
como na célula PEM, a célula de metanol direto utiliza membrana trocadora
de protons como eletrdlito. No entanto, seus eletrodos sao construidos de
forma diferenciada para utilizar o metanol (CH30H) como combustivel ao
invés do hidrogénio puro. Sao empregados dois metais como catalisadores
(platina e ruténio) ao contrario da célula PEM que utiliza apenas um
(platina). Além disso, para ter um desempenho semelhante ao da CaC do tipo
PEM, uma carga maior desses catalisadores ¢ empregada, o que eleva o seu

custo.

1.2 Histérico do desenvolvimento de células a combustivel

A primeira demonstragdo de uma célula a combustivel foi feita pelo cientista
britanico William R. Grove em 1839, baseado na observacao da reacao de eletrolise da
agua [1][2]. Ao retirar a fonte de energia do eletrolisador e colocar um amperimetro em
seu lugar, William observou uma pequena corrente elétrica fluindo no circuito externo

conectado entre os eletrodos.

A primeira célula a combustivel funcional resultou de um trabalho iniciado na
década de 30 pelo engenheiro britanico Francis Thomas Bacon. A célula construida foi
apresentada no final da década de 50 e era do tipo alcalina com poténcia de 5 kW [1]-

[3]. A pesquisa de Bacon envolvia tanto células a combustivel como eletrolisadores e



estava focada predominantemente na utilizagdo destes dispositivos em sistemas de
armazenamento de energia [4]. O engenheiro foi um dos pioneiros em propor a
produgdo de hidrogénio a partir de energia elétrica de baixo custo proveniente de fontes

renovaveis, como as usinas hidrelétricas [5].

Mais tarde, na década de 60, se deu o desenvolvimento da primeira célula a
combustivel de polimero soélido ou SPFC (Solid Polymer Fuel Cell), como era
denominada a CaC do tipo PEM na época, para utilizacdo em programas espaciais da
NASA (National Aeronautics and Space Administration). De fato, até a década de 80, o
que mais impulsionou o desenvolvimento da tecnologia PEM foram aplicagdes
espaciais. Em 1964, a General Electric (GE) desenvolveu membranas eletroliticas com
tempo de vida de cerca de 500 horas para utilizagdo em SPFCs. Estas primeiras células
de polimero solido da GE foram utilizadas em sete missdes do Projeto Gemini [3][6] e,
apesar do reduzido tempo de vida do eletrélito, apresentaram desempenho satisfatorio

fornecendo de forma confiavel 1 kW de energia ao veiculo espacial [3].

Ainda na década de 60, a empresa francesa Dupont apresentou a membrana
polimérica Nafion, que foi adaptada pela GE para ser utilizada como eletrdlito em
células do tipo PEM. Testes mostraram que esta membrana apresentou durabilidade
bastante superior a das suas antecessoras, cerca de 57.000 horas [6]. No entanto, o
gerenciamento de 4gua no eletrodo e no eletrdlito era um problema ainda ndo
equacionado na época. Além disso, a célula PEM apresentava baixa densidade de

poténcia em comparagdo com as células alcalinas.

No Brasil, na década de 70, a professora Aida Espinola, a pedido do Centro
Tecnologico Aeroespacial (CTA), iniciou o desenvolvimento de pilhas a combustivel —
outra denominagdo frequente das células a combustivel — para gera¢do de energia a
bordo de satélites. Em 1975, a linha de pesquisa com células a combustivel foi instituida
na COPPE/UFRIJ sob a coordenagdo da Prof. Espinola com foco no estudo de células

alcalinas [7][8] e no desenvolvimento de materiais para células a combustivel [9].

Em 1984, a recém-criada empresa canadense Ballard Power Systems comecou a
aperfeicoar a tecnologia PEM com o intuito de torna-la vidvel técnica e
economicamente para aplicagdes terrestres, visando especificamente aplicagdes

militares e comerciais [6]. A utilizagdo de uma nova membrana condutora de ions



fabricada pela Dow Chemical e o uso de grafite em lugar do niobio como material
constituinte das placas distribuidoras de fluxo de gases, permitiu a Ballard reduzir os
custos e elevar a densidade de poténcia de suas células PEM [4][6]. Posteriormente, a
Dupont também aperfeicoou sua membrana Nafion, de modo a entregar 50% a mais de
corrente maxima em uma CaC unitaria utilizando esta membrana como eletrolito. Em
1986, um trabalho desenvolvido pelo Laboratorio Los Alamos (EUA) reportou bom
desempenho de células PEM operando com menor carga de catalisadores de platina nos
eletrodos — 0,4 mg/cm’® ao invés de 8 mg/ecm® por célula — [6], o que também

contribuiu para a reducdo dos custos de uma CaC PEM.

Em 1987, a Ballard entregou um de seus primeiros modelos de empilhamento
(stack) — um arranjo de CaCs unitarias conectadas eletricamente em série — a Perry
Energy Systems para utilizagdo em um submarino nao-tripulado. O empilhamento era
composto por 54 células unitarias e com poténcia de 2 kW. Pouco tempo depois, um
novo modelo de mesmo volume, mas com poténcia de 4,5 kW, foi introduzido para ser

utilizado no fornecimento de toda a energia de um submarino com dois tripulantes [6].

Em 1993, o primeiro 6nibus alimentado por células a combustivel do tipo PEM
foi construido pela Ballard. Ao final do século XX, praticamente todos os fabricantes
automobilisticos tinham construido e demonstrado um veiculo alimentado com células a

combustivel [2].

Durante a primeira década do século XXI, a preocupacdo ambiental em reduzir
as emissdes de gases de efeito estufa levou governos a langarem medidas de incentivo a
pesquisa com células a combustivel, a nivel nacional [10][11] e internacional [12], e
motivou a criagdo do IPHE®, organismo internacional cuja finalidade é a de promover a
transicdo da economia atual para a Economia do Hidrogénio. Em paralelo, subsidios
dados aos fabricantes de CaCs, principalmente no ambito internacional, proporcionaram
o aumento da producao de empilhamentos, especialmente os do tipo PEM, favorecendo

o crescimento da Industria de células a combustivel [13][14].

Em 2012, estima-se que a quantidade de células a combustivel comercializada
no mundo foi de cerca de 80.000 unidades, totalizando quase 180 MW de poténcia

instalada [14], englobando os trés tipos de aplicacdes basicas de CaCs: portateis,

3 International Partnership for Hydrogen and Fuel Cells in the Economy.



estaciondrias e veiculares. No que se refere a aplicacOes estaciondrias, as células a
combustivel apresentam grande potencial de utilizacdo no dmbito da geracao distribuida
[15], tanto em aplicacdes conectadas a rede, como em uso isolado, o que vem sendo
confirmado por fatos recentes. A instalacdo de plantas da ordem de mega-watts
fornecendo energia para as redes elétricas locais ou em paralelo com as mesmas ¢ uma
realidade em alguns paises. Na Coréia do Sul (Republica da Coréia), a cidade de Daegu
detém a maior planta de geragdo com CaCs do mundo até o momento, um parque de
geracdo de 11,2 MW fornecendo energia para rede local, com perspectiva de ampliagdo
para 50 MW até o fim de 2013 [14]. Nos Estados Unidos, diversos datacenters de
grandes corporagdes sdao alimentados por células a combustivel em paralelo com outras
fontes renovaveis de energia e a rede elétrica local [14], de modo a entregar energia de

altissima qualidade (prime power) de forma ininterrupta aos servidores de dados.

1.3 Aplicacbes de células a combustivel no ambito da
engenharia elétrica

Historicamente, as areas de quimica e de engenharia de materiais foram as que
mais se dedicaram a pesquisa com células a combustivel. De fato, estas 4reas estdo mais
intimamente relacionadas ao desenvolvimento da tecnologia da célula a combustivel por
esta se tratar essencialmente de um dispositivo eletroquimico, onde sdo empregados
materiais diferenciados que sdo objetos de intensa pesquisa. No ambito da engenharia
elétrica, a pesquisa com células a combustivel apresentou crescimento expressivo
somente a partir do inicio do século XXI, quando estas atingiram certo nivel de
maturidade tecnologica e unidades comerciais do tipo PEM comecgaram a ser produzidas
em maior escala [13]. O aumento no nimero de trabalhos relacionados a células a
combustivel publicados em periddicos relevantes da area ao longo deste periodo
evidencia este crescimento, como mostra a Figura 1-2 para alguns Transactions do

IEEE.

Diversos estudos envolvendo integracao de células a combustivel a rede elétrica
(grid integration) [16]-[20] e aplicagdes em sistemas elétricos isolados (stand-alone
applicattions) [21]-[22], sdo reportados na literatura. Em [16] € apresentado um sistema
que emprega células a combustivel para a mitigagdo de afundamentos de tensdo (voltage
sags) em uma rede de distribuicao local. O estudo apresentado em [17] aborda questdes

relacionadas a prote¢ao de células a combustivel conectadas a rede de distribuicao.



Miao et al. [18][19] fazem uma investigacao sobre o impacto da conexao de uma CaC a
um sistema de distribui¢do no que se refere a estabilidade do mesmo e propdem um
controlador para a CaC com o intuito de atenuar oscilagdes transitorias da rede. Em [20]
os autores propdem diversos arranjos de empilhamentos de CaCs e configuragdes de
circuito para conexdao a rede elétrica. Em [21]-[22] sdo apresentados estudos
relacionados a sistemas hibridos de geracdo constituidos por células a combustivel e
outras fontes renovaveis de energia conectadas a uma microrrede isolada da rede

elétrica convencional.

40

35+

30+

25+

OIndustry Applications
OEnergy Conversion
B Industrial Electronics
B Power Electronics

20+

15+

Ne de publica¢ées contendo a expresséo "fuel cell" no titulo

2000 2001 2002 2003 2004 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011
Ano

Figura 1-2 — Numero de artigos em Transactions do IEEE contendo a expresséo “fuel cell” no titulo
(consulta realizada em fev/2012).

1.3.1 Sistemas de condicionamento de poténcia para células a

combustivel

Células a combustivel sdo dispositivos cuja tensdo varia de forma ndo-linear
com a corrente e geram energia em corrente continua (CC) e ndo em alternada (CA)
como ¢ requerido na maioria das aplicagdes. Além disso, apresentam baixa tensdo em
seus terminais de saida — a tensdo média de operagdao de um empilhamento de 5 kW ¢
algo em torno de 50 V — e resposta lenta a solicitacdes bruscas de poténcia. Em razdo
disto, é necessario incluir circuitos eletronicos de condicionamento de poténcia — e,
eventualmente, acumuladores de energia, como ultracapacitores e baterias — para
realizar a interface elétrica adequada entre o empilhamento de CaCs e a carga/rede

elétrica e mitigar os inconvenientes descritos acima. Basicamente, sdo empregados



conversores CC/CC e CC/CA (inversores) com seus respectivos sistemas de controle

para realizar esta interface.

Uma ampla revisdo de conversores de poténcia especificos para uso com células
a combustivel ¢ apresentada por Yu et al. [23] que, além de inversores, propdem
topologias de conversores CC/CC e arquiteturas mais complexas para agregar varios
empilhamentos de células a combustivel visando aplicagdes em poténcias elevadas.
Uma extensa revisdo da literatura sobre topologias de inversores monofasicos para
utilizagcdo em sistemas de geracdo distribuida em geral e de baixa poténcia ¢ feita por
Xue et al. em [24]. Carrasco et al. ¢ Blaabjerg et al. apresentam em [25] e [26],
respectivamente, diversos sistemas eletronicos de poténcia para integracao de fontes
renovaveis e sistemas de armazenamento de energia a rede elétrica, incluindo células a
combustivel e eletrolizadores para producdo de hidrogénio. Uma interface de
condicionamento de poténcia de baixo custo especifica para aplica¢des residenciais de

células a combustivel ¢ apresentada por Wang et al. em [27].

1.4 ldentificacdo do problema
1.4.1 Preambulo

A experiéncia e a literatura mostram que apés um periodo de inatividade, um
empilhamento PEM ndo fornece a sua poténcia nominal logo que entra em operagao
[28][29]. Dependendo das condicdes operacionais, dos aspectos construtivos, da
extensao do periodo de inatividade e da idade do empilhamento, a capacidade nominal ¢é
parcial ou totalmente restaurada apds sucessivas aplica¢des de carga, o que pode levar

algumas horas ou até mesmo dias.

Mesmo apo6s o empilhamento ter alcancado certo nivel de poténcia, flutuagdes
nas condi¢des operacionais internas de cada CaC, ndo observdveis externamente,
provocam variagdes na tensdo do empilhamento, mesmo que os pardmetros
operacionais observados externamente se mantenham constantes, levando o

empilhamento a apresentar um comportamento variante no tempo” [30][31]. De

acordo com Biichi [32], este fendmeno ocorre predominantemente ¢ de forma mais

acentuada em empilhamentos de meia idade.

* Entende-se como sistema variante no tempo o sistema cuja resposta a uma entrada atrasada de t
segundos, x(t-t), ndo é simplesmente a saida y(t) deslocada no tempo pelos mesmos t segundos, y(t-t).
Em outras palavras, sdo sistemas cujos pardmetros ou coeficientes variam em fung¢do do tempo.



Modelos eletroquimicos classicos, como os apresentados em [33]-[40], s3o em
sua maioria desenvolvidos para representar CaCs unitarias e, apesar de muito bem
fundamentados, frequentemente sdo incapazes de predizer com exatiddo a tensdo
terminal de um empilhamento PEM, pois requerem para sua implementagdo o
conhecimento de parametros de dificil mensuracdo em um empilhamento multi-células
real, como temperaturas e pressoes internas e contetido de 4gua de cada CaC. Em outras

palavras, apesar de se conhecer gualitativamente os fenomenos eletroquimicos,

termodinamicos e de transporte de massa que ocorrem em um empilhamento PEM, ndo
¢ possivel guantificd-los facilmente em uma unidade multi-células — pois ocorrem
internamente ¢ de forma ndo uniforme — e as variaveis termodinamicas medidas

externamente pouco informam sobre os estados internos do empilhamento.

1.4.2 Fundamentacao

Sabe-se que internamente ha uma infinidade de fendmenos acontecendo
simultaneamente e de forma dindmica durante o funcionamento de um empilhamento de
CaCs. Segundo Biichi [32], “células em diferentes localizagdes em um empilhamento
ndo apenas estdo sujeitas a diferencas sistematicas nas condi¢des operacionais, mas sao
também afetadas por desvios estocasticos das condi¢des médias”. Estas diferengas no
comportamento das células de um empilhamento se tornam mais evidentes conforme a

idade do empilhamento, devido ao envelhecimento dos componentes.

A constru¢do de um empilhamento por meio de placas bipolares [1] permite que
as CaCs sejam conectadas eletricamente em série ¢ alimentadas com os gases reagentes
em paralelo. Enquanto que esta configuragdo permite que uma mesma corrente flua por
todas as CaCs, individualmente as células estdo sujeitas a variagdes no fluxo de
reagentes. Estas variagdes derivam de diferencas construtivas de cada placa, da posi¢ao
da CaC no empilhamento (inicio, meio ou fim) e de pequenas variagdes nas condigdes
operacionais internas, como a condensacao desigual de agua ao longo do empilhamento
[32]. Com isto, apesar de fluir uma mesma corrente em todas as CaCs, suas tensdes

nunca sao idénticas.

Conforme apontado por Springer [33], a hidratagdo da membrana tem um papel
crucial no desempenho da célula a combustivel PEM. Quanto maior a quantidade de
agua retida na membrana, maior ¢ a sua condutividade protonica e menores serdo as

perdas Ohmicas. Por sua vez, uma membrana pouco hidratada apresenta baixa



condutividade protonica e, assim, contribui para aumentar as perdas Shmicas. No
entanto, ¢ dificil garantir uma distribuicdo homogénea de dgua por todo o empilhamento
e mesmo em uma unica CaC, conforme analisado por Amphlett et al. em [35] e

demonstrado por Lee et al. em [39].

Em algumas situagdes de operagdo, a agua produzida por uma CaC sofre
condensag¢do e pode se acumular em torno da regido dos eletrodos (catodo ou anodo) —
mais especificamente na camada de difusdo de gases, denominada GDL (Gas Diffusion
Layer) — provocando encharcamento destes (cathode flooding, anode flooding)
[30][41] e obstrugdo dos poros por onde os gases reagentes deveriam passar,
inutilizando assim parte da area de reacao do eletrodo afetado. De forma semelhante,
parte da agua produzida pode ser carreada na forma de goticulas pela corrente de ar para
os canais de fluxo de outras CaCs, levando as mesmas consequéncias. Este fendmeno
ocorre de forma estocastica [32] e leva a flutuagdes no fornecimento de reagentes e
consequente inanicdo (depleg¢dao) temporaria e local de algumas CaCs, causando

variagdo de tensao nas CaCs afetadas.

Outro motivo que leva a operacgdo irregular e/ou alteragcdes no desempenho de
uma unidade PEM ¢ que ndo ha uma distribui¢do uniforme de temperatura em todo o
empilhamento. De fato, ¢ esperado que gradientes de temperatura se formem ao longo
do empilhamento [35] e mesmo sobre uma Unica célula, como demonstrou Lee et al.
[39], e uma uniformizagdo de temperatura em toda a extensdo do empilhamento ndo ¢
esperada. Como a temperatura influencia diretamente a cinética das reagdes
eletroquimicas [35][42], gradientes de temperatura proporcionam tensdes desiguais nas

células do empilhamento e variacdes na sua tensdo terminal (global).

A desativacdo dos catalisadores de platina (Pt) presentes nos eletrodos das CaCs
unitarias ¢ outro fendmeno que provoca variagdes no desempenho do empilhamento e
leva a uma aparente perda de poténcia. Esta desativagcdo pode ser devida a contaminagao
dos sitios cataliticos por monédxido de carbono — o mondxido de carbono ocupa os
sitios cataliticos de platina, tornando-os indisponiveis [1] — ou por enxofre na forma de
H,S, SO, ou COS, conforme reportado por Gould et al. em [43]. No caso de
contaminagdo por enxofre, Gould et al. afirmam que a atividade dos catalisadores pode
ser parcialmente restabelecida por sucessivas aplicacdes de carga aos terminais do

empilhamento.
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1.4.3 Modelos de CaCs PEM utilizados na engenharia elétrica

A maior parte dos modelos utilizados em aplicacdes elétricas [44]-[51] deriva
dos modelos eletroquimicos classicos. A dificuldade em determinar certos parametros
— como coeficientes eletroquimicos, que em alguns casos variam com a temperatura, o
real estado de hidratacdo das membranas e a area efetiva do eletrélito — faz com que
seja necessario realizar aproximacdes e suposicdes de modo a adequar estes modelos ao
objetivo proposto. Sendo assim, estes modelos tornam-se validos para aplicagdes
especificas somente. Na literatura encontram-se diversos exemplos de modelos de
origem eletroquimica adaptados a aplicagdes elétricas. Corréa ef al. [44] e Moreira et al.
[45] fazem adaptag¢des nos modelos eletroquimicos cléssicos reportados em [35], [36] e
[40] para tornd-los adequados para representar o comportamento de empilhamentos
comerciais de CaCs. Os modelos apresentados por Choi ef al. em [46] e por Fontes et
al. em [47] propdem a representagdo de empilhamentos PEM por meio de circuito
elétrico equivalente, com o intuito de investigar a influéncia dos harmonicos de corrente
no desempenho do empilhamento. A modelagem por meio de circuitos elétricos ¢
tratada também por Wang e Nehir em profundidade em [48] e [49], porém com outro
objetivo, o da aplicagdo em simuladores de circuito. Um modelo orientado para o
projeto de sistemas de controle e otimizacdo da operagdo de um empilhamento ¢
apresentado por Del Real et al. em [50] e outro para utilizagdo em simuladores em
tempo real ¢ descrito por Jung et al. em [51]. Aplicacdes destes modelos em estudos
relacionados a sistemas de controle sdo encontradas, por exemplo, em [52] e [53].

Alternativamente, Marignetti et al. [54] recorrem a uma analise de desempenho
experimental para caracterizar o comportamento de um empilhamento ao invés de
empregar modelos com base eletroquimica. Modelos comportamentais, como o0s
reportados em [55]-[59], sdo também utilizados com freqiiéncia como uma alternativa
aos modelos fisicos. Estes modelos se baseiam em técnicas de inteligéncia artificial e/ou
identificacdo de sistemas’ [60] para predizer a tensdo do empilhamento, prescindindo
do conhecimento de alguns pardmetros termodinamicos e eletroquimicos internos. Deste
modo, representam o sistema como uma caixa-preta (black-box modeling), ou em
alguns casos como caixa-cinza (modelos hibridos) [60]. Dentre as diversas técnicas de

identificacdo de sistemas, as redes neurais artificiais (RNA) sdo uma das ferramentas

> Segundo Nergaard, “identificacio de sistemas (system identification) ¢ a tarefa de inferir uma descrigéo
matematica, um modelo, de um sistema dindmico a partir de uma série de medi¢des no sistema.”
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mais empregadas na modelagem de células a combustivel. Como exemplo, modelos
estaticos de células a combustivel PEM baseados em RNAs do tipo feedforward sao
descritos em [55]-[57], enquanto que um modelo mais complexo desenvolvido com
redes neurais recorrentes ¢ apresentado em [58] para predizer o comportamento estatico
e dindmico de um empilhamento de CaCs. Em [59], os autores empregam RNAs para

modelar a dindmica da temperatura e da resisténcia interna de um empilhamento de

CaCs.

1.5 Motivacgao

Todos os modelos mencionados anteriormente empregam variaveis
termodindmicas como entradas do modelo e pouca informagao pode ser inferida sobre
os estados internos ndo-observdveis do empilhamento e sua influéncia sobre as
variagdes de tensdo. Na impossibilidade de medir os pardmetros e/ou varidveis de
estado internas que influenciam a tensdo terminal do empilhamento — e que seriam as
variaveis de entrada de um modelo eletroquimico — pode-se, de outro modo, observar
os efeitos provocados pela variagdo destes parametros. Uma vez que a tensdo reflete de
alguma forma a condi¢do operacional interna média do empilhamento, a propria tensdo
pode ser utilizada como uma variavel de entrada do modelo. Isto pode ser realizado com
redes neurais recorrentes utilizando os valores precedentes de tensdo como entrada — e
também a corrente ou resisténcia de carga, naturalmente — como ¢ apontado por Alippi

e Piuri [61].

1.6 Objetivos

Nesta tese, redes neurais recorrentes € feedforward sao empregadas para modelar
o comportamento de empilhamentos de células a combustivel PEM. Mais

especificamente, este trabalho tem os seguintes objetivos:

e Apresentar uma revisdo e uma andlise critica dos modelos de CaCs PEM

comumente utilizados na engenharia elétrica, destacando suas limita¢des de uso;

e Descrever o comportamento variante no tempo — caracterizado por diferentes
curvas de polarizagio V-1 obtidas apdés um periodo de inatividade do
empilhamento e variagdes de tensdo causadas por flutuacdes nos pardmetros

e/ou varidveis de estado internos — de empilhamentos PEM e validar esta
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hipotese através de uma andlise experimental, apresentando as possiveis causas

dos fendmenos com base nos trabalhos cladssicos da literatura eletroquimica;

Apresentar uma metodologia de modelagem comportamental (“‘caixa-preta”)
baseada em redes neurais recorrentes capaz de reproduzir o comportamento
dindmico de um empilhamento PEM nas situagdes descritas acima, validado
através de resultados experimentais obtidos com empilhamentos comerciais.
Este modelo ¢ desenvolvido utilizando duas estruturas neurais: rede NARX -
Nonlinear AutoRegressive with eXogenous input — e rede NOE — Nonlinear

Output Error.

Em especial, a técnica de identificacdo de sistemas por redes neurais recorrentes

¢ capaz de lidar com o carater da variabilidade temporal de células a combustivel PEM,

predizendo a tensdo de um empilhamento baseado no conhecimento do seu ‘“historico”.

Assim, o modelo desenvolvido por meio da metodologia apresentada € util para predizer

quando o empilhamento ir4 atingir a poténcia maxima e/ou o quanto de poténcia sera

disponibilizado ap6s o processo de reativagao, por exemplo. O modelo ¢ conveniente

também para prever variagdes de poténcia e eficiéncia em aplicagdes que se

caracterizam por variagdes frequentes de carga e onde ¢ exigido controle em tempo real,

como aplicagdes veiculares. Além disso, a metodologia de modelagem apresentada

neste trabalho se mostra util nas seguintes situagoes:

Para modelar o processo de partida (start-up) de uma unidade PEM;

Para projetar o controlador de um empilhamento ndo controlado ou para
aperfeicoar um sistema de controle ja existente, visando otimizar a eficiéncia de
operagdo do empilhamento (minimizando o consumo de hidrogénio, por

exemplo);

Como ferramenta de simulagdo que represente o comportamento dindmico da
tensd@o do empilhamento visando a sintese de um controlador para o conversor

CC/CC ou CC/CA acoplado aos terminais do empilhamento;

Para predizer a poténcia disponibilizada por uma planta de geracdo composta de
varios empilhamentos, onde cada um apresenta caracteristicas e dindmica

proprias;
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e De um modo geral, a técnica de modelagem por redes neurais recorrentes
encontra aplicacio em situacdes onde as condi¢des internas de um

empilhamento sdo desconhecidas ou nao-mensuraveis.

Por fim, mas ndo menos importante, o presente trabalho almeja servir de elo
entre as areas de engenharia elétrica, quimica e materiais, identificando dificuldades
encontradas por pesquisadores da area elétrica em implementar modelos de CaCs e
propondo solugcdes aos problemas encontrados. No entanto, este trabalho nao pretende
ser um tratado de eletroquimica, tampouco uma tese na 4area de materiais ou
termodinamica. A intengdo ¢ fornecer uma metodologia de modelagem adaptada as

necessidades da comunidade elétrica para as aplicagdes descritas acima.

1.7 Organizacéo do trabalho

Este trabalho estd organizado em seis capitulos, mais o capitulo de referéncias
bibliograficas. Neste capitulo inicial (Capitulo 1) foi feita uma descri¢do do
desenvolvimento historico das células a combustivel e uma revisdo bibliografica sobre
aplicagdes elétricas destes dispositivos, destacando os estudos na area de eletronica de
poténcia e aplicacdes estaciondrias. Foram apresentados os problemas que motivaram a
elaboragdo desta tese, quais sejam: carater de variabilidade temporal de CaCs do tipo
PEM, dificuldade de empregar modelos eletroquimicos para representar um
empilhamento real do tipo PEM e necessidade de desenvolver um modelo mais realista

e adequado as aplicagdes elétricas e de controle.

No Capitulo 2 ¢ feita uma revisdo de alguns topicos da eletroquimica, da
termodinamica e da area de fendomenos de transporte com o intuito de tornar claros os
principais fendmenos que ocorrem em uma célula a combustivel do tipo PEM. Com
base no que foi apresentado, as principais dificuldades em representar um empilhamento
PEM por meio de um modelo fisico s@o discutidas e uma andlise dos principais modelos
de base eletroquimica ¢ feita, apontando suas limitagdes de uso em aplicagdes praticas
da engenharia elétrica. Ao final do capitulo, é apresentada uma revisdo dos modelos
neurais disponiveis na literatura e sua utilizagdo como ferramenta alternativa para o

desenvolvimento de modelos comportamentais de células a combustivel.

O Capitulo 3 apresenta uma analise experimental do comportamento variante no

tempo de empilhamentos PEM, baseada em medi¢des e estudos realizados com trés
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unidades PEM de diferentes fabricantes. Apresenta-se também um estudo da resposta

em freqiiéncia de um dos empilhamentos.

No Capitulo 4 ¢ feita uma descrigdo pormenorizada de redes neurais artificiais,
em especial de redes neurais recorrentes, sublinhando as vantagens da utilizagdo desta
técnica de identificacdo de sistemas como ferramenta de modelagem de sistemas nao-
lineares e variantes no tempo. Uma metodologia para o desenvolvimento de modelos

dindmicos de empilhamentos PEM por meio de redes neurais recorrentes ¢ apresentada.

O Capitulo 5 descreve o desenvolvimento de modelos dinamicos de
empilhamentos PEM utilizando a metodologia apresentada no Capitulo 4. Os modelos
sdao desenvolvidos caso a caso, comentando as possiveis aplicagdes de cada modelo e
demonstrando, através de testes de validacdo cruzada, a capacidade de generalizacdo

dos modelos e a flexibilidade da metodologia de modelagem apresentada.

Por fim, o Capitulo 6 resume as constatagdes apresentadas ao longo deste
trabalho, destacando as contribui¢cdes principais desta tese, € apresenta propostas de

trabalhos futuros visando dar continuidade aos estudos realizados.
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2 Fundamentos Teoricos e Revisao Bibliografica

Sendo a célula a combustivel um dispositivo onde ocorrem fenomenos
eletroquimicos, termodinamicos e de transporte de massa, ¢ conveniente apresentar
uma revisao de alguns topicos sobre estes temas para introduzir os conceitos que serao
desenvolvidos ao longo deste trabalho e para uma maior compreensdo dos problemas
que dificultam a elaboragdo de um modelo fisico ou sua utilizagdo em aplicagdes

praticas.

Este capitulo apresenta uma revisao dos fundamentos relacionados aos processos
fisico-quimicos de células a combustivel e empilhamentos PEM e, em seguida, faz uma
revisdo e analise dos principais modelos de CaCs disponiveis na literatura especializada,
discutindo suas aplicacdes e limitagdes de uso. Ao fim do capitulo ¢ feita uma

introducao aos modelos neurais apresentando-os como alternativas aos modelos fisicos.

2.1 Fundamentacéao eletroquimica

2.1.1 Potencial reversivel e Potencial de Nernst

Conforme mostrado em (1-1), para cada molécula de hidrogénio consumida em
uma célula a combustivel, dois elétrons s3o liberados. Logo, para cada mol de
hidrogénio consumido, dois moles de elétrons sdo liberados. Sendo a carga de um
elétron igual a —e (e = 1,602 x 10" coulombs) e uma vez que a quantidade de entidades
(elétrons, moléculas etc.) presente em um mol de qualquer substancia é sempre igual ao
namero de Avogadro (N, = 6,022 x 10%), a carga total liberada, para cada mol de

hidrogénio consumido, ¢ igual a:
Carga total liberada por mol de H, = —2eN, = -2F, (2-1)

onde: F (= eN,) ¢ a constante de Faraday que vale 96.485 coulombs e que corresponde

a carga de “1 mol de elétrons™ [1].

A variagdo da energia livre de Gibbs (AG) de uma reagdo eletroquimica ¢
definida como “a energia disponivel para realizar trabalho externo, negligenciando
qualquer trabalho devido a varia¢des de pressdo e/ou volume” [1]. No caso de uma
célula a combustivel, o trabalho externo corresponde a circulacdo de elétrons por um
circuito externo. Se ndo had perdas na célula a combustivel, isto é, se o processo €

reversivel, toda a energia livre de Gibbs (AG) ¢ convertida em energia elétrica. Se E., €
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a tensdo da célula a combustivel, entdo o trabalho elétrico realizado para movimentar
uma carga —2F pelo circuito externo sera igual a E\., multiplicado por esta carga. Deste

modo, a seguinte equacao ¢ estabelecida:

Ag=-2FE , , (2-2)
onde: Ag éa variacio da energia livre de Gibbs por mol.
E assim:
= —A—é (2-3)

rev 2F s

que ¢ a equacdo do potencial reversivel tedrico de uma célula a combustivel a uma dada

temperatura e pressao.

A titulo de exemplo, para a temperatura de 25 °C e pressao de 1 bar, a variagao
da energia livre de Gibbs ¢ igual a —237,2 kJ mol™, logo:

EY e = _Z237200 53y
’ 2 x 96485 (2-4)

A variacdo da energia livre de Gibbs e, consequentemente, o potencial
reversivel, variam com a temperatura [1][62]. Em [63], o autor apresenta o
procedimento de calculo da energia livre de Gibbs em fun¢do da temperatura e deduz
uma expressao para o potencial reversivel para uma dada temperatura 7 (em Kelvin)

como:

E° =1,449 - 6,14x10*T —4,59x107T* + 1,46 x107'°T". (2-5)

eV

A pressao dos reagentes e dos produtos na reagao influencia diretamente o valor
do potencial nos terminais de uma célula a combustivel. O aumento da pressdo
proporciona uma reducdo no espaco entre as moléculas envolvidas na reag¢dao, o que
aumenta a frequéncia de colisdo entre as mesmas e aumenta a atividade da reagdo. Esta
variagdo na atividade modifica a variagdo da energia livre de Gibbs da reacdo [1].
Assim:

1
0 2
Ag=Ag —RTIn 2% | (2-6)

a
H,0
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onde:

e Ag éavariagio da energia livre de Gibbs (J mol™);

0
e Ag éavariagdo da energia livre de Gibbs a pressido atmosférica (J mol™);

® ay,, o € dy correspondem a atividade do hidrogénio, oxigénio e da agua
(na forma de vapor), respectivamente;

e R ¢ a constante universal dos gases ideais, igual a 8,314 J mol™ K

e T ¢ atemperatura em que ocorre a reacao (K);

Por sua vez, no caso de gases ideais, as varidveis a,; , a, € a,_ , sdo dadas por:
2 2 2

PH PO PH O
aH2 = P(f P a02 :P_ga aHZO = on ) (2_7)

onde:
e P’ ¢éapressio atmosférica;

. PHZ , P02 , PHzo sdo as pressoes parciais do hidrogénio, oxigénio e vapor de
agua, respectivamente.
Assumindo que todas as pressdes sdo dadas em bar e, portanto, P°= 1 bar, e

substituindo (2-7) em (2-6) e substituindo esta em (2-3) encontra-se o potencial da CaC

levando-se em conta o efeito da pressdo, denominado potencial de Nernst (Exemst),

dado por:
1
P, P?
ENcrnst = EI%V + Eln H2 02 > (2_8)
2F | By,
B 0
0 Ag . , ~ L
onde: E_ , =-— ¢ o potencial reversivel a pressdo atmosférica.

2.1.2 Vazbes de reagentes e produto

Conforme ja foi mostrado em (2-1), para cada mol de hidrogénio consumido
pela célula a combustivel, dois moles de elétrons circulam pelo circuito externo. Para

g, moles de hidrogénio, a carga total, em modulo, que circula pelo circuito ¢ dada por:

Carga total = 2F My, - (2-9)
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Dividindo ambos os termos de (2-9) pelo tempo ¢ (em segundos),

Carga total _ o F Ny, (2-10)
¢ ¢t
obtém-se:
) I
M, céuta = E > (2-11)
onde:

My conn € @ VAZAO tedrica de hidrogénio (moles/segundo) necessaria para
produzir a corrente / em uma célula a combustivel unitaria;

e /¢ a corrente (coulombs/segundo) produzida por uma célula a combustivel;

e [F'¢ aconstante de Faraday.

Para um empilhamento de n células a combustivel conectadas eletricamente em

série, o consumo tedrico de hidrogénio sera:

= Ln moles/s. (2-12)
2F

nHz,est

A grandeza ny ., apresentada em (2-12) ¢ denominada vazao estequiométrica

molar de hidrogénio de um empilhamento de »n células unitarias (neste trabalho
emprega-se o subscrito “est” para distinguir a vazao estequiométrica). A estequiometria
diz respeito a medida ou propor¢do exata de reagentes que deve ser utilizada para se
produzir a reacdo em condigdes ideais. Na pratica, os reagentes sao fornecidos a uma
taxa maior que a estequiométrica. Isto ¢ particularmente importante no lado do catodo
onde ocorre a reagdo de reducdo do oxigénio, que ¢ normalmente mais lenta que a
oxidagdo do hidrogénio no anodo. Além disso, uma vez que o oxigénio utilizado pelas
células ¢ extraido do ar fornecido ao catodo, se for fornecido ao empilhamento na
estequiometria exata, o ar na saida podera estar completamente sem oxigénio e as
ultimas células do empilhamento sofrerdo da falta deste gas, o que reduzira a tensdo
dessas. Assim, os gases reagentes sao fornecidos a uma taxa A vezes a vazao (ou razao)

estequiométrica. Deste modo, define-se A, , ® como o fator de excesso do anodo e

anodo

5 Ao longo do texto, refere-se ao fator de excesso do anodo também como Ay, € ao fator de excesso do
catodo como Ay;.
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A o fator de excesso do catodo. Portanto, na pratica o hidrogénio é fornecido ao

catodo

empilhamento a razao de:

. 1
Ny = Ayogo| =—=n | moles/s, (2-13)
2 2F
onde o termo entre parénteses ¢ a vazao estequiométrica de hidrogénio.

De forma anéloga, pode-se deduzir a vazao de oxigénio, bastando recordar que
para cada mol de oxigénio (O;) consumido, quatro moles de elétrons sdo liberados.

Portanto, a vazao de oxigénio de um empilhamento composto por n células é:

. 1
No. = Meodo| =7 | moles/s, (2-14)
2 4F
onde o termo entre paréntesis ¢ a vazao estequiométrica de oxigénio.

Conforme mencionado acima, normalmente o oxigénio fornecido ao
empilhamento ¢ proveniente do ar. A concentragdo molar de oxigénio no ar ¢ de 21%.
Assim, a vazao de ar para alimentar um empilhamento de n células a combustivel

fornecendo uma corrente / ¢ dada por:

n, = (’)1,0221 =M stodo O,SIWH moles/s. (2-15)

A quantidade de 4gua produzida por um empilhamento de células a combustivel

também pode ser calculada da mesma forma. A agua ¢ produzida a uma taxa de um mol

para cada dois elétrons liberados na reagdo (como no caso do hidrogénio). Em geral, a
taxa de producdo de dgua segue a estequiometria da reacdo. Assim:

1
M0 = Mo :En moles/s. (2-16)

As vazdes molares apresentadas até aqui podem ser convertidas em vazdes
massicas e vazdes volumétricas. A conversdo para vazao massica ¢ feita multiplicando-
se a vazao molar pela massa correspondente a um mol da substancia (massa molar),

apresentadas na Tabela 2-1.

Substituindo o valor da massa molar de cada substancia e o valor da constante de

Faraday F' em (2-13) a (2-16), as vazdes massicas sao encontradas:
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iy, = Moo (1047 x10™ 1) kg, (2-17)

o, = hegoso (8:291x10™ I ) ke, (2-18)
1, = hogo(3.574x107 In) ke/s, (2-19)
o =9,338x10"°In kg/s. (2-20)

As vazdes volumétricas sdo encontradas dividindo as vazdes madssicas pelas

massas especificas (“densidade”) das substancias, fornecidas na Tabela 2-1.

Tabela 2-1 — Propriedades fisicas dos reagentes e produto da célula a combustivel.

Massa especifica

Substancia Massa molar

a2l°Celatm a0°Celatm
Hidrogénio 2,02 x 107 kg/mol 0,08352 kg/m’ 0,08995 kg/m’
Oxigénio 32,00 x 107 kg/mol 1,326 kg/m’ 1,428 kg/m’
Ar seco 28,97 x 10~ kg/mol 1,200 kg/m’ 1,292 kg/m’
Agua 18,02 x 10~ kg/mol 998 kg/m’ 1000 kg/m®

Deste modo, as vazdes volumétricas a 21°C e 1 atm sao dadas por:

Vi, = oo (1254107 I) s, (2-21)
Vo, = heuaao (6:253%107 I n) mss, (2-22)
P, = hogo(2978%107 I n) ms, (2-23)

Vo =9357x107" In m’s. (2-24)

As vazdes volumétricas acima podem ainda ser convertidas para litros por
minuto (L/min), que ¢ uma unidade mais habitual em estudos de células a combustivel,

bastando multiplicar por 10° ¢ por 60 cada uma das vazdes apresentadas anteriormente:

B, =X (7524107 In) L/min, (2-25)
Vo, = heuoso(3:752x10° I n) Limin, (2-26)
B, = Msoao (1,787 %1071 ) L/min, (2-27)

Vo =5,614x10"°In L/min, (2-28)
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As vazdes volumétricas em 0°C e 1 atm, ja em L/min, sdo dadas por:

Vi, = Moo (6.983%107 1) L/min, (2-29)
Vo, = Moo (3:483%107 [ n) Limin, (2-30)
¥, = Ao (1,660x 1021 1) L/min, (2-31)

V0 =5603x10°In Limin. (2-32)

2.1.3 Eficiéncia

Geralmente a eficiéncia tedrica de uma célula a combustivel ¢ determinada
tomando-se como parametro de comparagdo a energia térmica que seria liberada na
combustdo do hidrogénio. Caso a agua produzida na reacao esteja na forma de vapor, a

energia que seria liberada na combustdo do hidrogénio é denominada poder calorifico

inferior (PCI1). Se a agua produzida na rea¢do for condensada para o estado liquido,

esta energia ¢ denominada poder calorifico _superior (PCS). A denominagdo mais

correta para o poder calorifico seria “variacdo da entalpia molar da reagdo”,

representado por A/. Para a temperatura de 25 °C e pressdo de 1 bar, o PCI do
hidrogénio vale 241,83 kJ mol™ e o PCS ¢ igual a —285,84 kJ mol .

Se toda a energia do hidrogénio, isto €, seu poder calorifico — ou a variacao da
entalpia molar da reagdo —, fosse transformada em energia elétrica, entdo, de forma

analoga ao que foi feito em (2-3), o potencial da CaC seria dado por:

_ A

rev 2F >
= 1,25 V se for utilizado o PCI ou
= 1,48 V se for utilizado o PCS.

(2-33)

Deste modo, pode se relacionar tensdo “ideal” encontrada em (2-33) com a
tensdo atual da célula a combustivel ¢ obter sua eficiéncia de tensdo my, como ¢é
denominado por Barbir [2]. Se n ¢ o numero de células do empilhamento e Etor € a
tensdo terminal, entdo a eficiéncia de tensdo 1y do empilhamento sera:

E o
N, = ﬁx 100% , se for utilizado o PCI ou (2-34)
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E
= —Tol »100% , se for utilizado o PCS.
1,48n

No entanto, conforme explicado na secdo anterior, ¢ comum fornecer o
hidrogénio (e o ar) ao empilhamento a uma vazao maior que a estequiométrica. Com
isto, hd uma certa quantidade de hidrogénio que deixa o empilhamento sem reagir. A
eficiéncia pratica n (ou eficiéncia de conversdo de energia) deve levar em conta o

hidrogénio total que ¢ fornecido ao empilhamento, representado pela vazao ﬁﬁz dada em

(2-13), e o hidrogénio que, de fato, ¢ consumido, representado pela vazdo

estequiométrica molar i es dada em (2-12). Assim, a eficiéncia pratica n de um

empilhamento ¢ dada por:

N (2-35)
A% IiH A% }’ >

2 anodo

onde o termo 1/A ¢ denominado por Babir [2] fator de utilizacdo de combustivel.

anodo

Outra forma de expressar a eficiéncia pratica (ou de conversao de energia), mais
usualmente empregada na literatura e que resulta em valores numéricos idénticos aos
obtidos com (2-35), ¢ através do célculo da razdo entre a energia elétrica entregue pelo

empilhamento e a energia quimica fornecida em um dado intervalo de tempo 7, como:

L p(t)dt

_ , (2-36)
PCI| iy, dt

n

onde:

e p(?) é poténcia elétrica nos terminais do empilhamento;

e PCI ¢ o valor, em moddulo, do Poder Calorifico Inferior do hidrogénio em
kJ/mol;

e 7, ¢avazdo molar de hidrogénio, dada em (2-13), em moles/s.

Para uma condicdo de poténcia elétrica e fluxo de hidrogénio constantes, e

assumindo a mesma tensao Ve em todas as CaCs do empilhamento, (2-36) se reduz a:
Veaua 11

n= m , (2-37)

onde Ve € a tensao de uma CaC unitaria (considerada a mesma em todas as CaCs), [ é

a corrente elétrica e n ¢ o nimero de CaCs do empilhamento.
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Substituindo (2-13) em (2-37) e uma vez que o PCI nada mais ¢ do que a

variacio da entalpia molar da reacdo, representado por A/, tem-se:

11 _ Vcélula Il’l (2 38)
AEx‘anodo Il
2F

Eliminando os termos coincidentes e substituindo (2-33) (AA/2F = 1,25 V) em
(2-38), chega-se a:
v

célula

n 1

:ﬂvk

n=

T 1250, 7 ’ (2-39)

anodo
que ¢ idéntica a (2-35), assumindo que Etotal = Veelula?t-

2.1.4 Irreversibilidades ou perdas da célula a combustivel

Irreversibilidade ¢ um termo mais preciso para descrever as “perdas” de energia
em sistemas termodindmicos e eletroquimicos. Muitas vezes a energia “perdida” pode
ser recuperada e/ou reaproveitada e, portanto, ndo ¢ uma irreversibilidade. Por isso, o
termo irreversibilidade ¢ mais apropriado, pois diz respeito a energia que nao pode ser
recuperada e/ou reaproveitada, ou seja, ¢ uma “perda irreversivel”’. Em uma célula a

combustivel, as irreversibilidades se manifestam na forma de sobrepotenciais ou

sobretensdes que sdo subtraidos do potencial de Nernst dado em (2-8). Sendo assim, os
principais sobrepotenciais de uma célula a combustivel sdo: sobrepotencial de ativagao,

Ay : 7
sobrepotencial 6hmico e sobrepotencial de concentragdo .

A tensdo terminal de uma célula a combustivel em regime estacionario e
utilizando a abordagem eletroquimica cléssica ¢ dada por:
Vcélula = E - Vativ - Vohm - I/0011(: > (2_40)

Nernst

onde:
®  FENemst € 0 potencial de Nernst, dado em (2-8);

e Vv € 0 sobrepotencial de ativacao;
® Jomm € 0 sobrepotencial 6hmico;

e Veone € 0 sobrepotencial de concentragdo.

7 E comum que estes sobrepotenciais sejam também referidos, especialmente na engenharia elétrica,
como “quedas de tens@o” (por ativagdo, 6hmica e por concentragio).
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2.1.4.1 Sobrepotencial de ativagdo

O sobrepotencial de ativagdo ¢ causado pela lentidao das reagdes que acontecem
sobre a superficie dos eletrodos. Uma propor¢do da tensdo gerada ¢ perdida no
“acionamento” da reagdo quimica que transfere os elétrons para o eletrodo e prétons
para o eletrdlito [1]. Nas palavras de Barbir [2], “alguma diferenca de tensdo em relagdo
ao potencial reversivel ¢ necessaria para ter a reacdo eletroquimica acontecendo. Isto ¢
chamado polarizacdo por ativacdo e ela esta associada a morosidade do eletrodo.” Este

sobrepotencial é fortemente ndo-linear e predomina em baixas correntes.

7

A maneira cldssica de expressar o sobrepotencial de ativagdo ¢ através da

equacao de Tafel [62]:
Vaiw = A |+ AL .t (2-41)
20, F iy, ) 2acF iy

e R ¢ aconstante universal dos gases ideais, igual a 8,314 J mol! K7

onde:

e T'¢ atemperatura em que ocorre a reagdo (K);

e i¢adensidade de corrente atual da célula a combustivel (A/cm?);

e ax € o coeficiente de transferéncia de carga (CTC) do anodo (adimensional);
e iy ¢ adensidade de corrente de troca do anodo (A/cm?);

e o ¢ o coeficiente de transferéncia de carga (CTC) do catodo (adimensional);

e ipc ¢ adensidade de corrente de troca do catodo (A/cmz).

O primeiro termo de (2-41) refere-se ao sobrepotencial de ativagdo no anodo e o
segundo ao sobrepotencial de ativacdo no catodo. O parametro iy (ipa ou ipc) €
denominado densidade de corrente de troca, que pode ser entendida como a corrente a
partir da qual o sobrepotencial de ativacdo comega a sair de zero. Quanto maior a
densidade de corrente de troca, mais ativo € o eletrodo ¢ mais facilmente as reagdes
ocorrem em sua superficie. O valor de iy depende do tipo de catalisador que ¢
empregado nos eletrodos, da distribui¢do dos catalisadores sobre a superficie dos
eletrodos, da area efetiva dos eletrodos, da temperatura etc. Por esta razdo, sdo
empregados metais nobres como catalisadores dos eletrodos, como a platina, por
exemplo. Em geral, a densidade de corrente de troca do anodo ¢ muito maior que a do
catodo — um valor tipico de iys seria 200 mA/cm’ e de io,c seria 0,1 mA/cmz,

utilizando catalisadores de platina em ambos os eletrodos e a temperatura ambiente,
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segundo Larminie [1]. Em razdo disto, o sobrepotencial de ativagdo no anodo ¢ muito
menor que no catodo e alguns autores desconsideram o primeiro ao modelar o

sobrepotencial de ativagdo global de uma CaC, reduzindo (2-41) a:

RT m(LJ. (2-42)

ativ. .
2. F ¢

Os coeficientes de transferéncia de carga do anodo (a4) € do catodo (o) dizem
respeito a proporcao de energia elétrica que ¢ empregada na mudanga da velocidade da
reacdo eletroquimica. Este coeficiente depende do material do eletrodo e da reacao
envolvida e seu valor varia de 0 a 1 [1]. Em geral, o coeficiente de transferéncia de
carga do anodo (aa) € considerado constante e igual a 0,5 [1]. O coeficiente de
transferéncia de carga do catodo (o) € reportado na literatura variando de 0,1 a 0,6 [1]

e sofre influéncia da temperatura, como reportado por Parthasarathy ef al. em [42].

Outras perdas que, em geral, sdo incorporadas ao sobrepotencial de ativacao sao
as correntes internas e a passagem de hidrogénio ndo-reagido através do eletrdlito (fuel
crossover). Apesar da membrana da célula PEM ter sido construida para ser uma boa
condutora de protons, alguns elétrons a atravessam de modo que uma pequena
densidade de corrente i, se estabelece no eletrdlito (membrana), denominada densidade
de corrente interna, mesmo quando ndo ha corrente sendo drenada do empilhamento
externamente. As correntes internas explicam o porqué da tensdo de circuito aberto
medida nos terminais de uma célula a combustivel ndo ser igual ao potencial reversivel
dado em (2-3) ou ao potencial de Nernst dado em (2-8) se for levado em consideracdo o
efeito da pressdo. A passagem de hidrogénio através do eletrélito (fuel crossover) é um
fendmeno que também causa perdas, pois o hidrogénio nao-reagido no anodo iréd
atravessar o eletrdlito e reagir no catodo diretamente, sem realizar trabalho externo. Ao
final, as perdas provocadas pelas correntes internas e pela passagem de hidrogénio nao
reagido através do eletrdlito (fuel crossover) sao numericamente idénticas, apesar de
serem fendmenos completamente diferentes. Estes fendmenos sdo modelados juntos
com o sobrepotencial de ativac¢do, incorporando o termo i, a (2-42), como mostra
(2-43). Valores reais de i, sdo da ordem de 3 mA por cm? [1].

RT  [i+i,
Vie = lﬂ[ ; j (2-43)
2a.F lo.c
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2.1.4.2 Sobrepotencial 6hmico

O sobrepotencial 6hmico ¢ devido as resisténcias dos eletrodos e dos demais
condutores elétricos da CaC ao fluxo de elétrons — resisténcia eletronica — ¢ a
resisténcia do eletrdlito ao fluxo de protons (H') — resisténcia proténica. H4 ainda a
resisténcia de contato que, apesar de ser também uma resisténcia ao fluxo de elétrons, ¢

tratada em separado por alguns autores [2]. Assim, o sobrepotencial dhmico ¢ dado por:

V

o =1(R +R

elétron proton + Rcontato) > (2_44)
onde:

¢ a resisténcia eletronica;

elétron

¢ a resisténcia protonica;

proton

R
e R
R ¢ a resisténcia de contato;

contato

e [ ¢ acorrente atual da célula.

A resisténcia de contato normalmente tem a mesma ordem de grandeza da
resisténcia protonica [2]. No entanto, a resisténcia de contato depende apenas de
aspectos construtivos do empilhamento, como a pressdo aplicada nas extremidades de
cada eletrodo. A resisténcia eletronica depende basicamente do material que ¢
empregado na constru¢do do eletrodo. Portanto, os valores de R e R nao

elétron contato
variam com as condi¢gdes operacionais do empilhamento e podem ser considerados
constantes [35]. A resisténcia de contato pode ser estimada com base em dados da
literatura [64]. A resisténcia eletronica pode ser obtida da folha de dados do fabricante

da célula unitaria, mas, em geral, seu valor ¢ muito pequeno e pode ser desprezado [2].

Por sua vez, a resisténcia protonica pode variar consideravelmente com os

parametros operacionais do empilhamento. A resisténcia protonica ¢ dada por:

_9
Rpréton - a 2 (2-45)

onde:
e ¢ aespessura da membrana eletrolitica;
e o ¢a condutividade protonica da membrana (S cm™);

e A ¢ aarea da membrana.
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A condutividade protonica da membrana (o) varia conforme o grau de
hidratagdo da mesma, que, por sua vez, depende da quantidade de agua que é produzida
pela propria CaC e da umidificagdo externa dos gases reagentes (se houver). Em um
empilhamento de CaCs, a hidratagdo de cada membrana pode sofrer variagdes durante a
operagao devido a fendmenos termodindmicos e de transporte de massa que influenciam
o balango de dgua no mesmo. Na Secdao 2.2 é apresentada uma descricdo mais
pormenorizada destes fendmenos e o papel que exercem no desempenho do

empilhamento.

2.1.4.3 Sobrepotencial de concentracédo

O sobrepotencial de concentracdo resulta da diminui¢do na concentragdo dos
reagentes a medida que estes sdo consumidos na superficie dos eletrodos. Como a
reducdo na concentracgao ¢ resultado de uma insuficiéncia no transporte do reagente para

a superficie do eletrodo, esta irreversibilidade ¢ também denominada sobrepotencial por

transporte de massa. Esta irreversibilidade ¢ mais pronunciada em altas correntes, pois

nesta condi¢cdo hd uma elevagdo no consumo de reagentes e consequente queda das
pressoes parciais do hidrogénio no anodo e do oxigénio no catodo. Conforme mostrado
em (2-8), se as pressdes parciais dos reagentes sofrem queda acentuada, o termo
logaritmico se torna negativo e hd uma queda no potencial de Nernst. Pode-se postular
uma densidade de corrente limite na qual os reagentes sdo consumidos a uma taxa igual
a vazdo maxima possivel. A densidade de corrente atual ndo pode ultrapassar este
limite, pois o fluxo de reagentes ndo pode mais aumentar para acompanhar o elevado
consumo. Nesta corrente a pressao na tubulacao de fornecimento de gases € quase zero.
Acima desta corrente, a queda na pressdo ¢ tal que hd uma acentuada redugdo no
potencial de Nernst. Esta densidade de corrente ¢ denominada i}, e, assim, o

sobrepotencial de concentragdo ¢ expresso por:

conc

Ve = Bln(l—;J : (2-46)

Liim
onde B ¢ uma constante que depende da célula a combustivel e de seu estado de
operacdo. Em geral, ¢ obtida empiricamente. i;i, ¢ a densidade de corrente a partir da
qual comega a haver queda pronunciada na tensdo terminal da CaC (ou do
empilhamento) e i ¢ a densidade de corrente atual da célula a combustivel (ou do

empilhamento).
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2.1.5 Capacitancia de dupla camada de carga

Na interface eletrodo-eletrolito de uma célula a combustivel ocorre o fendmeno
denominado na literatura eletroquimica de dupla camada de carga [1][65]. Elétrons se
acumulam na superficie do eletrodo e ions H' (prétons) que transitam pelo eletrdlito sao
atraidos para a regiao proxima do eletrodos (onde se acumularam os elétrons), formando
a dupla camada de carga na interface eletrodo-eletrolito. Este acimulo de cargas na
interface eletrodo-eletrolito gera uma diferenca de potencial, que nada mais ¢ do que o
sobrepotencial de ativagdo. Quanto maior a corrente, maior o acumulo de cargas ¢ maior
o sobrepotencial de ativacao, conforme expresso em (2-42). Neste aspecto, observa-se a
importincia de se empregar um catalisador eficiente no eletrodo para que, dessa
maneira, uma corrente elevada possa fluir sem que haja acimulo excessivo de carga, o

que aumentaria sobremaneira o sobrepotencial de ativagao.

Esta dupla camada de protons e elétrons formada na interface eletrodo-eletrolito
armazena carga e energia elétrica e, como tal, se comporta como um capacitor. Como a
distancia entre os protons e elétrons € extremamente pequena, o valor desta capacitancia
¢ bastante elevado, da ordem de alguns Farads [1]. Fica claro, portanto, que a
capacitancia de dupla camada de carga influencia a resposta dinamica da célula a
combustivel. Se ha alteracdo na corrente, algum tempo sera necessario para a carga se
dissipar (se a corrente ¢ reduzida) ou se acumular (se a corrente ¢ aumentada). Desta
maneira, o sobrepotencial de ativacdo ndo segue imediatamente as variacdes de
corrente. Contudo, serd discutido mais adiante que ndo somente esta capacitancia tem
influéncia sobre a resposta dinamica, mas também a lentidao dos gases em alcancarem
os sitios reacionais apds uma variagdo de corrente (fendomeno relacionado com as perdas

por concentragdo).

Uma maneira de representar o fendmeno da dupla camada de carga ¢ através de
um capacitor inserido em um circuito equivalente como o mostrado na Figura 2-1. A
tensdo sobre a resisténcia Ry € sobre o capacitor corresponde ao sobrepotencial de
ativacdo. E o resistor R, modela as perdas (irreversibilidades) 6hmicas. Alguns
autores [47]-[49][66] incluem as perdas por concentragdao neste circuito, inserindo em

série com Ry uma resisténcia Reonc.
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Figura 2-1 — Circuito equivalente simplificado de uma célula a combustivel com a representacao do
capacitor devido a dupla camada de carga.

2.2 Fendmenos termodinamicos e de transporte de massa

Esta secdo apresenta uma descricdo dos processos fisicos relacionados ao
balango de 4gua em um empilhamento de células a combustivel PEM, especificamente
os fendomenos de transporte de massa e termodinamicos, que influenciam sobremaneira

seu desempenho.

Conforme foi apresentado na Se¢do 2.1.4.2, a condutividade protonica do
eletrolito polimérico (membrana) das células PEM ¢ diretamente proporcional ao
conteudo de agua no mesmo. Por isso, a membrana deve estar bem hidratada para
maximizar sua condutividade e, desta forma, minimizar as perdas dhmicas. Por outro
lado, ndo deve haver d4gua em excesso na regido do eletrolito proxima dos eletrodos para
ndo causar encharcamento destes (efeito flooding) [30][41] e consequente bloqueio dos
poros por onde os gases reagentes (H, e O,) devem passar. Em condic¢des ideais, o
excesso de dgua produzida no catodo de cada CaC de um empilhamento seria removido
pelo ar que ¢ fornecido pelo soprador (ou compressor) externo e a dgua restante passaria

por difusdo em dire¢do ao anodo, mantendo a membrana hidratada.

No entanto, ndo ¢ o que se verifica em um empilhamento real. H& diversos
fendmenos — de transporte de massa e termodindmicos — que ocorrem de forma

dinamica nas CaCs de um empilhamento que afetam o balanco de 4gua no mesmo:

e + rqe .
e os ions H que atravessam o eletrdlito no sentido do catodo arrastam
moléculas de H,O (electro-osmotic drag), — de uma a cinco moléculas de

H,O por fon H [67] — podendo levar ao ressecamento da membrana na
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regido proxima do anodo, especialmente em altas correntes — razao pela

qual se costuma umidificar o hidrogénio fornecido ao empilhamento;

e as membranas podem sofrer ressecamento no entorno da regido do catodo em
temperaturas mais elevadas, principalmente acima de 60 °C, devido a

passagem do ar, conforme demonstra Larminie em [1];

e distribui¢do ndo-uniforme de 4gua nas membranas das CaCs ao longo de um
empilhamento e mesmo em uma unica CaC [35][39], problema que se torna

critico especialmente em empilhamentos grandes;

e difusdo de 4gua do catodo para o anodo (back-diffusion) [1], se no lado do

catodo houver mais agua que no anodo, conforme explicado anteriormente.

Além desses fenomenos, ¢ comum alimentar um empilhamento com os gases
reagentes previamente umidificados (umidificagdo extra), o que também afeta o balango
de agua. Esta umidificacdo ¢ feita para evitar, por exemplo, o ressecamento das
membranas em temperaturas de operacdo mais elevadas. Estes fendmenos sao
representados de forma esquematica na Figura 2-2:

ELETROLITO
ANODO (MEMBRANA) CATODO

AGUA PODE SER

AGUA PODE SER FORNECIDA JUNTO

FORNECIDA JUNTO COM

O HIDROGENIO (uw<1: |c|)3'\|/IF?CAAF2;Ao
(UMIDIFICAGAO DO H,) ) :
AGUA E DO AR)
ARRASTADA
PELOS TONS H*
EM ALTAS

CORRENTES

DIFUSAO DE

AGUA DO
CATODO PARA O @ BORMACAO DE
ANODO SE A @ WEIUA NO CATODO

AGUA E RETIRADA
PELO FLUXO DE AR

<

7

Figura 2-2 — Fendmenos de transporte e termodinamicos em células a combustivel PEM.

E necessario recorrer a alguns conceitos da Termodinamica [68] para uma maior
compreensdo dos mecanismos de umidificagdo e ressecamento do eletrdlito da célula
PEM e, assim, identificar as varidveis que tém maior influéncia sobre o desempenho de

um empilhamento.
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A umidade absoluta (w) ¢ definida como a razao entre a massa de vapor m, em

uma mistura vapor-ar ¢ a massa de ar seco m, na mistura:

ow=—. -
" (2-47)

a

A pressdo de saturacdo do vapor (Py,) € a pressdo parcial do vapor d’agua

quando uma mistura de ar, vapor d’agua e agua liquida esta em equilibrio dindmico, isto
¢, quando a taxa de evaporagdo ¢ igual a taxa de condensagdo. A pressdao de saturacao

do vapor aumenta com a temperatura e esta relagdo ¢ fortemente nao-linear.

A umidade relativa (¢) é definida como a razio entre a pressdo parcial do vapor

d’4gua P, em uma mistura vapor-ar ¢ a pressdo de saturacdo do vapor Py, na

temperatura da mistura:

g=—-. (2-48)

A massa de vapor d’agua (m,) em uma mistura vapor-ar a pressdo proxima do

ambiente pode ser determinada por:

_M.PV

mv
RT

, (2-49)

onde M, é a massa molecular da agua (M, = 18 x 10™ kg/mol), P, ¢ a pressdo parcial do
vapor d’agua, V' ¢ o volume da mistura, R ¢ a constante universal dos gases e 7 ¢ a

temperatura da mistura.

A massa de ar seco (m,) na mistura vapor-ar a pressdo proxima da ambiente

pode ser determinada por:

_M,PV

ma
RT

, (2-50)

onde M, é a massa molecular do ar (M, = 28,97 x 10™ kg/mol), P, ¢ a pressdo parcial do
ar, V' ¢ o volume da mistura, R ¢ a constante universal dos gases e 7' ¢ a temperatura da

mistura.

A pressao total (P) de uma mistura ¢ a soma das pressdes parciais do vapor e do

ar.

P=P,+P,. (2-51)
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Substituindo (2-49) e (2-50) em (2-47), obtém-se:

m P
Y =0,622— . -
m, P (2-52)

De (2-51) tem-se que P, = P — P, e de (2-48) tem-se que P, = ¢P;,. Substituindo

estas expressdes em (2-52) e rearranjando os termos chega-se a:

a

m, =062y (2-53)

P_ sat
A expressdao mostrada em (2-53) aplica-se a situacdo em que ¢ necessario
determinar a massa de dgua (vapor) m, que deve ser adicionada a uma massa de ar seco
mg, a uma dada pressao total P, para se obter a umidade ¢ desejada na mistura vapor-ar.
A pressdo de saturagdo do vapor Py, depende da temperatura e ¢ obtida de tabelas

termodindmicas [68].

O mesmo procedimento pode se aplicar a mistura vapor-hidrogénio, bastando
para isso substituir a massa de ar m, pela massa de hidrogénio my; e utilizar a massa
molecular de hidrogénio (M, = 2 x 107 kg/mol) ao invés da massa molecular de ar
(M,) em (2-50). Os valores podem ser encontrados também na forma de “unidade de

massa por unidade de tempo”, bastando substituir a massa pela vazdo massica n_,

onde o subindice “x” indica a substancia, que pode ser o vapor (v), o hidrogénio (H;) ou
o ar (a). Estas duas ultimas podem ser encontradas com o auxilio de (2-17) e (2-19),

respectivamente.

Utiliza-se (2-53), por exemplo, para calcular a massa de agua que deve ser

vaporizada (71,) para umidificar o fluxo de ar 71, na entrada de um empilhamento para

se alcangar um valor de umidade relativa previamente estabelecido na mistura vapor-ar.

Uma vez calculada a vazao massica de vapor mi,, pode-se calcular a poténcia

elétrica necessaria para vaporizar a 4gua de modo a produzir a mistura vapor-ar com a
umidade relativa ¢ desejada na entrada do empilhamento (a uma dada temperatura 7).
Para isso, utiliza-se a entalpia de vaporizacao (‘““calor latente) da dgua:

AH

Ijeva = = mv ’ 2-54
(=9 =y

onde:
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e P, € a poténcia elétrica (joules/segundo) que deve ser aplicada a camara

de vaporizagao para produzir m, gramas/segundo de vapor;

e AH,,, ¢ a entalpia de vaporizagdo da agua a 100 °C (AH do vapor), que vale
2257,6 joules/grama na pressao atmosférica;
e (¢ aperda térmica na camara de vaporizagao (valor percentual);

e 1, ¢ a vazdo massica de agua (vapor) encontrada em (2-53), que deve ser

convertida para gramas/segundo.

E importante ressaltar que umidade relativa ¢ varia significativamente com a
temperatura mesmo que as vazdes massicas de ar e de dgua e a pressdo total sejam
mantidas constantes. Isso ¢ devido a forte relacdo nao-linear entre a pressao de
saturagdo do vapor (Py,) € a temperatura, conforme mencionado anteriormente.
Rearranjando os termos de (2-53) chega-se a uma expressdo que relaciona as massas (ou
vazdes massicas) de vapor m, e de ar m,, pressao total P e pressao de saturacdo do vapor
Psat:

. om,/m, P
$= m,/m, +0,622 P

sat

(2-55)

A expressao dada em (2-55) mostra que, mesmo que as massas de vapor e de ar
sejam constantes, a umidade relativa ¢ da mistura varia inversamente com a
temperatura, uma vez que a pressdo de saturagdo do vapor P, ¢ diretamente

proporcional a temperatura da mistura.

Tanto o grau de hidratacdo das membranas como o encharcamento dos eletrodos
dependem do nivel de umidificacdo do ar e do hidrogénio na entrada do empilhamento e
da quantidade agua produzida pelas células a combustivel. Larminie [1] sugere uma
maneira de estimar o grau de hidratagdo das membranas ou encharcamento dos
eletrodos através da medicdo da umidade relativa do ar na saida do empilhamento.
Segundo Larminie, caso a umidade relativa do ar na saida do empilhamento esteja entre
80 e 100%, pode-se inferir que nao estd ocorrendo ressecamento das membranas, nem

encharcamento dos canais dos eletrodos.

Pode-se mostrar [1] (a deducdo ¢ mostrada no Apéndice A) que a pressdao do

vapor na saida de ar do empilhamento, quando o ar ¢ fornecido seco (sem umidificagdo
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extra) na entrada e assumindo que toda a agua produzida ¢ retirada pelo fluxo de ar, ¢
dada por:

0,42
l , = - = I , 5 -
v_saida 7\' + 0’21 saida (2 56)

catodo

onde:

o P, ida € apressdo do vapor na saida de ar do empilhamento;

Acatodo € O fator de excesso do ar no catodo, conforme apresentado em (2-15);

Pyui4q € a pressdo total da mistura vapor-ar na saida de ar do empilhamento.

Observa-se que a pressdao do vapor na saida do empilhamento depende apenas do
fator de excesso Acatodo € da pressao total de saida Pyq,. De posse de Py sqidq, calcula-se

a umidade relativa ¢ na saida para uma dada temperatura utilizando (2-48).

Caso haja umidificagdo extra do ar na entrada do empilhamento e assumindo que
toda a agua — produzida pelas CaCs e adicionada na forma de vapor — ¢ retirada pelo
fluxo de ar, mostra-se [1] (a dedugdo € mostrada no Apéndice A) que a pressao do vapor
na saida de ar do empilhamento ¢ dada por:

0,42 + YA
P = > catodo P o _
v_ saida (1 + lP)}\, + 0921 saida (2 57)

catodo

onde o coeficiente y relaciona a pressao do vapor na entrada de ar do empilhamento

P, enirada € @ pressao total na entrada de ar Pyya44:

P v _entrada
V= - . (2-58)
entrada v_entrada
A formula apresentada em (2-57) ¢ a expressdo mais geral para calcular a
umidade relativa na saida do empilhamento. Caso nao haja umidificacdo extra do ar na

entrada, o coeficiente y torna-se zero e a formula reduz-se a (2-56).

Verifica-se nos desenvolvimentos mostrados acima que a temperatura e o fator
de excesso dos gases (em especial, o do ar), desempenham um papel importante na
manutencdo das condi¢des de hidratacdo das membranas das CaCs e na retirada do
excesso de agua dos eletrodos e, em consequéncia, sobre o desempenho do

empilhamento.
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No entanto, ¢ necessario interpretar cautelosamente os resultados obtidos com as
expressoes mostradas em (2-56) e (2-57), pois as mesmas sdo desenvolvidas
considerando que toda a 4gua do empilhamento, tanto a produzida pelas CaCs como a
adicionada na forma de vapor, ¢ retirada pelo fluxo de ar do catodo, o que, na realidade,
nao se pode garantir. Sabe-se que a agua pode sofrer condensagao ao longo de um stack
e esta condensacdo acontece de forma heterogénea e aleatoria, conforme pontuado por
Biichi em [32], e o efeito flooding ocorre de forma dindmica, conforme mostrado nos
trabalhos de McKay [30] e Mccain [41]. Pode ocorrer, por exemplo, da umidade do ar
na saida estar em torno de 80% (o que seria um indicativo de boa hidratagdo e¢ auséncia
de encharcamento, segundo Larminie), mas os canais dos catodos de algumas células
estarem alagados (ao menos momentaneamente). Além disso, as formulagdes
apresentadas em (2-56) e (2-57) sdo validas para o caso de ndo haver umidificacdo do
hidrogénio (apenas a umidificagdo do fluxo de ar foi considerada) e para condigdes
estaciondrias (corrente constante) e estabilizadas de temperatura, pressdo e vazao.
Quando ha variagdo de corrente, a producdo de agua ¢ alterada na mesma propor¢ao —
conforme mostra (2-16) — e os fenomenos de transporte de massa enumerados
anteriormente (arrasto de agua por ions H+, difusdo reversa de 4gua na membrana etc)
passam a ocorrer a uma taxa maior ou menor (o que ira depender da variacdo de
corrente imposta e das condi¢des operacionais atuais), levando a situagdes imprevisiveis

e, sobretudo, ndo observaveis externamente.

Portanto, a umidade relativa do ar na saida de um empilhamento pode ser
utilizada como um estimador aproximado do grau de hidratagdo das membranas ou da
auséncia/presenca de encharcamento nos eletrodos. Em outras pralavras, a umidade
relativa na saida deve ser considerada como um indicativo médio do balango de agua
do empilhamento. Além disso, a dificuldade em medir a umidade relativa (condensagao
no sensor, imprecisdo na medida etc.) reforcam a ideia de que esta variavel deve ser
utilizada com cautela como um estimador do balango de dgua. Caso esta variavel seja
utilizada na implementacdo de um modelo deterministico do empilhamento, estas
consideragdes devem ser feitas (incluindo uma margem de erro ou considerando um

intervalo de confianga, por exemplo).

36



2.3 Revisao e analise de modelos da literatura

2.3.1 Modelos eletroquimicos classicos

Os modelos eletroquimicos de células PEM mais referenciados na literatura
especializada sdo os de Springer et al. [33], Bernardi e Verbrugge [34], Amphlett et al.
[35]-[37], Kim et al. [38], Lee et al. [39] e Mann et al. [40].

Springer et al. [33] exploram em profundidade em seu modelo a questdo da
hidratacdo da membrana Nafion ¢ sua influéncia na condutividade da mesma. No
entanto, o modelo exige o conhecimento de pardmetros que, em geral, sdo de dificil
mensura¢ao em um empilhamento real, como, por exemplo, pressdo do vapor d’agua na

interface eletrélito/eletrodo e espessura da membrana no estado umido e seco.

Bernardi e Verbrugge [34] desenvolvem um modelo para uma CaC unitéria
elucidando os fendmenos de transporte que ocorrem em cada uma de suas camadas —
camada de difusdo gasosa, camada catalitica dos eletrodos ¢ membrana — levando em
consideragdo as trés fases — gasosa, liquida e sélida — envolvidas nos processos fisico-
quimicos de uma CaC PEM. Contudo, dificilmente o modelo poderia ser estendido a um
empilhamento PEM, onde outros ferndmenos termodindmicos e de transporte, além dos
apresentados pelos autores para uma CaC unitaria, influenciam na determinagdo das

perdas e da tensao terminal do empilhamento.

O modelo apresentado por Amphlett et al. em [35] e [36] foi originalmente
concebido para reproduzir o comportamento estatico de uma Unica CaC do
empilhamento Mark IV da Ballard. Em [37], Amphlett et al. incluem algumas
modificagdes no modelo para torna-lo capaz de predizer também a resposta transitoria,
no entanto, de um empilhamento como um todo e ndo de uma célula unitaria. O
empilhamento utilizado em [37] € o modelo Mark V da Ballard, que é composto por 35
células PEM unitarias. Devido ao rigor cientifico no detalhamento dos fendmenos
eletroquimicos e termodinamicos e certa praticidade de uso, os modelos de Amphlett et
al. [35]-[37] tém sido utilizados com frequéncia como base para outros estudos de

modelagem de células a combustivel [40][44][45][48][49].

Kim et al. [38] propdem uma modelagem de uma célula PEM unitéria
totalmente baseada em equagdes empiricas, sem fundamentagdo fisico-quimica teorica.

No entanto, os autores incluem em seu modelo um termo exponencial que caracteriza
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com precisdo o comportamento da tensdo da CaC na regido de correntes elevadas, isto &,

na regido onde predominam as perdas por concentracdo. Com isso, Kim et al.

conseguem contornar o problema da modelagem deste sobrepotencial — tema ndo
abordado por outros autores em seus modelos —, ao menos para uma dada condi¢do
operacional.

O modelo apresentado por Lee et al. [39] foi desenvolvido para um MEA —
Membrane Electrode Assembly® — de uma célula unitaria e posteriormente incorporado
a um modelo de empilhamento desenvolvido pelos mesmos autores. O modelo proposto
se assemelha ao de Kim et al. no que se refere ao emprego do termo exponencial para
representar as perdas por concentracdo. Contudo, o trabalho de Lee et al. se utiliza de
fundamentos solidos da eletroquimica e termodinamica para modelar os outros
sobrepotenciais (ativagdo e 6hmico). Por outro lado, os autores ndo investigam a relagdo
entre umidificacdo dos gases e condutividade da membrana — todo o estudo ¢ realizado
assumindo os gases 100% umidificados, sem variagdes. Além disso, este modelo recai
no mesmo problema dos demais, o de ter que conhecer parametros especificos da CaC
de dificil mensuragdo para se poder utilizar o modelo em situagdes praticas, além de ter

sido desenvolvido para uma célula unitaria e ndo para um empilhamento.

Em [40], Mann et al. desenvolveram um modelo generalizado baseado nos
modelos anteriores de Amphlett et al. [35]-[37] com o propdsito de ser aplicado a outros
empilhamentos e ndo s6 aos da Ballard. Este modelo, por ser mais genérico e muito
semelhante aos modelos apresentados por Amphlett et al., com so6lida fundamentagio

fisico-quimica, ¢ reproduzido a seguir para posterior analise.

Mann et al. utilizam (2-40) para expressar a tensdo terminal de uma célula,
prescindindo apenas do ultimo termo (V.onc). A diferenca em relacdo a abordagem
eletroquimica classica estd em como sdo calculados os demais termos (Enemst, Vativ €

Vohm) .

O potencial de Nernst (Enemst) € modelado por Mann ef al. como:

E

Nernst

=1,229-8,5x107*(T'—298,15)+4,31x10° T(In p;';2 +%ln p(’;2 ), (2-59)

onde:

¥ Nome dado ao conjunto eletrodo-membrana-eletrodo de uma célula a combustivel PEM unitaria.
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* J4 ~ . . A . . ’ .

® Py, €apressio parcial do hidrogénio na interface gas/catalisador no anodo;
* J4 ~ . A e . ’ .

e p, ¢apressdo parcial do oxigénio na interface gas/catalisador no catodo;
02 s

e T¢ atemperatura (em Kelvin).

O sobrepotencial de ativagdo (Vaiv) € representado por Mann et al. como:
Vi =& +ET +ET|In(ey, )|+ £,7{In(D)]. (2-60)
onde:
o &y, &y, &3 e &y sdo coeficientes paramétricos constantes calculados a partir de
dados experimentais extraidos de empilhamentos previamente conhecidos;

* ., ~ A . . L,
* ¢, ¢aconcentragio de oxigénio na interface catalitica do catodo;

e [ ¢ acorrente atual da célula a combustivel.

O sobrepotencial 6hmico (Vonm) € definido pelos autores utilizando a mesma

expressdo dada em (2-44), com excecdo de R .. que ndo € considerada. A resisténcia

eletrénica R ¢ considerada constante e obtida empiricamente, apesar de sua

elétron
obtencdo ndo ser totalmente esclarecida pelos autores. Por sua vez, a resisténcia

protonica ¢ dada por:

1yl
Rpr(')ton = % 4 (2_6 1)
onde:
e 1y ¢ resistividade do eletrdlito (membrana Nafion);
e /¢ aespessura da membrana;
e A ¢ a area efetiva do eletrolito.
A resistividade ry;, por sua vez, ¢ dada por:
2 2,5
181,6/ 1+ 0,03 L + 0,062 ARl
A 303) \ 4
e I T-303]) (262
K —0,634—3 = ||exp| 4,18 ————
A T
onde:

e « diz respeito ao contetido de dgua (ou grau de hidratacdo) da membrana;
e A4 ¢é a area efetiva do eletrolito;
e ] ¢ a corrente atual da célula;

e T¢ atemperatura (em Kelvin).
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2.3.1.1 Discussdo e analise dos modelos eletroquimicos

Segundo Mann ef al. [40], o parametro x, que diz respeito ao contetido de agua
na membrana, assume valor igual a 14 em condic¢des de saturagdao (100% de umidade
relativa), podendo chegar até 23 na condi¢do de “supersaturagdo”. O parametro x foi
originalmente concebido por Zawodzinski et al. [69] e posteriormente utilizado por
Springer et al. [33] para representar o conteido de 4gua da membrana em fun¢do da
atividade do vapor d’adgua (umidade relativa) na interface eletrodo/membrana na
condi¢do de equilibrio termodindmico. Baseado em dados experimentais, Springer et al.
obtiveram uma equagdo para o parametro k via ajuste de curva para a temperatura de
30 °C e mostram (graficamente) que este pardmetro varia de forma ndo-linear com a
atividade do vapor d’agua. No entanto, sabe-se que a umidade relativa varia com a
temperatura, de modo que ndo se pode garantir que os dados obtidos por Springer et al.
para k possam ser aplicados com exatiddo para modelar um empilhamento em uma

outra temperatura e sob regime dinamico de operagao.

De todo modo, o modelo proposto por Mann et al. presume que o conteudo de
dgua da membrana seja conhecido de antemdo para que a resistividade e,
consequentemente, o sobrepotencial 6hmico sejam calculados. E tarefa bastante
complexa estimar o grau de hidrata¢dao do eletrdlito, pois este depende da temperatura
do empilhamento, do fluxo e pressdo parcial dos gases e da quantidade de agua
produzida pela CaC, a qual varia dinamicamente conforme a corrente do empilhamento.
Mais ainda, em um empilhamento real, onde ndo se tem acesso direto as células
unitarias, a determinag@o dos valores locais de temperatura e pressoes parciais (do vapor
d’4gua, do ar e do hidrogénio) se torna uma tarefa inviavel. Na pratica, o parametro «k ¢
obtido empiricamente pelo método de tentativa-e-erro ou baseado em estudos feitos por
outros autores, 0 que ¢ uma aproximacao que pode ndo corresponder a realidade, uma
vez que as condi¢cdes nas quais tais autores obtiveram o pardmetro quase sempre sao
diferentes das condi¢des atuais em que o modelo ¢ aplicado. Ademais, a area efetiva A4
(utilizada no célculo da resistividade ry) € normalmente diferente da area nominal (ou
geométrica) do eletrdlito, devido as rugosidades da membrana e, portanto,

desconhecida. Por isso, ¢ também estimada.

Em [44] ¢ apresentada uma aplicacdo do modelo de Mann et al. [40] a dois

empilhamentos comerciais de células a combustivel PEM. Uma das principais
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contribuigdes deste trabalho estd justamente na demonstracao da necessidade de realizar
ajustes e aproximagdes nos parametros originais para tornar o modelo valido para cada
empilhamento. Por exemplo, sdo realizados ajustes nos coeficientes &3 e &4 para que o
modelo se adéque a um dos empilhamentos em estudo e o parametro k¥ € assumido
constante e igual a 23 em todas as simulagdes. Apesar desta suposi¢ao ter sido util para
validar o modelo, em uma aplicagdo pratica, ¢ improvavel que as membranas do
empilhamento se mantenham na condicdo de supersaturagdo (k = 23) para toda a faixa

de operagao.

Conclui-se que, apesar de haver abordagens muito bem fundamentadas, os
modelos eletroquimicos sdo inadequados para aplicagdo em simulagdes elétricas e
quando se visa o desenvolvimento do sistema de controle do empilhamento, devido a
dificuldade em se obter parametros eletroquimicos e termodindmicos — muitas vezes

varidveis no tempo — necessarios a implementa¢ao do modelo.

2.3.2 Modelos de circuito equivalente

Wang e Nehrir [48][49] apresentam um modelo em que um empilhamento de
CaCs ¢ representado através de um circuito elétrico equivalente no programa PSPICE e
Simulink/MATLAB. Os autores expressam através deste circuito grande parte dos
fendmenos eletroquimicos, termodindmicos e de transporte que ocorrem em um

empilhamento PEM, além do comportamento dinamico do dispositivo.

Outros modelos que representam o comportamento de células a combustivel de
forma consistente através de circuito equivalente sdo referenciados em [46] e [47]. Em
[46] os autores apresentam um circuito capaz de predizer a resposta dinamica da CaC e
o desempenho desta frente a harmonicos de corrente. O trabalho apresentado em [47]
descreve uma metodologia para o célculo da capacitdncia de dupla camada e da
resisténcia da membrana, inclui uma outra capacitdncia no circuito para representar os
fendmenos difusivos nas camadas intermediarias da CaC e utiliza o modelo para
analisar o desempenho de um empilhamento de CaCs sujeito a harmonicos de corrente

provenientes de conversores estaticos.

Em particular, por ser um modelo mais abrangente que os demais e que

representa com mais rigor os fendmenos fisicos que ocorrem em um empilhamento de

41



CaCs, o trabalho de Wang e Nehrir [48] ¢ detalhado nas linhas a seguir para posterior

analise.

Os autores incluem um termo E; na equagdo do potencial de Nernst para
representar o efeito de atraso no fornecimento dos gases ao sitios reacionais durante os
transitorios. Ao impor uma variagao de corrente a CaC, ha necessidade de prover mais
combustivel (H) e oxidante (O,) ao dispositivo. Os reagentes penetram nos poros dos
eletrodos por difusdo até alcancarem a superficie onde se da a reag¢do. Por sua vez, o
processo difusivo ocorre a uma taxa proporcional a massa das substancias envolvidas
(no caso, H, no anodo e O, no catodo). Portanto, os gases ndo atingem imediatamente
os pontos onde ocorrem de fato as reagdes de oxidagdo (anodo) e reducao (catodo)
quando ha uma solicitagdo de corrente — héa um atraso no fluxo de reagentes ou, como
¢ denominado na literatura especializada, ha um atraso no transporte de massa em
relacdo a corrente elétrica. De fato, a circulagdo de elétrons ¢ muito mais rapida que a
circulacao de ions ou moléculas. Assim, Wang e Nehrir propdem a seguinte expressao
para o potencial de Nernst, considerando o atraso no transporte de massa durante os

transitorios:

RT * * .5
E= EO +§ln(pH2 (poz)) )— Ed , (2-63)

onde:
e [ equivale ao potencial de Nernst (Enermst);

e [ corresponde ao potencial reversivel em fungdo da temperatura, calculado

de forma semelhante ao que foi apresentado em (2-5);

%

* ~ .. . . A e
® Pu, € Do, correspondem as pressdes parciais efetivas do hidrogénio e

2
oxigénio, respectivamente, que, dentre outros fatores, dependem da corrente
em regime permanente do empilhamento;

e [, representa a queda de tensdo transitoria provocada pelo atraso no

fornecimento dos reagentes, que em regime permanente € igual a zero.
Por sua vez, o termo £, ¢ dado por:

E, = | i(t)—i(t)*exp _TL : (2-64)

[

onde:
e ). ¢ uma constante utilizada para obter E;

e “%” ¢ o operador convolugdo;
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e 7. corresponde ao atraso global (constante/coeficiente de tempo) do fluxo de
reagentes nos eletrodos;

e i(?) ¢ a corrente atual da célula a combustivel.

No dominio de Laplace, o termo E, € expresso por:

T8

E,(s)=2.1(s) (2-65)

T,5+1

Desta forma, o circuito equivalente para o potencial de Nernst proposto por

Wang e Nehrir [48] ¢ apresentado na Figura 2-3.

F | T |

AHAD )

+Y

QO

E

2

Figura 2-3 — Circuito elétrico para o potencial de Nernst de acordo com Wang e Nehrir [48].

Na Figura 2-3 a fonte de tensdo de valor fixo E, corresponde ao potencial

reversivel a 25 °C e 1 atm. O potencial reversivel para outras temperaturas e a
influéncia da pressao no potencial de Nernst (os dois primeiros termos de (2-63)) sdo
representados pela fonte de tensdo controlada por corrente e temperatura, f;(1,7). A
fonte de tensdo controlada por corrente f5(/) representa a queda de tensdo transitéria Ey,

provocada pelo atraso no transporte de massa.

A tensdo terminal do empilhamento ¢ obtida da mesma forma mostrada em
(2-40), isto &, subtraindo do potencial de Nernst os sobrepotenciais de ativagao, dhmico

€ concentragao.

Cada sobrepotencial ¢ representado pelos autores por um termo constante
somado a um termo dependente da corrente, que ¢ somado a outro termo dependente da

temperatura (e eventualmente da corrente também).

O sobrepotencial de ativagao ¢ dado por:

V., =1, +(T—=298)a+ThIn(I), (2-66)

ativ

onde:
e 77 € 0 termo constante, representado no circuito por uma fonte de tensao de

valor fixo;
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o (T —298)a ¢ a queda de tensdo afetada apenas pela temperatura, que ¢

representada pelos autores por uma fonte de tensdo controlada por
temperatura, f3(7);

e Tb ln(l ) ¢ o termo afetado pela corrente e temperatura, representado no

modelo por trés resisténcias em série: a primeira, R,.9, de valor fixo, a
segunda, R,., dependente da corrente, e a terceira, R,.», dependente da

temperatura.

O circuito equivalente das perdas por ativacao ¢ apresentado na Figura 2-4.
R R R

acil) act2

VY

actl

I

J3(T)
Vativ
T~1— +

o]

Figura 2-4 — Circuito do sobrepotencial de ativacédo de acordo com Wang & Nehrir [48].

O sobrepotencial 6hmico ¢ dado por:
Vo =1 (RohmO + R + Ropma ) > (2-67)
onde:
® Ronmo € uma resisténcia fixa (termo constante);
o Ronmi € uma resisténcia variavel dada por Ronmi= kg (termo dependente da
corrente);
o  Ronm2 ¢ uma resisténcia varidvel dada por Rowmy = kzrT (termo dependente da

temperatura).

O circuito equivalente das perdas 6hmicas ¢ apresentado na Figura 2-5.

R R R

ahmi0 ahm] : uﬁml: I

Vuhm
+
O

Figura 2-5 — Circuito do sobrepotencial 6hmico de acordo com Wang & Nehrir [48].

O sobrepotencial de concentragao ¢ dado por:

Vconc = I(RconCO + Rconcl + Rconc2 ) > (2-68)
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onde:
®  Reonco € uma resisténcia fixa (termo constante);
® Renel € uma resisténcia varidvel com a corrente (termo dependente da
corrente);
o Reonc2 € uma resisténcia variavel com a temperatura (termo dependente da

temperatura).

O circuito equivalente das perdas por concentracdo ¢ mostrado na Figura 2-6.

R, R R

O mncli condi T
VCORC
_|_

O

Figura 2-6 — Circuito do sobrepotencial de concentragdo de acordo com Wang & Nehrir [48].
2.3.2.1 Discussédo e analise dos modelos de circuito equivalente

Um dos grandes diferenciais do modelo de Wang e Nehrir [48][49] ¢ a inclusdo
de um termo E; na equagdo do potencial de Nernst para representar a variagdo
transitéria da tensao em funcdo do atraso no suprimento de reagentes. Os autores
mostram que a lentiddo de resposta da CaC ¢ predominantemente devida a este
fenomeno, o que ¢ também apontado por Ordonez et al. em [66] para uma CaC de
metanol direto, que tem construgdo semelhante a uma célula PEM. Apesar da
capacitancia de dupla camada ter valor elevado (de centenas de mili-Farads a alguns
Farads), a constante de tempo © = C(R,t + Reonc) @associada a esta capacitancia, conforme
mostrado no circuito equivalente simplificado da Figura 2-1, ¢ pequena (da ordem de
mili-segundos) se comparada a constante de tempo 1. relacionada com o atraso no
transporte de massa (da ordem de segundos). Isto se deve ao fato das resisténcias (Ract +
Reonc) serem relativamente pequenas (da ordem de mili-ohms) quando a CaC opera na
faixa linear da curva V-I. Desta forma, a capacitancia de dupla camada ndo tem tanta
influéncia sobre o tempo de resposta da CaC, afetando apenas os transitorios de curta
duracdo. Além da constante de tempo 1. relacionada com o atraso no transporte de
massa, Wang e Nehrir citam a elevada capacidade térmica do empilhamento como
responsaveis pela lentiddo de resposta do empilhamento (resposta dindmica de longa

duracdo devida a efeitos térmicos).
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Outra contribuicdo do modelo de Wang e Nehrir ¢ a separacdo de cada
sobrepotencial em vérios termos (dependentes da temperatura, corrente etc.) e a
representacdo de cada termo através de um elemento de circuito (fonte de tensdo
controlada por corrente e/ou temperatura, resisténcia variavel com a temperatura etc.).
Além disso, os autores agregam ao modelo um bloco para representar o balango

termodindmico de energia do empilhamento.

Apesar do modelo reproduzir grande parte dos fendmenos que ocorrem em
células a combustivel PEM, este se mostra valido apenas para determinada condi¢do
operacional do empilhamento, isto ¢, para uma faixa de temperatura, pressao, vazao e
umidade relativa. As constantes kg; € kgy, por exemplo, apesar de bem dimensionadas
para o calculo do sobrepotencial dhmico, parecem ter sido obtidas empiricamente e para
um ponto de operagdo somente — os autores ndo demonstram como essas constantes
foram obtidas de fato. Caso haja alteracdo na condigdo operacional do empilhamento,
essas constantes e outros coeficientes provavelmente deverio ser recalculados. E
assumido que a umidade relativa dos gases ¢ constante e igual a 50% no anodo e 100%
no catodo — o que, em uma situacdo pratica, ndo se pode garantir — e nao ha extensao
do modelo para outras faixas de umidade relativa. Além disso, o fendmeno de
encharcamento dos eletrodos — situacdo nao tdo incomum — ¢ desconsiderado na

formulagdo do modelo.

2.3.3 Modelos computacionais pré-definidos

Além dos modelos descritos anteriormente, existem representagdes
computacionais de empilhamentos de células a combustivel. O programa
MATLAB/Simulink release 2008a (MATLAB versao 7.6/Simulink versdao 7.1) [70]
disponibiliza trés modelos de empilhamentos PEM pré-definidos e um que pode ser
definido pelo usuario. O pacote de simulagdo de circuitos Saber versao 2007 (Saber
Sketch 4.0 e Saber Simulator 5.1), da empresa Synopsis [71], disponibiliza apenas um
modelo de empilhamento PEM. A seguir esses modelos sdao apresentados, analisando-se

sua aplicabilidade e destacando-se suas limitagdes de uso.

2.3.3.1 MATLAB/Simulink

O programa de simulagio MATLAB/Simulink versdo 2008a (R2008a) oferece

em seu pacote de simulagdo de sistemas de poténcia (SimPowerSystems) um modelo de
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empilhamento de células a combustivel, conforme mostra a Figura 2-7. O modelo pode
ser definido pelo usuario (User-Defined) ou entdo pode-se escolher algum dos quatro
modelos pré-definidos: trés modelos do tipo PEM e um modelo de empilhamento de
CaCs alcalinas. No caso do modelo definido pelo usuério, os dados para sua
implementagdo devem ser extraidos da folha de dados (datasheet) do fabricante do
empilhamento (como, por exemplo, corrente e eficiéncia nominais e numero de células

do empilhamento).

> AirFr H2 {\Air+ o

>T

-+ .
> Pfuel E - o

> PAIr -
Fuel Cell Stack

Figura 2-7 — Representacdo de um empilhamento PEM no MATLAB/Simulink [70].

E permitido ao usuario controlar algumas varidveis que influenciam no
desempenho do empilhamento, que sdo: percentual de hidrogénio no anodo (“x_H2”),
percentual de oxigénio no catodo (“y_02”), vazao de hidrogénio (“FuelFr”), vazao de ar
(“AirFr”), temperatura do empilhamento (“T”), pressao total no lado do anodo (“Pfuel”)
e pressdo total no lado do catodo (“PAir”). E possivel também escolher quais destas

variaveis serdo habilitadas ¢ controladas durante a simulagao.

O modelo oferece ainda a possibilidade de simular o comportamento dinamico
do empilhamento, através da especificacdo de uma constante de tempo. A simulacdo da
resposta dindmica, contudo, exige que seja conhecida de antemdo o tempo de resposta
do empilhamento, o que nem sempre ¢ disponibilizado pelo fabricante. Além disso,
sabe-se que a resposta dindmica do empilhamento pode variar conforme as condig¢des

operacionais do mesmo.

Baseado nos dados fornecidos pelo usudrio (ou obtidos dos modelos pré-
definidos), o programa calcula os pardmetros do empilhamento e plota a curva V-1 e P-1.

Os célculos feitos internamente para obter tais curvas seguem em parte a abordagem
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eletroquimica cléassica apresentada ao longo da Secdao 2.1. No entanto, o modelo do

MATLAB/Simulink ndo considera as perdas por concentragdo. Além disso, outras

limitagdes sdo encontradas no modelo, conforme enumerado a seguir:

O efeito da variacdo das pressdes parciais dos reagentes no interior do
empilhamento na resposta dindmica ndo ¢ considerado;

O efeito da temperatura e hidratagdo da membrana na resisténcia interna e,
consequentemente, nas perdas 6hmicas, ndo ¢ considerado;

A temperatura de saida dos gases ¢ considerada igual a temperatura do
empilhamento, o que na pratica nem sempre ocorre;

E assumido que a hidratagio das membranas das CaCs do empilhamento ¢
mantida em um nivel apropriado qualquer que seja a corrente, o que nao
pode ser garantido, pois, conforme explicado na Secdo 2.2, ha diversos
fendmenos que provocam alteragcdes dinamicas nas condi¢des de hidratagao
das membranas;

Para correntes menores que 1 A, a tensdo de saida ¢ proxima da tensdo de
circuito aberto, ou seja, o modelo nido considera as correntes internas

conforme explicado ao final da Se¢do 2.1.4.1.

Portanto, 0 modelo do MATLAB/Simulink ¢ util para simulagdes basicas de

sistemas de geracdo contendo células a combustivel. Apesar de ter alguma

fundamentag¢do eletroquimica, o modelo ndo reproduz com exatiddo a gama de

fenomenos descritos anteriormente, principalmente a questdo da hidratacdo das

membranas (que ¢ variavel) e seu efeito sobre as perdas 6hmicas do empilhamento, e a

resposta dinamica, cuja constante de tempo nao ¢ a mesma para toda a faixa operacional

do empilhamento.

2.3.3.2 Saber

O simulador de circuitos Saber versao 2007 (Saber Sketch 4.0 e Saber Simulator

5.1) oferece um modelo de empilhamento de células PEM, mostrado na Figura 2-8.
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Figura 2-8 — Representa¢do de um empilhamento PEM no programa Saber [71].

Ao contrario do modelo do MATLAB/Simulink, o modelo do Saber deve ser
totalmente configurado pelo usuario através da inser¢do de dados na janela de
propriedades do componente, mostrada na Figura 2-9 (a). O usudario pode escolher entre
um modelo analitico ou tabelado. Caso seja escolhido o modelo analitico, os parametros
das CaCs unitarias do empilhamento devem ser especificados através da janela de
configuracdo mostrada na Figura 2-9 (b). Os sobrepotenciais sdo calculados com base
nos dados informados nesta janela e seguem basicamente os fundamentos apresentados

por Larminie em [1] (o arquivo de ajuda do Saber cita explicitamente esta referéncia).

Observa-se que ¢ necessario o conhecimento de parametros muito especificos
das CaCs para a implementacdo do modelo. A corrente de troca iy, por exemplo, —
descrita na Se¢do 2.1.4.1 — ¢ um parametro de dificil mensuragdo e, além disso, varia
com a temperatura, conforme demonstrado por Barbir em [2]. Outros parametros que
aparecem na Figura 2-9 também sofrem variagdo com a temperatura, como o parametro
“r_nom”, que representa a inclina¢do no trecho linear da curva V-I do empilhamento,
isto €, representa a resisténcia Ohmica total do empilhamento. Sabe-se que a
resistividade da membrana varia conforme seu grau de hidratagdo, o qual ¢ influenciado
pela temperatura, vazao dos gases reagentes ¢ pela quantidade de agua produzida
internamente pela propria CaC. Portanto, o modelo do Saber, assim como o do

MATLAB, pode ndo reproduzir o comportamento real de um empilhamento.
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Figura 2-9 — Janelas de entrada de dados do modelo do Saber [71].
2.3.4 Modelos baseados em redes neurais artificiais

As principais aplicagdes de redes neurais artificiais — abreviadamente, RNA —
em eletronica de poténcia e em engenharia elétrica de um modo geral sdo sumarizadas
por Bose em [72], onde ¢ apresentado também um tutorial sobre a implementacao de
RNAs. Segundo Bose, as aplicagcdes de RNAs vao desde o simples processamento de
formas de onda a estimagdo adaptativa do vetor fluxo do estator de uma maquina
elétrica, passando pela modelagem de sistemas nao-lineares, cuja representagdo por
equagdes matematicas que descrevam seu comportamento fisico ¢ limitada ou bastante

complexa.

Neste sentido, as RNAs se apresentam como boas ferramentas para a
modelagem de células a combustivel. Atualmente, cerca de 90 % das aplicacdes de
RNAs utilizam a arquitetura feedforward, segundo Bose. Encontram-se na literatura
alguns exemplos de aplicacdo de redes feedforward na modelagem de CaCs do tipo

PEM [55]-[59].
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Em [55], Ou e Achenie apresentam o desenvolvimento de um modelo hibrido
para uma célula a combustivel unitaria, enquanto que o modelo proposto por Saengrung
et al. em [56] ¢ valido para um empilhamento comercial de CaCs. Em ambos os
trabalhos os autores utilizam dois tipos de redes feedforward para modelar o
comportamento estatico de células a combustivel: rede de retropropagagao de erro
(backpropagation network) e rede de funcdo base radial (radial basis function network).
Ambas as redes se mostram razoaveis em predizer a tensdo e a corrente do dispositivo
em estudo operando sob condigdes estacionarias. Em [55] os autores analisam a
influéncia da temperatura e da carga de platina dos eletrodos sobre a tensdo da CaC e
em [56] os autores utilizam como parametros de entrada das RNAs a vazdo de ar e a
temperatura do empilhamento e desconsideram outras variaveis, como a umidificacdo

dos gases, pressao e temperatura dos mesmos.

Em [57], o autor propde uma RNA feedforward para modelar o comportamento
estatico de um empilhamento PEM operando em uma certa faixa de temperatura (30 a
40 °C). A entrada do modelo ¢ composta pela corrente do empilhamento e por seis
temperaturas. Uma das contribui¢des principais do modelo apresentado em [57] estd em
que as medi¢cdes de temperatura sdo realizadas em seis pontos diferentes do
empilhamento (e ndo em um Unico ponto, como ¢ comum em outros trabalhos) e todas
as medicdes sdo utilizadas como entradas da RNA, o que torna o modelo mais sensivel

para identificar variagdes de tensdo em fun¢do da temperatura.

No entanto, os modelos apresentados em [55]-[57] representam apenas o
comportamento estatico do empilhamento sob determinadas condigdes operacionais

estacionarias e nada ¢ investigado a respeito do comportamento dindmico.

O trabalho apresentado em [58] por Jamei et al. utiliza RNAs para modelar tanto
0 comportamento estatico como o comportamento dindmico de um empilhamento de
CaCs, visando aplicagdes veiculares. Os autores utilizam como dados de entrada da
RNA a corrente e temperatura do empilhamento, as vazdes de hidrogénio e oxigénio e o
nivel de umidificacdo do ar. Um dos diferenciais do modelo de Jamei et al. [58] ¢ a
inclusdo da umidade relativa como uma das entradas do modelo, apesar dos autores nao
indicarem como e onde (entrada, saida) esta umidade ¢ medida. O trabalho apresenta
ainda uma metodologia para modelar a resposta dindmica da tensdo do empilhamento a

solicitacdes de correntes com diferentes formas de onda e frequéncia. Os autores, no

51



entanto, ndo consideram o carater da variabilidade temporal e as alteragdes dinamicas

nao-observaveis em um empilhamento PEM no desenvolvimento do modelo.

Kong et al. propdem em [59] um modelo hibrido — uma combinagdo de sub-
modelos neural, circuito elétrico e empirico — que representa tanto o comportamento
dinamico quanto estatico de um empilhamento PEM. Os autores ressaltam que seria
requerida uma grande e complexa rede neural para obter um modelo completo de um
empilhamento e, por esta razdo, escolhem modelar apenas a por¢do ndo-linear do
sistema por meio de redes neurais. Deste modo, Kong et al. utilizam RNAs para
modelar: a variagdo dindmica da temperatura em fungdo da corrente e a variagao
dinamica da resisténcia interna em funcao da temperatura e da corrente. O restante do
modelo hibrido ¢ obtido seguindo as formulagdes empiricas de Kim et al. [38]

combinadas com uma representagao por circuito RC equivalente.

Conforme mostrado, as redes neurais artificiais permitem o desenvolvimento de
modelos capazes de representar o comportamento (estatico ou dindmico) de
empilhamentos PEM sem a necessidade de recorrer a formulagdes analiticas da
eletroquimica ou termodinamica, sendo assim uma alternativa aos modelos fisicos de
CaCs. Tal técnica se mostra Util como uma ferramenta personalizada de modelagem
(modelagem sob demanda), no sentido em que o modelo pode ser desenvolvido de
acordo com a necessidade da aplicagdo (predicao de tensdo em funcdo da temperatura,
por exemplo) e escolhendo-se apenas um sub-conjunto de varidveis dentro de um
universo maior de varidveis disponiveis. Adicionalmente, algumas estruturas neurais,
com as redes neurais recorrentes, tem a habilidade de lidar com o comportamento
variante no tempo de empilhamentos PEM, tema este que serd aprofundado no

capitulo 4.

2.4 Resumo do capitulo

Este capitulo apresentou uma descricdo dos principais fendmenos
eletroquimicos, termodinadmicos e de transporte que ocorrem em um empilhamento de
células a combustivel PEM, identificando as varidveis e parametros que desempenham
papel importante na determinag¢do da tensdo terminal do empilhamento e, em ultima
analise, sobre seu desempenho. Foi mostrado que muitos desses parametros variam

dinamicamente durante a operagao do empilhamento e que, frequentemente, sdo
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grandezas ndo-observaveis ou, ao menos, de dificil mensuragdo em um empilhamento

real.

A Secdo 2.3 apresentou uma ampla revisdo bibliografica dos modelos de CaCs
disponiveis na literatura, comecando pelos modelos classicos oriundos da é&rea
eletroquimica, passando pelos modelos que utilizam representacdo por circuitos
elétricos e concluindo pelos modelos computacionais disponibilizados em alguns
pacotes de simulacdo comerciais. Uma andlise dos modelos derivados da literatura
eletroquimica foi feita, evidenciando suas limitagdes de uso em aplicagdes elétricas,
dentre as quais se destaca a dificuldade ou inabilidade de representar o comportamento
dinamico ¢ a ndo consideragdo do carater de variabilidade temporal de um
empilhamento PEM. Verifica-se através desta andlise que um modelo de um
empilhamento multi-células ndo pode ser concebido como a simples soma de modelos
de células PEM unitdrias, pois, além da dificuldade de obter parametros nao-
observaveis necessarios a implementagdo do modelo, outros fendmenos passam a

acontecem ao se unir diversas células a combustivel unitarias em um empilhamento.

Tanto os modelos classicos da literatura eletroquimica como as adaptagdes
destes modelos para uso na engenharia elétrica sdo, em sua maioria, modelos estaticos,
isto ¢, desenvolvidos para condigdes operacionais estacionarias e, por isso, ndo refletem
as alteragdes dindmicas que ocorrem internamente durante a operacdo de um
empilhamento PEM. Esta limitacdo os torna inadequados para aplicacdes de controle

em tempo real e de controle preditivo, por exemplo.

Por outro lado, foram apresentados no final do capitulo alguns modelos neurais
disponiveis na literatura como alternativa aos modelos analiticos tradicionais. Os
modelos desenvolvidos por meio de RNAs oferecem a possibilidade de representar o
comportamento — tanto estatico como dinamico — de um empilhamento PEM sem a
necessidade de recorrer a formulagdes complexas da eletroquimica ou termodinamica.
Além disso, as redes neurais permitem o desenvolvimento de um modelo de acordo com

a necessidade da aplicagao.
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3 Analise experimental do comportamento variante no
tempo de empilhamentos PEM

Conforme visto no capitulo anterior, um empilhamento PEM esta sujeito a
variagdes temporais nas condi¢des operacionais internas que levam a variagdes na
sua tensdo terminal. Por esta razdo, um modelo com parametros fixos pode ndo
representar adequadamente o comportamento dindmico do empilhamento em uma

aplicagdo pratica de controle preditivo ou otimizag@o em tempo real.

Este capitulo apresenta uma analise experimental visando corroborar a hipotese
do comportamento variante no tempo apresentado pela tensdo de um empilhamento
PEM. Para validar a hipotese, sdo apresentados resultados experimentais obtidos com
trés empilhamentos PEM de diferentes fabricantes e com tecnologias de construcdo e

tempos de vida distintos.

3.1 Descricao dos empilhamentos e arranjos experimentais

Os dados e caracteristicas dos empilhamentos PEM utilizados neste trabalho sao

apresentadas na Tabela 3-1.

Tabela 3-1 — Dados dos empilhamentos PEM utilizados neste trabalho.

Empilhamento 1

Empilhamento 2

Empilhamento 3

Fabricante Electrocell Electrocell Horizon

Modelo EEOGEM > EEOGEM > H-3000
(17 geragdo) (2 geragdo)

Origem Brasil Brasil China

Ano de construgao 2003 2010 2007

Fluxo continuo

Fluxo continuo

Catodo aberto/

Construgéo anodo fechado (dead-
(Flow-through) (Flow-through) ended anode)

Poténcia nominal (kW) 5 5 3

Numero de células 90 100 72

Area de cada CaC (cm?) 380 240 N.L

Refrigeragio Agua Agua Ar

Umidificagdo Externa (H; e ar) Externa (H; e ar) Intferpa N

(auto-umidificacao)
Pressdo anodo (bar) 0,10 (max.) 0,45 (max.) 0,45-0,55
Pressao catodo (bar) 0,15 (max.) 0,10 N.L

N.I. = Néo Informado
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3.1.1 Empilhamento 1

O empilhamento 1 ¢ do tipo fluxo continuo — denominado na literatura como
flow through stack —, isto €, os gases reagentes fluem continuamente pelos canais

internos do empilhamento e ndo ha qualquer tipo de bloqueio na saida dos gases.

A planta experimental do empilhamento 1 se encontra no Laboratorio de Células
a Combustivel do Cepel e ¢ mostrada na Figura 3-1. Esta planta ¢ composta de diversos
dispositivos auxiliares como camaras de umidificagdo, bombas de circulagdo de agua,
trocador de calor e soprador de ar externos, rotdmetros, valvulas de agulha para ajuste
das vazoes dos gases, reguladores de pressdo e controladores PID comerciais para ajuste
das temperaturas de entrada dos gases e da dgua de refrigera¢do, como pode ser visto na
Figura 3-1. A planta do empilhamento Electrocell do Cepel conta ainda com um
Controlador Légico Programavel (CLP) para monitoramento das temperaturas, pressoes
e tensOes individuais de cada célula unitdria. Um aplicativo desenvolvido pelo
fabricante, que realiza a comunicagao entre a CLP e um computador remoto, permite
monitorar estas variaveis em tempo real. Uma captura de tela deste programa de
monitoramento fornecido pelo fabricante ¢ mostrada na Figura 3-2 para uma corrente de

60 A aplicada ao empilhamento.

Data logger—s |

Controladores PID = 6
<temp%
| Empilhamento
(90 celulas)

“\\_ Rotametros

notebook =

Figura 3-1 — Arranjo experimental I.
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Figura 3-2 — Captura de tela do programa de monitoramento fornecido pelo fabricante do
empilhamento 1, mostrando a tensdo de cada CaC unitaria para uma corrente de 60 A.
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Um diagrama esquematico do arranjo mostrado na Figura 3-1 indicando as
grandezas medidas e os pontos de medi¢do ¢ mostrado na Figura 3-3. Como se nota
nessa figura, a dgua de refrigera¢do estd no contrafluxo dos gases reagentes. Esta
técnica de constru¢do tem por finalidade promover uma melhor distribuicdo de calor no
interior do empilhamento. A planta do empilhamento Electrocell permite que os
parametros operacionais — vazoes e temperaturas de entrada dos gases, por exemplo —
sejam ajustados manualmente pelo operador. Seis termopares e cinco transmissores de
presssdo (mandmetros) estdo acoplados as entradas e saidas dos gases reagentes e
tubulacdo de agua de refrigeracdo. Os termopares conectados as saidas dos gases e a
saida da 4agua de refrigeracdo fornecem uma indicacdo da temperatura média de
operacao do empilhamento, uma vez que as temperaturas internas nao sdo possiveis de
medir. Os mandmetros sdo incluidos por questdes de seguranga, apenas para monitorar a
pressdo de operacdo (na realidade, a pressdo maxima no anodo ¢ limitada internamente
por um regulador de pressao fixado no valor de 0,1 bar). O arranjo experimental conta
ainda com dois sensores de umidade relativa, um posicionado na entrada e outro na

saida de ar do empilhamento, para monitoramento.
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Figura 3-3 — Diagrama esquematico do arranjo experimental I.

Um banco de resisténcias, cujo esquematico ¢ mostrado na Figura 3-4, foi
utilizado para produzir degraus de carga resistiva. As possiveis combinacdes de
acionamento dos disjuntores deste banco sdo mostradas na Tabela 3-2 com a resisténcia
equivalente resultante em cada caso. Para a geragdo de degraus de corrente controlados,
uma carga eletronica cc, modelo NHR 4700, foi empregada (vide Figura 3-1). As
temperaturas, a tensao e a corrente do empilhamento sdo medidas de forma
automatizada por um sistema de aquisicdo de dados composto por um notebook € um
registrador de dados (data logger) Fluke, modelo Hydra 2625A, com periodo de

amostragem configurado para cinco segundos.

279 70 %3,259 3,259289

s1 S2 S3 S4 S5
I

S6

Figura 3-4 — Banco de resisténcias utilizado do arranjo experimental I.
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Tabela 3-2 — Possiveis combinagGes de acionamento dos disjuntores do banco de carga ao arranjo
experimental I.

Disjuntores acionados Resisténcia equivalente (Q)
Somente S1 7,0
SleS2 3,5
SleS6 2,2
S1,S2 e S3 1,7
S1, S4 e S6 1,3
S1,S2,S3 e S4 1,1
S1,S82,S3,S4e S5 0,9

3.1.2 Empilhamento 2

O segundo empilhamento utilizado neste trabalho, também construido pela
Electrocell, se encontra no Centro de Células a Combustivel e Hidrogénio (CCCH) do
Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN), localizado no campus da USP.
Este empilhamento também ¢ do tipo flow-through e com idade aproximada de trés anos
(na época da realizagdo dos experimentos). A planta experimental do empilhamento
possui um CLP para ajuste das temperaturas de entrada dos gases e da agua de
refrigeracdo e poténcia do soprador de ar (blower). A vazdo de hidrogénio ¢ controlada
indiretamente pelo operador através da regulagdo da pressdo de entrada deste gés e a

vazao de ar € controlada por meio do ajuste da velocidade do blower no CLP da planta.

O arranjo experimental associado a este empilhamento (arranjo experimental II)
¢ mostrado na Figura 3-5. Para a geracdo de degraus de carga resistiva foram utilizadas
dez lampadas haldégenas (mostradas na Figura 3-5) que estdo conectadas em paralelo
com uma resisténcia-base de 12 Q interna a planta do empilhamento. As lampadas sdo
agrupadas duas a duas em paralelo, de forma que cada par forma uma unica resisténcia
de 30 Q, e cada par é conectado a um barramento comum por um disjuntor, totalizando
cinco disjuntores. O circuito equivalente deste banco de resisténcias ¢ mostrado na
Figura 3-6. Para a aquisicdo de dados de tensdo e corrente do empilhamento foi
empregado o mesmo data logger Fluke, com periodo de amostragem configurado para

dois segundos e o notebook do arranjo experimental I.
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Figura 3-5 — Arranjo experimental I1.
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Figura 3-6 — Banco de resisténcias (lampadas) utilizadas como carga para o Empilhamento 2.
3.1.3 Empilhamento 3

O empilhamento 3, do fabricante Horizon, possui controle automatico de vazdes
e temperatura e ¢ do tipo catodo aberto. Neste tipo de construcdo, o fluxo de ar no
catodo e a temperatura sdo controlados através do ajuste da velocidade de seis
ventoinhas acopladas diretamente ao empilhamento. Além disso, este empilhamento ¢
do tipo anodo fechado (dead-ended anode), isto ¢, a saida (purga) de hidrogénio do
empilhamento ¢ controlada por uma vélvula solendide que ¢ aberta em um intervalo
regular de tempo (neste caso, de 10 segundos) pelo controlador para permitir a admissao
de mais hidrogénio e para purgar o excesso de agua produzida internamente. Esta
mesma valvula controla automaticamente a variagdo do fluxo de hidrogénio conforme a

corrente do empilhamento.
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O arranjo experimental associado ao empilhamento 3 (arranjo experimental III)
¢ apresentado na Figura 3-7. A mesma carga eletronica cc utilizada no arranjo
experimental I, modelo NHR 4700, foi empregada para produzir formas de onda de
corrente controlada. Para a geracdo das formas de onda de corrente — variacdo em
degrau, onda quadrada ou senoidal — em uma base de tempo precisa, um programa
implementado em LabView foi desenvolvido, mostrado na Figura 3-8. A vazao massica
de hidrogénio ¢ medida por um controlador de fluxo de massa, modelo MKS 1559A, em
conjunto com a unidade de leitura de dados MKS 247D. As medi¢des sdo exibidas na
forma de vazdo volumétrica para as condi¢des padrio’ de 0°C e 1 atm. O mesmo data
logger Fluke dos arranjos anteriores foi utilizado para a aquisicdo de tensdo, corrente,
vazao de hidrogénio e temperatura, com periodo de amostragem configurado para trés
segundos. Para a aquisicdo de dados em uma base de tempo mais curta (da ordem de
ms), um osciloscopio foi utilizado para registrar tensdo, corrente, vazao de hidrogénio e

vazdo de ar, que ¢ medida indiretamente através da medicao da corrente das ventoinhas.

Programa em
Medidor de fluxo LabView N

de massa (H,) : - (controle carga)

Figura 3-7 — Arranjo experimental I11.

 As condigdes padrio de temperatura e pressio (CPTP) — em inglés, standard conditions for
temperature and pressure — sdo valores de temperatura e pressdo definidos por instituigdes
internacionais de metrologia, como o NIST (National Institute of Standards and Technology), e utilizados
por fabricantes de equipamentos de medigdo na calibragdo de seus instrumentos. Neste capitulo sdo
assumidas como CPTP a temperatura de 0°C e a pressdo de 1 atm (= 1,01325 bar), que sdo as condigdes

nas quais o medidor de fluxo de hidrogénio foi calibrado e exibe as leituras de vazdo volumétrica f/Hz .
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Figura 3-8 — Aplicativo desenvolvido em LabView para operar a carga eletrénica.
3.2 Descricao dos experimentos

Vérios experimentos foram realizados ao longo de cinco anos com o
empilhamento 1 e ao longo dos anos de 2012 e 2013 com os empilhamentos 2 e 3
descritos anteriormente — totalizando mais de cem experimentos — com o objetivo de
investigar o comportamento dindmico e variante no tempo e coletar dados para o
desenvolvimento de um modelo apropriado para aplicagdes elétricas e de controle.
Foram escolhidos os resultados que representam melhor o comportamento variante no
tempo, ou o explicam, obtidos neste periodo, sumarizados na Tabela 3-3 em ordem

crescente de complexidade.
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Tabela 3-3 — Quadro-resumo dos experimentos realizados.

Empilhamento

. Carga Descricao do experimento
utilizado

Experimento la Electrocell/Cepel Resistiva  Degraus resistivos sequenciais e vazoes fixas

) Degraus de corrente sequenciais e variacao
Experimento 1b Electrocell/Cepel Corrente )

do fator de excesso de ar a cada ciclo

) o Onda quadrada de carga resistiva e vazdes

Experimento 2a Electrocel /IPEN Resistiva
fixas

Experimento 3a Horizon Corrente Analise termografica

) ) Anélise da eficiéncia experimental com ciclo
Experimento 3b Horizon Corrente )

de carga unico

Experimento 3¢ Horizon Corrente Degraus de corrente sequenciais

) ) Teste de longa duragdo com perfil de carga
Experimento 3d Horizon Corrente )

SIGFI modificado

) ) Teste de longa duragdo com padrdo de

Experimento 3e Horizon Corrente o
corrente repetitivo
Teste de longa duragdo com padrio de
Experimento 3f Horizon Corrente corrente repetitivo com passagens periodicas
por 0 A

Experimento 3g Horizon Corrente Estudo da resposta em frequéncia

3.3 Resultados com o Empilhamento 1

De modo a obter os dados experimentais com o empilhamento 1, o procedimento
para o levantamento da curva de polarizagdo de um empilhamento sugerido em [73] foi
seguido. Este documento recomenda que degraus de carga (resistivos ou de corrente
controlada) sejam progressivamente aplicados aos terminais do empilhamento e a tensao
seja medida para cada degrau. Apos atingir a maxima corrente, a carga ¢ reduzida a
zero, completando um ciclo de carga. Nos experimentos la e 1b este procedimento foi

executado de forma repetida com a finalidade de gerar ciclos de carga sequenciais.

3.3.1 Experimento la: degraus resistivos sequenciais e vazdes fixas

Para a realizagdo do experimento la foi utilizado o banco de resisténcias
mostrado na Figura 3-4, aplicando degraus resistivos crescentes aos terminais do
empilhamento Electrocell seguindo a ordem apresentada Tabela 3-2. Cada degrau tem

duracdo aproximada de 90 segundos. No total, foram aplicados seis ciclos de carga
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consecutivos (com pequenos intervalos entre os ciclos) aos terminais do empilhamento,
como mostra a Figura 3-9. As vazdes de hidrogénio e ar foram mantidas fixas durante
todo o experimento em 110 L/min e 500 L/min para o hidrogénio e ar, respectivamente.
O controlador PID que regula a temperatura de entrada do hidrogénio foi ajustado para
35 °C e os demais controladores PID tiveram seus setpoints ajustados para 40 °C de
modo a manter as temperaturas de entrada de ar e da dgua de refrigeracdo em torno
deste valor. A Figura 3-9 mostra a tensdo medida, a poténcia calculada e as
temperaturas de saida do ar e da agua de resfriamento. As condi¢des operacionais
observadas externamente foram mantidas constantes (pressdes, por exemplo) ou
variaram na mesma propor¢do que a carga em cada ciclo (como as temperaturas, por
exemplo). As curvas de polarizacdo (V-I e P-I) de cada ciclo deste experimento sdo

mostradas na Figura 3-10.
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Figura 3-9 — Resultados do experimento la.
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Figura 3-10 — Curvas de polarizagédo do experimento la.

Observa-se uma evolucdo das curvas V-1 ao longo do experimento, ora com
variagdo da inclinagdo da curvas, ora com deslocamento paralelo da curvas. As curvas
P-I mostram que a poténcia méaxima disponibilizada foi de 2,2 kW, enquanto que a
poténcia maxima no primeiro ciclo foi de 1,7 kW, o que equivale a uma diferenga
percentual de 22 % (ou, em termos absolutos, 0,5 kW), o que representa uma melhoria
significativa no desempenho do empilhamento. De fato, ndo s6 a poténcia
disponibilizada aumenta a cada ciclo, mas também a eficiéncia, uma vez que, para uma

vazao fixa de hidrogénio, a energia gerada se torna maior a cada ciclo de carga.

Considerando apenas a regido linear de operacdao do empilhamento, uma
analogia com uma fonte cc ndo-ideal pode ser feita, considerando o empilhamento como
uma fonte cc ideal V) em série com uma impedancia interna variavel Ry, como mostra a

Figura 3-11.
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Empilhamento

Figura 3-11 - Circuito equivalente do empilhamento para a regiéo linear de operacao apresentada
nas curvas da Figura 3-10.

Analisando a por¢do linear de cada curva, observa-se que a inclinagdo —
calculada como (AV/AI) — diminui a cada “ciclo”, indicando uma redugdo (em termos

absolutos) da resisténcia equivalente Ry do empilhamento. Realizando um ajuste de
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curva na porg¢ao linear e calculando-se o coeficiente angular de cada curva, obtém-se os

valores mostrados na Tabela 3-4 para a resisténcia equivalente em cada caso.

Tabela 3-4 — Md6dulo do coeficiente angular do trecho linear das curvas da Figura 3-10 (a).

Resisténcia equivalente R,
Nome da curva ) )
(modulo do coeficiente angular do trecho linear de cada curva)

Curval 0,62
Curva Il 0,64
Curva III 0,58
Curva IV 0,56
Curva V 0,54
Curva VI 0,50

A variagdo da resisténcia equivalente interna Ry a cada ciclo evidencia que
houve alteragdo nas condi¢des operacionais internas do empilhamento ao longo do
tempo. Possivelmente, houve uma melhoria nas condi¢des de hidratacdo das membranas
ao longo do experimento, reduzindo o sobrepotencial 6hmico global do empilhamento.
Ou ainda, pode ter havido reativacdo dos catalisadores, o que levou a reducao do
sobrepotencial de ativa¢do das células do empilhamento. De qualquer modo, o que pode

ser inferido ¢ que alteracdes ndo-observaveis foram responsaveis por variagdes

temporais na tensao terminal do empilhamento e no seu desempenho.

3.3.2 Experimento 1b: degraus de corrente sequenciais e variagao
do fator de excesso de ar a cada ciclo

O experimento 1b foi realizado com a carga eletronica cc mostrada na Figura
3-1, aplicando degraus de corrente aos terminais do empilhamento de forma sequencial.
Neste experimento, um ciclo de carga corresponde a variacao da corrente de 0 a 60 A
em degraus de 10 A com posterior retorno a 0 A. Cada degrau tem duragdo de
aproximadamente 2 minutos. No total, o empilhamento foi submetido a cinco ciclos de

carga consecutivos. O fator de excesso de hidrogénio foi mantido fixo em 3 (A, =3) ¢

o fator de excesso de ar (A, ) foi alterado a cada ciclo de carga, como mostra a Tabela
3-5. Os setpoints de temperatura foram configurados para 40 °C e a umidade relativa do
ar na entrada foi mantida tao alta quanto possivel (em torno de 90% * 10%) de modo a
garantir uma boa hidratagdo das membranas das CaCs. As medi¢des de corrente, tensdo,

poténcia, temperatura e umidade relativa do ar na saida em fun¢do do tempo sdo
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mostradas na Figura 3-12. As curvas de polarizacao de cada ciclo de carga — tomadas

sempre na descida da corrente — sdo mostradas na Figura 3-13.

Tabela 3-5 — Fatores de excesso de hidrogénio e ar utilizados no experimento 1b.

Ciclo Ay, Ay
Ciclo 1 3 6
Ciclo II 3 7
Ciclo ITI 3 8
Ciclo IV 3 6
CicloV 3 9
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Figura 3-12 — Resultados do experimento 1b.
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Figura 3-13 — Curvas de polarizacéo do experimento 1b.

Os resultados do experimento 1b representam bem o comportamento variante no
tempo de um empilhamento PEM. Com efeito, ¢ esperado que empilhamentos PEM de
meia-idade — que é o caso deste empilhamento, que tinha sete anos na época da
realizacdo deste experimento — apresentem comportamento mais irregular devido ao
evelhecimento heterogéneo das células que compdem o empilhamento e a degradagao

dos materiais utilizados em sua constru¢do, como € descrito por Biichi em [32].

De fato, o grafico temporal da Figura 3-12 revela que a resposta de tensdo para
uma mesma solicitagdo de corrente (por exemplo, 60 A) ¢ diferente no inicio e no fim
do experimento, para as mesmas condigdes operacionais observadas externamente. Este
comportamento fica evidenciado nas curvas de polarizacdo da Figura 3-13. Os fatores
de excesso no primeiro e quarto ciclos de carga sdo idénticos (Am2 = 3 € Aar = 6), mas €
observada uma queda acentuada de tensdo e poténcia no quarto ciclo. A poténcia
maxima disponibilizada no primeiro ciclo ¢ de 1,82 kW, enquanto que no quarto ciclo ¢
de 1,58 kW, o que representa uma diferenca percentual de 13%. A melhoria no
desempenho do empilhamento ao longo dos ciclos 1, 2 e 3, quando o fator de excesso de
ar foi aumentado em uma unidade a cada ciclo, ¢ esperada, pois, do ponto de vista
eletroquimico, quanto maior a quantidade de oxigénio disponivel para a reacgdo,
menores sao as perdas por ativacdo no catodo. No entanto, alguma alteragdo ndo-
observavel nas condigdes operacionais internas ocorreu durante o experimento, de modo
que os ciclos 1 e 4 apresentam curvas de polarizagdo totalmente diferentes, apesar dos
fatores de excesso e das condi¢des operacionais externas serem praticamente idénticas
em ambos os casos — a umidade relativa e a temperatura do ar na saida se mantém em

torno de 90 % e 38 °C, respectivamente. Uma hipdtese para explicar este fato ¢ que
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pode ter havido encharcamento dos eletrodos de uma ou mais CaCs unitarias, dada a
alta umidade dos gases reagentes na entrada associada ao elevado fator de excesso de ar
do ciclo anterior (ciclo 3), apesar da umidade relativa do ar na saida estar em torno de
90 %. Se verdadeira, esta hipdtese corrobora a afirmagdo feita ao final da Secao 2.2, de
que a umidade relativa do ar na saida ndo ¢ um indicativo preciso para monitorar o
balanco de agua do empilhamento, pois pode acontecer dos canais dos eletrodos de
algumas células estarem alagados (o que leva a uma queda na tensdo da(s) CaC(s)
afetada(s)) e, no entanto, a umidade relativa do ar na saida estar dentro de uma faixa

considerada aceitavel.

De todo modo, o que se pode inferir deste experimento ¢ que o desempenho do
no ciclo atual ¢ influenciado pelos ciclos anteriores (o desempenho do empilhamento
depende de seu “histdrico”) e que a tensdo reflete diretamente as alteracdes internas,
representando uma varidvel de estado do sistema e um elemento util para a construgao

de um modelo comportamental do empilhamento por redes neurais.

3.4 Resultados com o Empilhamento 2

3.4.1 Experimento 2a: onda quadrada de carga resistiva e vazbes

fixas

O experimento 2a foi conduzido fixando os setpoints de temperatura no CLP da
planta do empilhamento em 60°C (agua de refrigeracdo na saida, temperatura de entrada
do hidrogénio e temperatura de entrada do ar). Apesar de ndo haver registro
automatizado das temperaturas, foi observado visualmente durante o experimento que
as temperaturas pouco se afastaram dos setpoints configurados no CLP. As pressoes de
entrada do hidrogénio e do ar foram reguladas no inicio do experimento para 420 mbar
e 100 mbar, respectivamente. Mantendo as pressdes do anodo e do catodo fixas, e,
portanto, as vazdes, foi aplicada uma carga resistiva variando entre 4 ¢ 12 Q aos
terminais do empilhamento, através do acionamento e desligamento simultaneo de todos
os disjuntores mostrados na Figura 3-6 a cada dois minutos, de forma a gerar uma onda
quadrada com periodo igual a quatro minutos, como mostra a Figura 3-14. As curvas de

corrente, tensdo e poténcia resultantes sao mostradas também na Figura 3-14.
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Figura 3-14 — Experimento 2a: onda quadrada resistiva imposta como carga ao empilhamento
Electrocell do IPEN e resposta de corrente, tensdo e poténcia.

As formas de onda da Figura 3-14 mostram que, para um regime de carga
periddico e estacionario (média constante ao longo do tempo), a tensdo apresenta
comportamento variante no tempo, que ¢ caracterizado pelo decaimento do valor
minimo ao longo do tempo. Este comportamento ¢ refletido na poténcia maxima

disponibilizada em cada periodo, como mostra a Figura 3-15.
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Figura 3-15 — Poténcia maxima disponibilizada em cada periodo.
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Como foi demonstrado na Secao 3.3.1, uma maneira eficaz de verificar se houve
alteragdo nas condicdes operacionais internas do empilhamento durante o experimento €
através da observacao da inclinacdo do trecho linear das curvas V-I obtidas em cada
ciclo de carga (no caso, cada periodo da onda quadrada da Figura 3-14 correponde a um
“ciclo” de carga). Se houve alteracdo na inclinagdo da curva entre um ciclo e outro,
houve alteracdo nas condigdes internas — que pode ser entendida como uma variagdo
na resisténcia equivalente interna Ry mostrada na Figura 3-11. Sao tragadas entdo cinco
curvas V-I parciais de dois pontos para cada periodo das formas de onda mostradas na
Figura 3-14 (a andlise, portanto, ¢ valida somente para estas faixas de tensdo e corrente
mostradas). As curvas V-I parciais para cada ciclo e as equagdes de reta que se ajustam

melhor aos pontos experimentais (coeficiente R? > 0,99) sio mostradas na Figura 3-16.
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Figura 3-16 — Curvas V-1 parciais do experimento 2a.

Observa-se uma variagdo da inclinagdo da reta a cada ciclo. Neste experimento,

ao contrario do que ocorreu no experimento la, ha um aumento da resisténcia

equivalente interna R, a cada ciclo (com excecao do ciclo 5), notado pelo aumento (em

termos absolutos) do coeficiente angular da reta. Esta aleatoriedade da variagdo da
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resisténcia equivalente interna reforca a idéia de que um modelo invariante no tempo ¢
inadequado para o estudo de um controlador para o empilhamento. Este comportamento
sugere também que a utilizagdo de um sistema de controle em tempo real ¢ preferivel

para rastrear o ponto de maxima eficiéncia durante a operagdo do empilhamento.

Esta secao mostrou que, embora menos evidente — possivelmente por ser mais
novo e ndo haver ainda envelhecimento acentuado dos materiais envolvidos —, o
empilhamento Electrocell do IPEN também apresenta comportamento variante no
tempo, que ¢ notado pelo decréscimo da tensdo, pela variagcdo na inclinacao das curvas

V-I e pela tendéncia de queda na poténcia maxima disponibilizada a cada ciclo.

3.5 Resultados com o Empilhamento 3

3.5.1 Experimento 3a: andlise termogréfica

O experimento 3a foi realizado aplicando degraus de corrente crescentes ao
empilhamento até a corrente maxima suportada pelo empilhamento de 57 A e
registrando, para cada nivel de corrente, uma imagem termografica do empilhamento
utilizando a cdmera termografica FLIR InfraCAM. A Figura 3-17 mostra uma imagem
termografica em perspectiva do empilhamento e, ao lado, um desenho esquematico
identificando os locais de entrada e saida de hidrogénio e ar, os eixos ortogonais de
referéncia e uma CaC unitdria destacada do empilhamento. A Figura 3-18 mostra as
imagens termograficas frontais do empilhamento (plano x-z) nas seguintes condigdes:
totalmente desligado (Figura 3-18 (a)), ligado, porém sem carga (Figura 3-18 (b)) e

submetido a varios niveis de corrente (Figura 3-18 (¢)-(h)).
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Figura 3-17 — Imagem termografica de referéncia e desenho esquematico do empilhamento
Horizon.
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(2) =50 A (h) =57 A

Figura 3-18 — Imagens termograficas do empilhamento operando em diferentes niveis de corrente
evidenciando os gradientes de temperatura (aquecimento maior em alguns pontos).

As imagens termograficas da Figura 3-18 mostram que gradientes de
temperatura se formam ao longo do empilhamento e até mesmo sobre uma unica célula
PEM, o que confirma a afirmagdo de Amphlett et al. [35] e Lee et al. [39]. Em todas as
imagens ¢ possivel notar a distribuicdo ndo uniforme de calor ao longo do plano x-z do
empilhamento. Observa-se um maior aquecimento no sentido crescente do eixo x,
especialmente na regido acima e mais a direita de cada imagem. A diferenca de
temperatura entre o ponto mais quente e o mais frio do empilhamento ¢, em média,
igual a 15 °C. Nota-se ainda que a distribuigdo de temperatura ¢ fun¢do do nivel de
corrente e também da posi¢do da célula no empilhamento. As células mais distantes da
entrada de hidrogénio tendem a aquecer mais do que as que estdo no meio ou no final
do empilhamento (tomando o eixo x como referéncia), o que faz sentido, pois a perda de
pressdo nos canais internos de hidrogénio faz com que este chegue em quantidade
ligeiramente menor as ultimas células, aumentando as perdas e o aquecimento destas,

uma vez que estdo submetidas ao mesmo nivel de corrente das demais.

Como a temperatura interfere diretamente na cinética das reacdes eletroquimicas
[42] e sobre as perdas (em geral, quanto maior a temperatura, menores sio as perdas por
ativagdo), conclui-se que a sua distribuicao ndo-uniforme (heterogénea) leva a tensoes
desiguais nas células PEM do empilhamento. Constata-se, deste modo, que a tensdo
terminal de um empilhamento ndo pode ser calculada simplesmente como a soma das

tensoes individuais encontradas por um modelo de célula unitaria.

73



3.5.2 Experimento 3b: analise da eficiéncia experimental com ciclo

de carga unico

O experimento 3b foi realizado seguindo em parte as recomendagdes dadas em
[73] e de forma semelhante ao experimento 1b, porém com um ciclo Unico de carga,
com o intuito de analisar a eficiéncia do empilhamento para varios niveis de corrente e
identificar a faixa em que o empilhamento opera com maior eficiéncia considerando
apenas um ciclo de carga. Utilizando o aplicativo desenvolvido em LabView, mostrado
na Figura 3-8, para operar a carga eletronica, foram aplicados ao empilhamento degraus
de corrente subsequentes, com duragdo de 30 s cada, e a resposta de tensdo e vazao de

hidrogénio foram registradas, como mostra a Figura 3-19.

A Figura 3-20 mostra uma ampliacdo do trecho onde ocorre a transicao de
corrente de 20 para 25 A e as variagdes no fluxo de hidrogénio impostas pelo
controlador do empilhamento. Observam-se duas variagdes: os picos na vazao de
hidrogénio ocorrendo a cada 10 segundos em decorréncia da abertura periddica da
valvula de purga — operagdo tipica de um empilhamento com anodo fechado (dead-
ended anode) — e o aumento proporcional na vazao de hidrogénio apos a transi¢do de
corrente de 20 para 25 A. Utilizando (2-29) para n = 72 (numero de CaCs), [ igual a

corrente atual e ‘}“z igual a vazao medida, calcula-se o fator de excesso de hidrogénio

Am “em regime” (fator de excesso imediatamente antes de um pico na vazao), que vale
1,04 vezes a vazdo estequimétrica, para o valor de corrente de 20 A. O fator de excesso
de hidrogénio calculado para os demais valores de corrente ¢ mostrado na Figura 3-21.
Observa-se que o controlador do empilhamento mantém o fator de excesso de
hidrogénio em torno da unidade (Ay; = 1) para uma ampla faixa de corrente, que vai de
20 A a 55 A, o que indica que este modo de operagdo (dead-ended anode) proporciona
um melhor aproveitamento do hidrogénio. Para valores de corrente menores que 20 A, o
fator de excesso ¢ um pouco maior, chegando a um maximo de 2,5 vezes a vazdo
estequiométrica para a corrente de 2 A. De fato, para niveis de corrente mais baixos, ¢
natural que o controlador imponha uma vazdo de hidrogénio que exceda em muito a
vazao estequiométrica para compensar as perdas por ativacdo, que nesta faixa de

corrente sdo bastante acentuadas.
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Figura 3-21 — Fator de excesso de hidrogénio (A+2) em regime para cada nivel de corrente.

A eficiéncia do empilhamento foi calculada utilizando (2-36) para cada intervalo
k correspondente a duragdo de um degrau de corrente e utilizando a vazao volumétrica

\'/Hz nas CPTP (informada pelo medidor de fluxo de massa) ao invés da vazao molar de

hidrogénio #,;,, como segue:

[y (3-1)
" e [ Vidi
onde:

e 1 ¢ a eficiéncia calculada para o intervalo k, que tem inicio no instante
m=30(k— 1)+ 1 segundos, k=1, 2, ..., 29, e término no instante n = m + 29
segundos;

e p(f) ¢ apoténcia elétrica disponibilizada no intervalo k;

e PCI ¢ o Poder Calorifico Inferior do hidrogénio que, nas CPTP (0°C e 1
atm), vale 10,78 kJ/I;

. \>H2 ¢ a vazdo volumétrica de hidrogénio nas CPTP em litros/s.

As integrais de (3-1) foram calculadas pelo método de integragdo numérica
trapezoidal. A eficiéncia calculada para cada nivel de corrente ¢ mostrada na Figura
3-22. Verifica-se que a eficiéncia maxima do empilhamento ocorre em torno de 30-
35 A, o que significa que o ponto 6timo de operagdo se situa abaixo do ponto de
corrente e poténcia maximas (cerca de 60 % da corrente maxima operacional). Observa-
se também que, para um mesmo nivel de corrente, a eficiéncia na subida da corrente (de
0 a 55 A) ¢ ligeiramente maior que a eficiéncia na descida da corrente (de 55 a 0 A), o

que caracteriza um comportamento variante no tempo.
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Figura 3-22 — Eficiéncia em fun¢do da corrente (na subida e na descida da corrente).
3.5.3 Experimento 3c: degraus de corrente sequenciais

O experimento 3¢ foi realizado apds o empilhamento Horizon permanecer trés
meses inoperante. O objetivo deste experimento ¢ verificar se héd alteragdo no
desempenho do empilhamento apds um periodo sem funcionar, de maneira semelhante
ao que foi observado pelo autor em ensaios anteriores realizados com o empilhamento 1
e reportado em [28]. O experimento 3¢ também objetiva investigar se 0 comportamento
variante no tempo se manifesta em um empilhamento mais novo, como ¢ o caso do

empilhamento 3, ap6s 0 mesmo permanecer um periodo desligado.

O experimento foi realizado de forma semelhante ao experimento 1b, com
aplicacdo de ciclos de carga consecutivos ao empilhamento, e seguindo parcialmente o
procedimento sugerido em [73]. Neste experimento, um ciclo de carga corresponde a
variagdo da corrente em degraus de 0 a 55 A com posterior retorno a 0 A. Cada degrau
tem duracdo de 30 segundos. O empilhamento foi submetido no total a trés ciclos de
carga consecutivos. A Figura 3-23 mostra os ciclos de corrente impostos ao
empilhamento e as varidveis tensdo, poténcia, vazao de hidrogénio e temperaturas
medidas durante o experimento. A corrente das ventoinhas se manteve em 7 A durante

todo o experimento e, por isso, ndo ¢ mostrada. As curvas de polarizagdo tomadas na
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descida da corrente de cada ciclo sdo mostradas na Figura 3-24. A eficiéncia foi

calculada nos pontos de maxima poténcia de cada ciclo e ¢ mostrada na Figura 3-25.
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Figura 3-23 — Experimento 3c: trés ciclos de carga sequenciais: Ensaio para levantamento de
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Figura 3-25 — Poténcia maxima em cada ciclo e eficiéncia no ponto de poténcia maxima.

Os resultados revelam que, apesar de ndo tdo evidente quanto nos experimentos
la e 1b, o empilhamento Horizon (empilhamento 3) também apresenta um
comportamento variante no tempo, caracterizado pela variagdo na inclinagdo da curva
V-I e pela queda na poténcia maxima disponibilizada a cada ciclo. A variacdo da
eficiéncia no ponto de poténcia maxima também evidencia este comportamento.
Observa-se que a mesma decai ao longo dos ciclos de carga e, além disso, verifica-se
que a eficiéncia neste ponto (que corresponde a corrente de 55 A) no primeiro ciclo ndo
¢ a mesma obtida no experimento anterior (experimento 3b) para o mesmo nivel de

corrente.

3.5.4 Experimento 3d: teste de longa durag&o com perfil de carga

SIGFI modificado

O perfil de carga escolhido para este experimento ¢ baseado no trabalho
apresentado por Soares em [74], o qual segue a Resolugdo Normativa ANEEL dada em
[75] que trata de “procedimentos e as condi¢des de fornecimento por meio de um
Sistema Individual de Geracdo de Energia Elétrica com Fonte Intermitente — SIGFI”. O
intuito € utilizar um perfil de carga real tipico de uma residéncia rural isolada atendida
por fontes de baixa poténcia e verificar se o empilhamento ¢ capaz de fornecer de forma
repetida e estdvel a energia elétrica requerida por tais consumidores. Para a realizacao
do experimento, o perfil de demanda diério apresentado em [74] foi modificado através
da eliminagdo dos periodos sem carga e somando os periodos de baixa carga aos

periodos de carga média. Deste modo, o perfil foi reduzido para 24 minutos e a energia
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elétrica entregue neste periodo foi reduzida para 295 Wh (ao invés dos 435 Wh diérios
originais), o que equivale a 8,82 kWh mensais (ao invés de 13 kWh originais), com
transicdes de carga ocorrendo a cada 2 minutos. O perfil de corrente resultante para um

dia (encurtado para 24 minutos) é mostrado na Figura 3-26.
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Figura 3-26 — Perfil de corrente adaptado do perfil de carga mostrado em [74] para um dia.

Este perfil de carga foi aplicado repetidamente ao empilhamento Horizon por
dez vezes, totalizando 4h de ensaio. A corrente, tensdo, poténcia, vazdo de hidrogénio,
corrente das ventoinhas e temperatura medidas sdo mostradas na Figura 3-27. A
poténcia maxima e a energia elétrica entregue em cada ciclo de carga sdo mostradas na

Figura 3-28.

O comportamento variante no tempo do empilhamento pode ser observado de
forma mais clara neste experimento — a tensdo minima e a poténcia maxima diminuem
com o tempo, para o mesmo regime de carga imposto e para as mesmas condigdes
operacionais observadas durante o experimento. Para cada grafico da Figura 3-28 foi
feito um ajuste de curva de modo a encontrar a equacdo que mais se adequa aos valores
medidos. Uma curva logaritmica foi identificada como a melhor equagdo para ambos os
casos (coeficiente de determinagdo R* > 0,95), o que evidencia a tendéncia de queda
apresentada tanto pela poténcia maxima como pela energia elétrica entregue em cada
ciclo. Seguindo esta tendéncia de queda, calcula-se a energia elétrica entregue em um
més (o que equivale a 30 ciclos) integrando a equagdo mostrada na Figura 3-28 (b).
Realizando a integracdo pelo método trapezoidal em um intervalo de 30 ciclos, a
energia elétrica entregue em um més seria de 8,37 kWh, 450 Wh a menos que o previsto
para este periodo — o que seria um valor inaceitavel de acordo com [75] — e uma fonte

auxiliar de energia teria que ser acionada para suprir a unidade consumidora. Esta
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analise prospectiva demonstra que o empilhamento em estudo e seu controlador podem

ndo ser adequados para atender de forma ininterrupta uma carga por longos periodos de

tempo e sugere que seja feito um aprimoramento no controlador atual visando otimizar

a operacdo do empilhamento, através do reajuste em tempo real dos parametros do

sistema de controle.
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3.5.5 Experimento 3e: teste de longa duracé&o com padrao de

corrente repetitivo

O experimento 3e foi conduzido visando investigar melhor a queda de tensao
observada ao longo do experimento 3d, queda esta que ocorre predominantemente no
ponto de poténcia maxima. Para isto, uma corrente oscilatoria de baixa frequéncia
(periodo igual a 480 s) em torno de 50 A = 7 A foi imposta ao empilhamento por cerca
de 2h e 30min como mostra a Figura 3-29. As variaveis tensdo, poténcia, vazao de
hidrogénio e temperatura foram registradas, mostradas também na Figura 3-29. A
corrente das ventoinhas ¢ mantida constante pelo controlador em 7 A dc durante todo o
experimento e, por isso, ndo ¢ mostrada na Figura 3-29. O controlador do empilhamento
atua para que o fluxo de hidrogénio siga as variagdes de corrente, € a temperatura varia
(naturalmente) de forma proporcional a corrente. Portanto, sdo varidveis com
comportamento estacionario no tempo. Por outro lado, a tensdo claramente apresenta
um comportamento variante no tempo, isto ¢, para o mesmo regime de corrente e vazoes
de hidrogénio e ar impostos durante todo o teste, a tensdo apresenta uma tendéncia de

queda ao longo do tempo.
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A eficiéncia instantanea para cada ponto amostral foi calculada por meio de
(3-1), utilizando como intervalo de integracao o intervalo de tempo entre duas amostras
consecutivas (3 s), reduzindo (3-1) a:
Vi 'Ii

n; :m’ (3-2)

onde:
e 1), ¢ a eficiéncia instantdnea no intervalo de tempo entre duas amostras
consecutivas (iei+ 1);
e V,, I;sdo atensdo e a corrente no instante de amostragem i

® V,,,¢avazdo volumétrica de hidrogénio em litros/s, nas condi¢des padrio de

temperatura e pressao (0°C e 1 atm), medida no instante de amostragem i;
e PCI ¢ o Poder Calorifico Inferior do hidrogénio que, nas condi¢gdes padrao de

temperatura e pressao, vale 10,78 kJ/I;

A Figura 3-30 mostra a poténcia e eficiéncia calculadas. O mesmo
comportamento observado na tensdo do empilhamento ¢ notada também nas curvas de
poténcia e eficiéncia ao longo do tempo. A poténcia maxima disponibilizada pelo
empilhamento no primeiro ciclo é de 2,3 kW, enquanto que a poténcia maxima no
ultimo ciclo ¢ de 2,2 kW. Mais ainda, a maior eficiéncia de 48,1 % alcangada no
primeiro ciclo ndo se repete no resto do experimento — a eficiéncia varia entre 46,4 % e
48,1 % no primeiro ciclo, e entre 44 % e 46,8 % no ultimo ciclo. Naturalmente, a
eficiéncia maxima (em qualquer instante de tempo) ndo ocorre no ponto de poténcia
maxima, conforme mostrado na Figura 3-22 do experimento 3a, realizado para um ciclo
de carga somente. No entanto, deve-se notar que a eficiéncia no ponto de poténcia
maxima no primeiro ciclo (46,4 %) ¢ proxima da eficiéncia no ponto de poténcia
minima no ultimo ciclo (46,8 %), como mostra a Figura 3-31. Isto refor¢a a ideia de que
o controlador pode ser aperfeicoado através da alteracdo dos pardmetros operacionais
em tempo real, de modo que leve o empilhamento a alcangar uma maior eficiéncia

conjugada a uma maior poténcia (no ponto de maxima poténcia).
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Figura 3-31 — Poténcia e eficiéncia no primeiro e altimo ciclos do experimento 3e.

Foi observada grande quantidade de agua na saida da valvula de purga de
hidrogénio ao final da experiéncia, como mostra a Figura 3-32, o que sugere que houve
encharcamento nos canais do anodo. De fato, a literatura [41] mostra que em correntes
medianas (aproximadamente metade da corrente maxima nominal) ¢ mais provavel que
ocorra alagamento no lado do anodo do que no lado do catodo, uma vez que nesta
condicdo a difusdo reversa de 4gua na membrana (do catodo para o anodo) ¢ maior do
que o arrasto eletro-osmotico de agua do anodo para o catodo, que ocorre com mais

intensidade quando o empilhamento opera proximo da corrente méxima nominal.
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Figura 3-32 — Excesso de agua na saida da valvula de purga de hidrogénio ao final do experimento.

3.5.6 Experimento 3f: teste de longa duragdo com padréo de
corrente repetitivo com passagens periédicas por 0 A

O experimento 3f foi realizado de forma semelhante ao experimento 3e,
aplicando aos terminais do empilhamento a mesma corrente oscilatdria em torno de
50 A, uma vez que nesta faixa de corrente a tensdo do empilhamento apresenta maior
variabilidade temporal. No entanto, a carga foi retirada de tempos em tempos —
fazendo a corrente igual a zero durante 300 s a cada 6 ciclos oscilatorios de corrente em
torno de 50 A + 7 A — para investigar se o efeito de decréscimo na poténcia observado
no experimento anterior poderia ser mitigado apds a reducdo da corrente. No total,
foram aplicados 24 ciclos de corrente com a forma de onda do experimento anterior
(vide Figura 3-29), com intervalos de corrente igual a zero a cada 6 ciclos. As varidveis

medidas durante este experimento sdo mostradas na Figura 3-33.

Utilizando (3-2), a eficiéncia instantanea foi calculada da mesma forma que no
experimento anterior. A eficiéncia instantanea ¢ mostrada na Figura 3-34 junto com

uma ampliagdo do grafico da poténcia.
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A Figura 3-33 mostra que as condigdes operacionais observadas externamente
— vazdo de hidrogénio, corrente das ventoinhas e temperatura — apresentam
comportamento estacionario no tempo, ao passo que o grafico da Figura 3-34 mostra
que a poténcia e a eficiéncia apresentam o mesmo comportamento variante no tempo
observado no experimento anterior (experimento 3e), que se caracteriza por uma
tendéncia de queda nestas varidveis a cada ciclo. No entanto, percebe-se uma
recuperagdo parcial da poténcia e da eficiéncia apoOs os intervalos de corrente igual a
zero. Esta observacao corrobora a hipdtese de que o decréscimo de poténcia, nesta faixa
de corrente, pode ter relagdo com o encharcamento de agua no anodo, uma vez que,
durante o periodo de corrente zero, a produgdo interna de agua cessa e ha tempo para o
excesso de dgua ser retirado — a agua em excesso € carreada pelo fluxo de hidrogénio

(no lado do anodo) e carreada e/ou evaporada pelo fluxo de ar (no lado do catodo).
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Figura 3-33 — Corrente, tensdo, poténcia, vazdo de hidrogénio e temperatura do experimento 3f.
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Figura 3-34 — Poténcia e eficiéncia do experimento 3f.

De modo a evidenciar as variagdes de poténcia e eficiéncia ao longo do tempo,
foram tragados os graficos da Figura 3-35 e Figura 3-36. O grafico da Figura 3-35
mostra a poténcia maxima medida em cada ciclo do experimento e a eficiéncia do
empilhamento neste ponto (que corresponde ao ponto de corrente maxima do
experimento). De modo analogo, o grafico da Figura 3-36 mostra a poténcia minima

medida em cada ciclo (excetuando-se o intervalo de corrente zero, naturalmente) e a

eficiéncia neste ponto.

O gréfico da Figura 3-35 mostra de forma mais clara o decaimento da poténcia
maxima e da eficiéncia a cada ciclo da corrente. Nota-se que este decaimento ¢ mais
pronunciado ao longo dos seis primeiros ciclos. No ciclo 6, a queda percentual na
poténcia maxima e na eficiéncia ¢ de 4,1 % e 5,6 %, respectivamente, em relacdo ao
ciclo 1. Apds os periodos de corrente igual a zero (intervalo de tempo entre os ciclos 6 e
7,12 e 13, 18 e 19), observa-se uma recuperagao parcial na poténcia maxima de 98 %
no ciclo 7 (em relacdo ao ciclo 1), 100 % no ciclo 13 (em relagdo ao ciclo 7) e 99 % no
ciclo 19 (em relagdo ao ciclo 13). Quanto a eficiéncia, a recuperacdo ¢ de 97 % no

primeiro caso, 100 % no segundo caso e 99 % no terceiro caso.
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O grafico da Figura 3-36 mostra que as poténcias minimas sofrem variagdes
menos acentuadas que as poténcias maximas — a queda percentual na poténcia minima
entre os ciclos 6 e 1 € de 2 % — e que estas variagdes ocorrem de forma mais irregular,
0 que torna patente o carater ndo-linear e variante no tempo de um empilhamento PEM.
O menor valor de eficiéncia ocorre no ciclo 6 (47,4 %), que corresponde a uma queda

percentual de 3,1 % em relagdo a eficiéncia no ponto de poténcia minima do ciclo 1.
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Os resultados deste experimento apontam para a necessidade de um controlador
em tempo real para rastrear o ponto de eficiéncia maxima durante a operacdo do
empilhamento, j4 que o mesmo notadamente apresenta comportamento variante no
tempo. O uso de um modelo tradicional invariante no tempo como ferramenta para
auxiliar no estudo de um controlador se mostra ineficaz nesta situacao, pois ndo oferece
suporte para o ajuste em tempo real dos pardmetros do controlador, ao passo que um

modelo preditivo comportamental oferece esta possibilidade.

Naturalmente, para operar sob o regime de carga mostrado neste experimento
em uma aplicacdo pratica, o empilhamento deveria estar associado a outra fonte ou
elemento armazenador de energia — com este Gltimo alimentando a(s) carga(s) nos
intervalos de corrente zero do empilhamento. De outro modo, caso este empilhamento
seja utilizado em uma microrrede, um controlador externo poderia ser incluido para
modular a corrente do empilhamento de modo a extrair sua maxima eficiéncia, com a
poténcia sendo complementada por uma fonte auxiliar de dinamica rdpida. Um modelo
que represente nao apenas a dindmica da tensdo do empilhamento, mas também seu

comportamento variante no tempo ¢ necessario para alcangar este objetivo.

3.5.7 Experimento 3g: estudo daresposta em frequéncia

4

O objetivo deste experimento ¢ observar o comportamento da tensdo e da
poténcia do empilhamento quando submetido a correntes oscilantes e analisar a
influéncia das correntes harmonicas no desempenho do empilhamento. Estas correntes

sdo provenientes da carga, que pode ser, por exemplo, um conversor CC/CC ou CC/CA.

Por definicdo, a resposta em frequéncia de um sistema com funcdo de

transferéncia G(jw) ¢ obtida aplicando-se a sua entrada uma onda senoidal de

amplitude conhecida e medindo-se a atenuacgdo (em dB) e a defasagem do sinal de saida

em relagdo ao sinal de entrada para diversas frequéncias. Deste modo, obtém-se as

curvas de moédulo |G( ja))| e fase ZG(jw) da fungdo de transferéncia do sistema em

estudo [76][77].

Naturalmente, a resposta de um sistema a uma entrada senoidal serd também
uma onda senoidal somente se o sistema for linear (ou operar em uma faixa linear).
Caso contrario, a resposta sera uma onda nao senoidal, o que inviabiliza o levantamento

da resposta em frequéncia pelo método descrito acima (devido a dificuldade em se
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realizar medi¢des de defasagem, por exemplo). Para exemplificar, mostra-se na Figura
3-37 a resposta de tensdo e poténcia do empilhamento a uma corrente senoidal variando
em torno de um ponto de operagdo na regido ndo-linear da sua curva V-I (a corrente
imposta tem nivel médio de 5 A, frequéncia de 0,25 Hz e variagdo de 10 A pico a pico).
Nota-se nitidamente que a tensdo tem aspecto nao senoidal, o que evidencia a ndo-
linearidade do empilhamento e a impossibilidade de se obter a resposta em frequéncia
neste ponto de operacdo. Por esta razdo, a resposta em frequéncia propriamente dita foi
obtida com o empilhamento operando na faixa linear da curva V-I (conferir Figura
3-24).
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Figura 3-37 — Comportamento do empilhamento na regido ndo-linear de operacéo.

A Figura 3-38 ilustra o procedimento de obtencdo da resposta em frequéncia. O
sinal de entrada corresponde a corrente imposta ao empilhamento e o sinal de saida
corresponde a tensdo medida nos seus terminais. Durante a realizacdo do experimento, a
vazao de hidrogénio, a corrente das ventoinhas e a temperatura foram mantidas fixas (ou
apresentaram comportamento estaciondrio), uma vez que sao proporcionais ao nivel

médio da corrente e este foi mantido constante.
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Figura 3-38 — Procedimento para obten¢do da resposta em frequéncia.

4

Como se nota na Figura 3-38, um termo senoidal de amplitude /; ¢ sobreposto ao
nivel médio /y da corrente. Como nesta faixa de operagdo o empilhamento tem
comportamento linear, a propriedade da superposicdo ¢ valida, isto ¢, os sinais (de
entrada e de saida) podem ser decompostos em um termo constante (1o, /) € um termo
oscilante (/;, V7). O calculo da atenuacdo do sinal de saida em relagdo ao de entrada ¢

feito com o termo oscilante de cada sinal, utilizando sua amplitude pico-a-pico.

A corrente drenada do empilhamento é composta por um nivel médio I, de 40 A
e por uma parcela oscilante /; de 5 A de pico. A frequéncia da parcela oscilante foi
variada de 0,1 Hz até 4 kHz. A titulo de ilustracdo, sdo mostradas na Figura 3-39 as
formas de onda de corrente, tensdo e poténcia registradas com o osciloscopio para a
frequéncia de 1 Hz. As formas de onda em 60 Hz e 300 Hz — frequéncias comumente
encontradas em estudos de conversores CC/CA — sdao mostradas na Figura 3-40 e na
Figura 3-41, respectivamente. Algumas informag¢des podem ser extraidas visualmente
das formas de onda apresentadas. Conforme esperado, o empilhamento apresenta
comportamento linear neste ponto de operagdo, pois sua resposta a excitagdo senoidal
de corrente ¢ uma tensao também senoidal. Observa-se ainda que a diferenca de fase
entre tensdo e corrente se aproxima de 180° nos casos apresentados € que a amplitude
(de pico a pico) da tensdo sofre atenuacdo conforme se aumenta a frequéncia. Esta
observagao sugere que os harmonicos de corrente de frequéncias mais elevadas (acima
de 1 kHz, por exemplo), eventualmente provenientes do chaveamento de conversores
CC/CA, pouco influenciam a tensdo das CaCs, levando a constatacdo de que estas agem

como um filtro para frequéncias elevadas, conforme observado por Fontes et al. [47].

As medigoes de atenuagdo e defasatgem10 da tensdo em relagdo a corrente para
toda a faixa de frequéncia do experimento sdo mostradas nos graficos de magnitude e
fase (diagrama de Bode) da Figura 3-42, que representa a resposta em frequéncia do

empilhamento 3.

1% Adota-se a convengdo de utilizar 180° como o angulo de referéncia. Assim, o termo “defasagem” é
utilizado para designar qualquer diferenca de fase entre tens@o e corrente diferente de 180°.
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Figura 3-42 — Resposta em frequéncia do empilhamento 3.
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tracadas curvas V-I para alguns valores de freqiiéncia, mostradas Figura 3-43. Estas

curvas permitem analisar melhor a atenuagao (quanto mais horizontal for a curva, maior
a atenuagdo) e a defasagem (quanto maior a abertura do laco, maior a defasagem) da
de frequéncia entre 3 e 485 Hz, com a defasagem maxima ocorrendo em torno de 10-20
Hz, o que corrobora a analise no dominio da freqiiéncia feita pelo autor para um
eletrolizador PEM, apresentada em [63], e coincide com os resultados obtidos por Choi
e Enjeti para outro empilhamento PEM comercial, reportados em [46]. Acredita-se que

tensao em relag



este atraso mais pronunciado em frequéncias em torno de 10 Hz esteja relacionado a
fenomenos difusivos e/ou de transporte de massa, que tem prevaléncia sobre outros
fenomenos (capacitancia de dupla camada, por exemplo) em transitorios de baixa
freqliéncia, como demonstra Wang et al. em [48]. Por sua vez, as varia¢des de tensao
em frequéncias extremamente baixas (menores que 3 Hz) tendem a ser maiores e a
defasagem tende a 180°, como se observa na Figura 3-42. De fato, a elevada constante
de tempo dos processos difusivos [48] permite que a resposta de tensdo do
empilhamento a oscilagdes muito lentas de corrente apresente uma excursao maior em

torno de seu valor médio e esteja praticamente em contrafase com a corrente.

Em frequéncias superiores a 685 Hz, praticamente ndo existe defasagem (o
atraso entre tensao e corrente se mantém proximo de 180°). Nesta faixa de frequéncia, a
difusdo gasosa nas camadas internas das CaCs ndo acompanha as variagdes de corrente,
que ocorrem a uma taxa superior a constante de tempo relacionada a tais fenomenos
difusivos. Por outro lado, nota-se uma maior atenuagcdo na amplitude da tensdo do
empilhamento em altas frequéncias (a curva tende a ficar mais horizontal),
corroborando a observagao feita anteriormente de que os harmonicos de corrente de alta
freqiiéncia sdo “filtrados” pelas CaCs do empilhamento. Segundo Fontes et al. [47], este
efeito ¢ devido principalmente a capacitancia de dupla camada de carga. No entanto,
deve-se notar que a corrente oscilatoria ndo deixa de fluir pela resisténcia 6hmica
equivalente R,nm do empilhamento (conferir Figura 2-1), que representa basicamente a
resisténcia protonica das membranas das CaCs. Ainda ndo se sabe qual o impacto das
oscilagdes de corrente (especialmente em altas frequéncias) na integridade e
envelhecimento das membranas das CaCs. Uma investiga¢do aprofundada sobre esta
questdo € necessdria para complementar os estudos sobre interagdes entre harmonicos

de corrente e CaCs.

Verifica-se ainda que hd uma variagao na inclinagdo da reta que passa sobre os
pontos de tensdo maxima e minima de cada curva da Figura 3-43, o que pode indicar
que a resisténcia equivalente interna do empilhamento — representada na Figura 3-11
como Ry — varia com a frequéncia (quanto maior a freqiiéncia, menor a inclinagdo da
reta € menor a resisténcia equivalente interna Rj). Esta observacdo deve ser
cautelosamente interpretada e levada em conta na implementa¢do de um modelo que

represente a resposta do empilhamento a harmonicos de corrente.
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Figura 3-43 — Curvas V-I para vérias frequéncias de opera¢do do empilhamento 3.
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O nivel médio da poténcia em cada frequéncia foi calculado e comparado com a

poténcia que seria disponibilizada caso o empilhamento operasse sem oscilagcdes na

tensdo e na corrente (poténcia para corrente constante /p). Para o calculo desta poténcia

foi utilizado o nivel médio da corrente medido — constante durante todo o experimento

e igual a 40,53 A — e o nivel médio da tensdo medido em cada caso — variante no

tempo, conforme demonstrado nos experimentos anteriores. Os resultados sao
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apresentados na Figura 3-44 em funcdo da frequéncia e do tempo de duragdao do

experimento.

Conforme esperado, ha uma queda na poténcia disponibilizada pelo
empilhamento ao longo do tempo devido ao comportamento variante no tempo, ja
comprovado nos experimentos anteriores. A queda na poténcia CC ao final do

experimento ¢ de cerca de 2 % em relacao ao valor no inicio do experimento.

Outra constatagdo relevante diz respeito ao nivel médio da poténcia quando ha
oscilacdes na corrente. Observa-se que este ¢ sempre menor que a poténcia que seria
disponibilizada caso nao houvesse oscilagdes de corrente. Nota-se que a diferenca entre
a poténcia sem oscilacdes e o nivel médio da poténcia com oscilagdes na corrente €
maior para frequéncias menores que 10 Hz e esta diferenca tende a diminuir conforme
se aumenta a frequéncia, confirmando a hipdtese de que oscilagdes de baixa frequéncia

na corrente tem maior influéncia sobre o desempenho do empilhamento.

Além disso, apesar de ndo ser possivel realizar a resposta em freqiiéncia para a
faixa ndo-linear de operagdo, pode-se medir a amplitude da forma de onda de tensdo.
Verificou-se que, para esta faixa, a oscilagdo da tensdo em resposta a uma corrente

oscilatdria de baixa freqiiéncia (< 10 Hz) pode chegar a 12 % do valor da tensdo média.

1700j T T

Bl Poténcia para corrente (f) = /, (constante)
1695 B \ivel médio da poténcia para corrente i(f) =1, + I,

""I Variacdo da poténcia em funcéo
----* das oscilacdes na corrente

Variacao da poténcia
em funcdo do tempo
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0
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Figura 3-44 — Variacéo da poténcia média entregue pelo empilhamento em funcao da frequéncia e
do tempo de duragdo do experimento.
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3.6 Resumo do capitulo

Este capitulo apresentou uma analise experimental do comportamento dindmico

e variante no tempo de empilhamentos PEM. Foram utilizados dados experimentais de

trés empilhamentos, de diferentes idades, operando sob regime dinamico de carga para

exemplificar o carater da variabilidade temporal de tais dispositivos. Em resumo,

decorrem da analise experimental apresentada neste capitulo as seguintes constatagdes:

A tensdo de um empilhamento pode sofrer variagdes mesmo que as
condigdes operacionais externas se mantenham constantes e/ou estacionarias,
0 que caracteriza o empilhamento como um sistema variante no tempo (nao
atende a prorpriedade de invariancia no tempo);

Empilhamentos mais antigos (com vida util proxima do fim) tendem a
apresentar comportamento variante no tempo de forma mais acentuada,
como foi observado nos experimentos com o empilhamento 1;

A variabilidade temporal de um empilhamento PEM foi responsavel por
variagdes na poténcia disponibilizada de até 22 %, conforme observado com
o empilhamento 1;

Os testes de longa duragdo (3 a 4 horas) — pouco reportados na literatura —
revelaram que alteragdes nas condigdes operacionais internas, nao percebidas
em testes de curta duragdo (poucos minutos), podem ocorrer minutos ou
horas depois de iniciada a operagdo do empilhamento;

As tensdes desiguais das células individuais mostradas na Figura 3-2
reforcam a hipotese postulada por Biichi [32] da heterogeneidade de um
empilhamento PEM provocada por desvios sistematicos e estocasticos nas
condi¢des operacionais internas;

Demonstrou-se através de uma andlise termografica que ndo ha uma
distribui¢do uniforme de temperatura em um empilhamento PEM (Figura
3-18), o que faz com que as reagdes eletroquimicas ndao ocorram
uniformemente a mesma taxa em todo o empilhamento, levando a tensdes
desiguais nas células individuais;

Uma investiga¢ao ndo conclusiva sobre o alagamento dos canais dos anodos
das CaCs e sua influéncia na queda da tensdo global do empilhamento foi
feita, apontando este fendmeno como uma das possiveis causas do

comportamento variante no tempo;
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A variabilidade temporal de um empilhamento PEM deve ser levada em
conta ao se desenvolver um sistema de controle para o empilhamento ou para
o conversor CC/CC acoplado aos seus terminais;

A invariancia no tempo de um empilhamento PEM ¢ valida somente em uma
janela de tempo de duracdo finita na qual as condigdes operacionais externas
e internas permanecem inalteradas e estacionarias;

Os resultados apresentados neste capitulo mostram que o controlador que
acompanha o empilhamento 3 poderia ser aprimorado de modo a mitigar o
efeito de varia¢ao temporal na poténcia e na eficiéncia;

O estudo da resposta em frequéncia do empilhamento 3 revelou que
oscilagdes de baixa freqiiéncia na corrente (inferiores a 10 Hz) levam a uma
queda no desempenho do empilhamento, caracterizada por um menor nivel
médio de poténcia disponibilizada se comparado com a poténcia que seria
disponibilizada caso nao houvesse oscilagdo alguma na corrente;

Oscilagoes de tensdo de até 12 % podem aparecer nos terminais do
empilhamento caso o mesmo esteja submetido a uma corrente oscilatoria de
baixa frequéncia (< 10 Hz) na faixa ndo-linear de operagao.

Um modelo capaz de reproduzir o comportamento dindmico, incluindo a
variabilidade temporal, ¢ necessario para a constru¢ao de um controlador em
tempo real visando mitigar os inconvenientes que causam variagdes na

poténcia e na eficiéncia durante a operagdo do empilhamento.
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4 Modelagem de Sistemas por Redes Neurais

4.1 Introducéo

capitulo anterior demonstrou que, mesmo para condigdes operacionais externas

estaciondrias, a eficiéncia e a poténcia de um empilhamento PEM sofrem
variagdes durante sua operagdo, 0 que O caracteriza como um sistema variante no
tempo. E necessario que o modelo do empilhamento represente nio somente sua
dindmica mas também este carater da variabilidade temporal, de modo que sirva como
uma ferramenta eficaz para o desenvolvimento de um controlador para extrair a maxima
eficiéncia do empilhamento, qualquer que seja o ponto e o estagio de operacao, tendo

em vista os custos elevados do hidrogénio, atualmente.

Uma vez que os modelos de base fisico-quimica sd3o, em sua maioria,
desenvolvidos considerando um empilhamento PEM como um sistema invariante no
tempo, quando utilizados como instrumento para o estudo de um controlador, podem
ndo representar de forma fidedigna seu comportamento, resultando em um controlador
que leve o empilhamento a operar com eficiéncia reduzida. De fato, quando o sistema
apresenta dindmica arbitraria e comportamento variante no tempo, o uso de
controladores em tempo real ou adaptativos para rastrear o ponto de maxima eficiéncia
¢ preferivel aos controladores tradicionais. Neste sentido, tem-se observado na literatura
uma tendéncia, principalmente nos trabalhos voltados para aplicagdes de controle e
otimizacdo em tempo real, em se utilizar técnicas de identificagdo de sistemas para
representar o comportamento dinamico de empilhamentos PEM [31][58][78] ou até
mesmo de técnicas iterativas experimentais de rastreamento do ponto 6timo de operacdo

[79], prescindindo assim do uso de modelos de base fisico-quimica.

Identificac¢do de sistemas ¢ um termo cunhado por Zadeh [80] para se referir “a
arte e a ciéncia de construir modelos matematicos de sistemas dindmicos a partir de
dados de entrada-saida observados” [81], sem a necessidade de conhecer a totalidade
dos processos fisicos envolvidos. Ou, segundo a defini¢ao de Norgaard [60], “¢ a tarefa
de inferir uma descricdo matematica, um modelo, de um sistema dindmico a partir de
uma série de medi¢des no sistema”. Estes modelos sao frequentemente denominados na

literatura como modelos “caixa-preta” [60] ou modelos comportamentais [58].
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E comum também, especialmente em estatistica e na area de processamento de
sinais, se referir & predicdo de uma série temporal como “modelagem dindmica” do
processo fisico responsavel por gerar esta série, conforme apontado por Haykin em [82]

e por Cal6ba em [83].

Neste contexto, dentre as varias técnicas de identificagdo de sistemas e de
predicdo de séries temporais, as redes neurais artificiais (RNAs) e, mais
especificamente, as redes neurais recorrentes (RNRs) se apresentam como
ferramentas uteis para a modelagem de sistemas ndo-lineares variantes no tempo e com
dindmica arbitraria, como afirma Haykin em [82]. Além disso, as RNRs tem a
habilidade de modelar sistemas com varidveis de estado ndo observaveis (ou nao
mensuraveis), como demonstrado por Allipi e Piuri em [61]. Naturalmente, a variavel
de saida deve de alguma forma refletir as flutuacdes nas varidveis de estado internas

nao-observaveis para que a RNR possa representar adequadamente o sistema.

Neste capitulo apresenta-se uma técnica de identificacdo de sistemas baseada em
redes neurais recorrentes para modelar o comportamento dinamico de empilhamentos
PEM e predizer sua tensdo, poténcia e eficiéncia — enquanto séries temporais que
representam a “saida” do sistema — num horizonte de tempo finito, objetivando o uso
posterior deste modelo em aplicagdes de controle preditivo e otimizagao em tempo real.
A metodologia para modelar o comportamento dindmico de empilhamentos PEM
consiste basicamente na utilizagdo de duas estruturas neurais recorrentes: rede NARX —
Nonlinear AutoRegressive with eXogenous input — ¢ rede NOE — Nonlinear Output
Error. Poucos estudos sobre modelos de CaCs baseados nestas estruturas neurais sao
encontrados na literatura [84][85]. No entanto, estes estudos empregam uma dessas
estruturas somente em parte da tarefa de modelagem. Neste trabalho, estas estruturas
neurais sao empregadas para modelar o comportamento dinamico de empilhamentos

PEM na sua totalidade.

4.2 Redes Neurais Feedforward

Uma rede neural artificial (RNA) ¢ uma estrutura matematica organizada de
forma semelhante a uma rede de neurdnios em um cérebro. Assim como no cérebro, o
neurdénio de uma rede neural artificial também pode responder a certos estimulos, nao
responder a outros ou, ainda, responder de forma ponderada a estimulos na sua entrada.

Haykin [82] representa o neur6nio artificial como uma estrutura matematica composta
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por diversas entradas multiplicadas por pesos (representando as sinapses), um bloco
somador (representando o nucleo do neurdnio) e uma fun¢do de ativagdo, que limita a

amplitude de saida do neurdnio, como mostra a Figura 4-1.

Xo=+1

Yk
fly—

Figura 4-1 — Estrutura de um neurdnio artificial.

A entrada x, representa o sinal de bias, que ¢ multiplicado por um peso by, € tem
a funcdo de aumentar ou diminuir (dependendo do valor do peso b) a sensibilidade do
neurdnio as outras entradas. As demais entradas (x, ..., x;) sdo multiplicadas cada uma
por um peso especifico (wy, ..., wy;) antes de serem aplicadas, junto com o sinal de bias,
ao bloco somador. O resultado vy do somatorio ¢ aplicado ao modulo fungdo de
ativacao f{.), que define o sinal de saida y;. Deste modo, o neurdnio assume a seguinte

formulacao matematica:

Vi :f(zwijjJ’ (4-1)

onde a funcdo f{.) é a fun¢do de ativacao, que pode ser:
e linear, flv)=v;
e tangente hiperbdlica ou tangente sigmdide (“tansig”), f{v) = tanh(v);
e sigmoide, f{v) = 1/(1 + exp(v));

e fungdo sinal, f{v) = sgn(v), onde f{v) =—1 para v<0e f{v) =+1 para v= 0.

Uma rede neural feedforward, denominada também de multilayer perceptron
[82], consiste em um conjunto de neurdnios organizados em camadas — de entrada,
ocultas e de saida —, onde a saida do neurdnio de uma camada ¢ conectada (através dos
respectivos pesos) diretamente a entrada de um neurdnio da camada seguinte, sem
realimenta¢des. E comum a camada de entrada no ser representada, ou ser representada
por pontos (ou nods) de distribui¢do de sinais [82]. A Figura 4-2 mostra uma RNA de
trés camadas: uma de entrada, uma camada oculta com funcdes de ativagdo tangente

hiperbolica e uma camada de saida com apenas um neuronio e funcdo de ativacao
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linear. Nesta representacdo, os sinais de bias e pesos foram omitidos para facilitar a

visualiza¢do e o entendimento.

7&

Camada Camada Camada
de entrada oculta de saida

Figura 4-2 — Rede neural artificial com uma camada oculta e uma camada de saida com um
neurdnio.

Nos casos em que a fung¢do de ativagdo dos neurénios ¢ uma tangente
hiperbolica, sigmdide ou sinal, a RNA assume uma estrutura ndo-linear. Esta ¢ uma

importante caracteristica que possibilitam as RNAs modelarem sistemas ndo-lineares.

O processo de modelagem por redes neurais artificiais engloba trés importantes
etapas: treinamento, validagdo e generalizagdo. Estas etapas sdo complementares e nao
necessariamente sdo executadas separadamente. A generalizagdo, por exemplo,

frequentemente esta incorporada ao proprio algoritmo de treinamento.

A etapa de treinamento consiste em apresentar 8 RNA um conjunto de dados de
entrada-saida reais e ajustar seus pesos iterativamente com a finalidade de minimizar o
erro entre a saida da RNA e o valor real de saida, também denominado valor-alvo
(target value). Para isto, sdo utilizados algoritmos de otimizagdo classicos, como o
gradiente descendente. Estes algoritmos de otimizagdo aplicados a uma RNA
feedforward sdo usualmente referidos na literatura como algoritmos de retropropagagao
de erro (backpropagation error) [82]. A etapa de validagdo tem o propdsito de verificar
se a rede neural ja treinada (o modelo preliminar) é capaz de representar a planta real
com uma margem de erro aceitavel (erro de validacdo). Nesta etapa, ¢ aplicado a RNA

outro conjunto de dados, oriundos da planta e ndo utilizados no treinamento, porém com
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alguma correlagdo com os dados utilizados no treinamento, € comparando os resultados
(da RNA e os reais). A generalizacdo diz respeito a capacidade da RNA em representar
um conjunto de dados novo ou “desconhecido”. De outro modo, a generalizagdo pode
ser entendida como a capacidade de interpolagdo e extrapolagcdo da RNA. O contrario da
generalizacdo ¢ a super especializacdo (overfitting) da RNA. Para evita-la, alguns
algoritmos de treinamento incorporam técnicas e sub-rotinas que favorecem a
generalizacdo da RNA, como a regularizacdo Bayesiana e a parada antecipada do

treinamento (early stopping).

O algoritmo cléssico utilizado no processo de treinamento ¢ o gradiente
descendente, que ¢ um método de otimizagdo dito de primeira ordem, como apresenta
Haykin em [82], assim como suas variagdes (gradiente com momento, gradiente
conjugado etc). Algoritmos de segunda ordem também sdo frequentemente utilizados no
treinamento de RNAs. Os principais métodos de segunda ordem sdo: método de Newton
e suas variagdes (método Gauss-Newton, quasi-Newton, pseudo-Newton), método de
Levenberg-Marquardt e regularizagdo Bayesiana. Estes métodos sdo sumarizados por

Saengrung ef al. em [56] e explicados de forma detalhada por Nergaard em [60].

Deste modo, uma RNA ¢ capaz de, apés o treinamento adequado, predizer a
saida de uma planta com base no conhecimento de suas entradas e saidas apenas, sem
“conhecer” o sistema fisico em si. Quanto maior for a quantidade de dados utilizada no

treinamento da RNA, melhor serd seu aprendizado.

4.3 Modelagem de sistemas lineares

De acordo com Ljung [86], um sistema linear pode ser descrito por um modelo

cuja formulacao matematica mais geral ¢ dada por:

y(0)=G(g () + H(g ™ e(?), (4-2)
onde:

e y(t) ¢ asaida do sistema;

e u(t) é aentrada externa do sistema;

e ¢ é o operador atraso no tempo que realiza a fungdo ¢ ‘x(f) = x(t —d),
onde d ¢ multiplo do periodo de amostragem:;

e G e H sio fungdes de transferéncia no operador atraso g~ ;

e ¢(?) ¢ um sinal de ruido branco independente de entradas passadas.
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A tarefa de identificacdo (ou modelagem) consiste em encontrar as fungdes G e

H que produzam uma predicio da saida um passo a frente — representada por p(r) ' —

com erro e(f) de baixa varidncia em relacdo a saida real do sistema y(f), sendo

e(t) = y(1) = 3(1).

A partir de (4-2) verifica-se que a predi¢ao y(¢) da saida fornecida pelo modelo

¢ dada por:
30 = H™ (g )G(g ) +[1-H (g o). (4-3)
Na pratica, o modelo apresentado em (4-2) pode ser reescrito de forma a

considerar somente um certo numero de parametros das fungdes G ¢ H a serem

determinados, resultando na estrutura geral do modelo, descrita por:

W(6)=G(qg™,0)u®)+ H(g™,0)e(?), (4-4)

onde 6 ¢ o conjunto de parametros a serem ajustados durante o processo de

identificacao do sistema em estudo.

De forma anéloga a (4-3), a estrutura geral do modelo (4-4) pode ser escrita na

forma de predicdo de modo a enfatizar a dependéncia de &:

$0)=H"(¢",0G(q " . Oun) +|l-H ' (g7 0) (). (4-5)

Um modelo propriamente dito consiste em uma escolha particular do vetor de

pardmetros @, fazendo-se 6 = 6.

Ainda segundo Ljung [86], a estrutura geral do modelo dada em (4-4) pode ser
reescrita na forma de uma familia de fungdes de transferéncia, como segue:

BG™),, CaT

Alg )y =q" ) G

)+ ), (4-6)

onde:
o Alg)=l+aq ' +..+a,q7";
e B(qg)=by+bq'+...+b,q";

e C(g)=l+cq'+...4¢c,q";

""" A predigdo y(t) da varidvel y(f) deveria, a rigor, ser representada por j/(t‘t—l), que significa a

predicdo de y para o instante ¢ feita no instante imediatamente anterior (¢ — 1). Mas, por questdes de
simplicidade, serd representada apenas por y(z) .
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e D@ )=l+dq'+...+dq";

-1 -1 -r,
e F(g )=1l+fq +...+fq";
e ¢ representa o atraso que pode eventualmente existir entre a entrada u(f) ¢ a

saida y(?).

4.3.1 Estrutura ARX

A estrutura de modelo ARX (do inglés, AutoRegressive with eXternal input) —
em portugués, modelo Auto-Regressivo com entrada eXterna (ou eXogena) —,

denominada na literatura também como estrutura série-paralela e equation error model

structure [81], corresponde a escolha:

d B(q_l)
Ag™)’

Hg™0)=— (4-7)

G(g™.0)=q" TRk

com C(¢") = D(¢™) = F(g™) = 1.

Substituindo (4-7) na forma de predi¢do de saida (4-5), a estrutura ARX assume

a forma;:

0) = q ' Blg " u(t)+[1- 4™ (@) . (4-8)

w(t
Expandindo os polinémios B(g™) e A(q™"), resulta em:
j/(t|t9) =q ' (by+bq " +...+b,q " O+ yO)-(+aq +...+ a,q ")y). (4-9)

Aplicando o operador atraso ¢ aos termos de B(g') e A(¢g"") e eliminando os

termos coincidentes, chega-se a:

f/(t|6’):b0u(t—d)+blu(t—d—1)+...+bmu(t—d—m)—aly(t—1)—...—apy(t—p). (4-10)

Expressando (4-10) na forma matricial, tem-se:

(1) = 9" (1)0, (4-11)

onde ¢ é denominado vetor regressor e #¢é o vetor de parametros, dados por:

o o' (O=[yt=1) - y(t-p) u@-d) u(t-d-1) - u(t—d-m)];
e O0=[-a, -~ -a, b, b - b].

P m

Nota-se que a estrutura ARX tem a forma de uma equagdo a diferengas linear e
que seu vetor regressor ¢ composto de valores passados reais da entrada e da saida do

sistema ou planta.
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4.3.2 Estrutura OE

A estrutura de modelo OE (do inglés, Output Error) — sem traducdo especifica
na Lingua Portuguesa —, também denominada na literatura como estrutura paralela,
corresponde a escolha:

Gg"0)=q" % H(g0)=1, (4-12)

com A(¢g™) =C(¢”") = D(¢g™") =1.

Representando a estrutura OE na forma de predicdo (4-5) tem-se:

B(g~ )u

p(#0) =g 1
y(o)=q F)

t). (4-13)

Multiplicando ambos os lados da equacdo por F(g™') e expandindo os polindmios
B(q'l) e F(q'l), resulta em:

A+ fig ++ £.4)PU0) =g (by +bg™ +...+ b, " u(?). (4-14)

Executanto a operacdo atraso em ambos os lados da equacdo e rearranjando os

termos, chega-se a:

0) = byu(t —d) + bt —d ~ V) + ...+ bu(t —d —m) - £;p(t —10) == £.3(t —10). (4-15)

Expressando (4-15) na forma matricial:
3|0) = 9" (2,0)0, (4-16)
onde o vetor regressor ¢’ e o vetor de pardmetros @ neste caso sio dados por:
o 0O =[pu-1lo) - Fe-10) ue-d) - u@-d-m);

P S ¢

Nota-se que a estrutura OE utiliza valores reais passados de entrada e, ao

contrario da estrutura ARX, valores de predi¢ao passados (ou estimados) da saida.

A estrutura do modelo pode assumir outras formas, dependendo de quais
polindmios de (4-6) serdo escolhidos e quais serdo feitos igual a unidade. Foram
desenvolvidas nesta secdo somente as estruturas ARX e OE, que sdo empregadas neste
trabalho, porém outras estruturas podem ser construidas a partir de (4-6), como, por

exemplo, as estruturas FIR e ARMAX [86].
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4.4 Modelagem de sistemas nao-lineares por redes neurais
recorrentes

Norgaard [60] propde a modelagem de sistemas dindmicos ndo-lineares através
da insercdo de uma RNA feedforward na arquitetura interna da estrutura geral do
modelo (4-4) para representar a ndo-linearidade de tais sistemas. Deste modo, a saida do
sistema ndo depende apenas do vetor regressor ¢ € do conjunto de pardmetros €, mas
também da ndo-linearidade inserida pela RNA, como segue:

y(t) = glp(t,0),0]+e(t), (4-17)

onde g(.) ¢ uma funcdo ndo-linear realizada por uma rede neural feedforward, e o vetor

de parametros ajustaveis 6, neste caso, corresponde aos pesos da RNA.

Representando (4-17) na forma de predicao, tem-se:
30 =glo’ (1.6).6). (4-18)
Assim, o modelo ARX torna-se NARX (de Nonlinear AutoRegressive with

eXternal input) e a estrutura OE torna-se NOE (de Nonlinear Output Error). As
representacoes esquematicas destas estruturas, no formato de predicdo de saida, sdo

mostradas na Figura 4-3.

o EstuuraNARX ] EstuturaNOE .
ut) | — ult-d
u(t) | — ult-=ad 3'6@1
plvally i
] ‘ §
P u(t—d-m) 870)
u(t—d—m) RNA | Y0 | - deNA y o
; feedforward | | eeatorwar
yt-1):
y(t-p)|
(a) Estrutura NARX ou série-paralela. (b) Estrutura NOE ou paralela.

Figura 4-3 — Estruturas de predicéo utilizadas neste trabalho.

Deve-se notar que na estrutura NARX ndo ha realimenta¢do propriamente dita,
os sinais y(¢—1),...,y(t— p) alimentados na entrada da RNA sdo provenientes da
planta e ndo da estrutura do modelo. Assim, a estrutura NARX equivale a uma RNA
feedforward — a denominacdo “rede neural recorrente”, neste caso, ¢ aplicada a
estrutura NARX no sentido amplo do termo —, o que favorece a utilizagdo de

algoritmos backpropagation mais simples e de convergéncia mais rapida no seu
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treinamento. Deve-se observar ainda que o fato da estrutura NARX utilizar-se de
medi¢Oes reais feitas na saida da planta em instantes anteriores permite que o
treinamento da RNA seja realizado com base nas variagdes dos estados internos nao-
observaveis da planta (que se refletem diretamente na varidvel observavel de saida) e
nao somente da entrada u(¢z). Em outras palavras, a saida atual (do modelo) depende das
saidas anteriores (da planta). A estrutura NARX fornece a predi¢ao da saida um passo a

frente, o que a torna util em aplicagdes de controle preditivo, por exemplo.

A estrutura NOE, do contrario, se utiliza de predicdes dos valores de saida,

y(t-1),..., y(t—r), como parte do conjunto de entrada da RNA, o que a caracteriza

como uma rede neural recorrente no sentido estrito do termo. Em geral, o treinamento
de uma RNR ¢ mais lento, pois emprega algoritmos recursivos de minimizagdo de erro.
Por esta razdo, esta estrutura ¢ mais indicada para o desenvolvimento de modelos para
uso offline (uso em simuladores de circuito, por exemplo). O modelo desenvolvido com
a estrutura NOE ¢ capaz de predizer a saida da planta varios passos a frente. No entanto,
um modelo NOE representa adequadamente a planta somente quando o ruido que afeta
o sistema ¢ ruido branco de medi¢ao [60]. Caso contrario, a predi¢do de saida y(¢) tende

a apresentar erro crescente com o decorrer do tempo.

A Figura 4-4 mostra uma representacdo discreta no tempo das estruturas

neurais NARX e NOE, apresentadas de forma esquematica anteriormente na Figura 4-3.
Na Figura 4-4 o atraso d aplicado a entrada externa ¢ feito igual a zero. A
correspondéncia entre as variaveis continuas (Figura 4-3) e discretas no tempo (Figura
4-4) ¢ mostrada na Tabela 4-1 para um periodo de amostragem igual a 7. Por questdo de
conveniéncia, conforme serd visto mais adiante, ¢ utilizada a mesma terminologia d,

para o atraso aplicado a saida y(n) da planta como a predi¢ao de saida y(n) do modelo.

Tabela 4-1 — Correspondéncia entre os variaveis e parametros continuos e discretos no tempo.

Representacdo

Variavel ou pardmetro discreta no tempo Descrigao

u(t) x(n) Entrada externa da planta

W(f) y(n) Saida da planta

I(£) ¥(n) Predicao de saida da rede neural
m dy (=m/T) Numero de amostras atrasadas da entrada externa

Numero de amostras atrasadas da saida real (medida)

p @& EpD (estrutura NARX)
p & (=T 22::5;3 :;} z:)n;stras atrasadas da predicdo de saida
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()

(a) Rede neural NARX. (b) Rede neural NOE.

Figura 4-4 — RepresentacOes discretas no tempo das redes neurais NARX e NOE.

Segundo Giles et al. [87], os atrasos d; e d, representam o tamanho da
“memoria’ de entrada e saida do modelo, respectivamente, que sdo elementos essenciais
na representagdo de um sistema dindmico. A escolha acertada destes atrasos ¢
fundamental para garantir um aprendizado adequado da RNR em problemas de
dependéncia de longo prazo (long-term dependencies), isto é, situagcdes em que a saida
atual depende de valores fornecidos em um instante de tempo remoto. Giles et al. [87] e
Lin et al. [88] demonstram que a estrutura NARX ¢ capaz de lidar melhor com

problemas deste género do que outras estruturas recorrentes.

4.5 Metodologia de modelagem empregada neste trabalho

Devido as diversas vantagens apresentadas pela estrutura NARX em relagdo a
estrutura NOE — convergéncia mais rapida, erro de predicdo muito baixo e maior
habilidade em lidar com problemas de aprendizado de longo prazo —, esta estrutura ¢

utilizada como base para a modelagem comportamental de empilhamentos PEM.

Em problemas de otimizagdo em tempo real ou em aplicacdes de controle
preditivo, onde a saida real da planta esta disponivel para medicdo, apenas a estrutura
NARX pode ser utilizada no treinamento e validagdo do modelo, uma vez que esta
estrutura garante um erro muito baixo de predicdo. Nesta configuracdo, a predicao da

saida ¢ feita um passo a frente. Uma aplicacgao pratica do modelo desenvolvido com esta
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estrutura ¢ o uso em conjunto com um sistema de controle preditivo embarcado em
veiculos elétricos hibridos (baterias + células a combutivel) visando a minimizac¢ao do

consumo de hidrogénio em tempo real.

No entanto, se o objetivo do modelo ¢ uma aplicagdo offline (por exemplo,
predicao de poténcia em uma planta de geracdo a base de células a combustivel), ¢
preferivel desenvolver o modelo com ambas as estruturas, com o estagio de treinamento
sendo realizado com a estrutura NARX (erro de treinamento muito baixo) e a validagdo
com a estrutura NOE, como sugerido por Beale ef al. [89]. A conversdo da rede neural
NARX para o formato NOE ¢ feita através da realimentagdo da predicdo de saida y(.)
para a entrada, mantendo os valores dos pesos calculados no treinamento € os mesmos
atrasos d; e d, utilizados. Uma vez validado, a rede neural NOE ¢ empregada como um
modelo offline do empilhamento, onde ndo ¢ necessario fornecer ao modelo a saida real
da planta em instantes passados, somente a entrada externa atual e atrasada. O modelo
desenvolvido segundo esta metodologia permite a predi¢do da saida varios passos (ou

instantes de tempo) a frente.

Sendo assim, neste trabalho apresenta-se duas abordagens para a modelagem
dinamica de empilhamentos PEM por redes neurais: abordagem para uso em tempo real

(ou online) e abordagem para uso desconectado da planta (ou offline).

A primeira abordagem se propde desenvolver um modelo para uso em tempo

real e conectado a planta, com as caracteristicas apresentadas abaixo:
e Utiliza a estrutura NARX no treinamento ¢ na validacao;
e Predicdo da saida um passo a frente;
e Util para aplicagdes de controle em tempo real e controle preditivo;

e Entradas: entrada externa (exodgena) e saidas passadas da planta.

A abordagem para uso desconectado da planta tem por finalidade desenvolver

um modelo “offline”, com as seguintes caracteristicas:
e Utiliza a estrutura NARX no treinamento ¢ a estrutura NOE na validagao;
e Predicdo da saida varios passos a frente;

e Util em simuladores de circuito, em aplicagdes onde seja necessario predizer

a poténcia disponibilizada pelo empilhamento em um horizonte de tempo
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finito € no estudo de um controlador cléssico para o empilhamento ou para o

conversor CC/CC ou CC/CA acoplado ao empilhamento;

e Somente as entradas externas sdo necessarias para o modelo fornecer a

predigdo da saida.

Uma etapa fundamental na elaboragdo de um modelo neural — qualquer que
seja a abordagem — ¢ a aquisi¢do de dados experimentais, com a escolha adequada da
frequéncia de amostragem, ¢ a sele¢do das varidveis que serdo utilizadas no treinamento
da RNA. Algumas variaveis sdo identificadas como principais (ou varidveis de
interesse), por serem essenciais para o desenvolvimento do modelo, como a tensdo ¢ a
corrente do empilhamento. Outras varidveis, ditas secundarias, que apresentam forte
dependéncia com as principais (por exemplo, a temperatura segue as variacdes de
corrente), podem ser eventualmente eliminadas do conjunto de dados de treinamento.
Outras varidveis que apresentam comportamento estacionario com forte correlacdo com
a(s) variavel(eis) de interesse ou sdo constantes ao longo do experimento também pode

ser descartadas sem prejuizo ao modelo final.

Um conjunto de dados de treinamento que abranja uma ampla faixa de operagao
da planta nem sempre € possivel obter e, as vezes, desnecessario, a menos que se deseje
ter um modelo generalizado da planta. E mais comum modelar o comportamento de
uma planta fisica operando dentro de uma faixa de interesse, onde se sabe de antemao
que o dispositivo apresenta caracteristicas de desempenho desejadas. Portanto, o
conjunto de dados de treinamento deve ser dimensionado de forma a abranger uma faixa
de operagao de interesse e de acordo com a aplicacao final do modelo — por exemplo,
um modelo para ser utilizado com um controlador preditivo visando rastrear em tempo

real a eficiéncia maxima do empilhamento.

A escolha do tamanho dos vetores regressores, isto €, o numero de amostras
atrasadas (da entrada e da saida) que serdo empregadas como parte do conjunto de
entrada do modelo, ¢ outro ponto importante ¢ uma tarefa nem sempre facil de se
realizar. E interessante ter a priori um conhecimento da dindmica do processo fisico o
qual se deseja modelar, investigando a influéncia que as amostras passadas de entrada e
saida tem sobre o estado atual da planta. Poucas amostras no vetor regressor podem nao
representar toda a dindmica do sistema, levando a previsdes erradas quando a rede

NARX ¢ transformada para a formato NOE (no caso do modelo para uso desconectado).
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Por outro lado, vetores regressores muito grandes podem fazer o treinamento levar um
tempo maior, porém podem ser necessarios para representar o comportamento dinamico

que dependa de um passado remoto (dependéncia de longo prazo).

He & Asada [90] apresentam um método para a identificacio da ordem do
modelo através do céalculo do quociente de Lipschitz. Este procedimento, porém, tem
elevado custo computacional no que se refere ao tempo de processamento ¢ memoria
utilizada, pois € necessario levar em conta todas as combinagdes de pares de entrada-

saida no calculo deste coeficiente.

Neste trabalho, sdo empregados os métodos estatisticos de correlagdo cruzada e
auto-correlacdo parcial descritos por Caléba em [83], por Chatfield em [91] e por
Morettin em [92] para a determinagdo da dimensdo do vetor regressor. A correlacdo
cruzada entre duas séries temporais discretas no tempo, por exemplo, x(n) e y(n), mede
a correlacdo entre a variavel y(n) tomada no instante atual e a varidvel x(n) tomada com
um atraso de k& amostras, y(n-k). A funcao auto-correlagdo parcial calcula a dependéncia
que existe entre o valor atual da série y(n) e o valor atrasado & amostras desta mesma
série, y(n-k). Uma vez identificada as amostras atrasadas (da entrada ou da saida) que
tem maior influéncia sobre o valor atual da tensdo, a escolha da dimensdo do vetor
regressor ¢ feita com base na posicdo de uma dessas amostras. Em geral, a melhor
escolha para a dimensdo do vetor regressor recai sobre ou em torno de um desses
nimeros, como sera demonstrado no capitulo 5. Optou-se por calcular as correlagdes
dos dados sem eliminar a tendéncia e a sazonalidade das séries temporais experimentais
— procedimento usual em estudos de previsao de séries temporais, como apresentado
por Morettin em [92] — pois um dos objetivos da metodologia de modelagem
empregando redes neurais apresentada neste trabalho ¢ justamente modelar a tendéncia
da série de tensdo, que caracteriza seu comportamento variante no tempo, e/ou sua
sazonalidade. A correlacdo cruzada e a auto-correlagdo parcial podem ser calculadas
através de pacotes de simulagdo disponiveis comercialmente. Os graficos resultantes sdo

denominado correlogramas.

O critério de erro utilizado no treinamento da rede neural NARX € o erro médio

quadratico (mean square error), definido por:

ﬁ:gz(n,e), (4-19)

J(0,Z") L
2N n=l1
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onde:
o 7Néo conjunto de dados de treinamento, Z" = {[x(n),y(n),n = 1,...,N]}, onde N
¢ o niumero de amostras do conjunto;

e &(n,0) éo erro de predigdo, dado pore(n,d) = y(n)— y(n|6).

O propésito do treinamento consiste em minimizar este erro através de um dos

métodos de otimizagdo citados anteriormente, de modo a encontrar, ao término do

A

treinamento, um vetor de parametros €, que corresponde ao conjunto de pesos e bias da
RNA, que aproxime a saida predita da RNA da saida real do sistema. Como sera
mostrado no capitulo 5, a escolha do método de otimizagdo ¢ feita de acordo com as

caracteristicas do conjunto de dados de cada experimento.

O numero de camadas da rede neural e o nimero de neurdnios na camada oculta
¢ outro ponto que merece atengdo. O trabalho de Hornik ef al. [93] demonstrou que uma
rede neural com apenas uma camada oculta com funcdes de ativagdo ndo-lineares ¢ um
aproximador universal muito preciso, sendo esta topologia suficiente para representar
uma ampla gama de fungdes. Quanto ao niimero de neurdnios na camada oculta, o
estudo apresentado em [56] demonstra que uma rede neural com uma camada oculta e
dez neurdnios nesta camada ¢ suficiente para reproduzir o comportamento estatico de
CaCs. Por outro lado, a experiéncia do autor na implementacdo de redes neurais e a
literatura [58][93] mostram que o nimero de neurdnios na camada oculta de uma RNA
utilizada para representar o comportamento dindmico de CaCs ¢ variavel e a melhor
escolha se situa entre dez e trinta neur6nios na maioria dos casos. A escolha final ira
depender do tamanho do conjunto de dados utilizado no treinamento e da acuracia
desejada do modelo. Por fim, o nimero de nés (ou pontos) de distribuicdo na camada de
entrada ira depender, naturalmente, do niumero de varidveis que serdo utilizadas no
modelo. Deste modo, as redes neurais implementadas neste trabalho sdo compostas por
uma camada oculta com fungdes de ativagdo tangente hiperbolica e uma camada de
saida com funcdo de ativacdo linear, composta de apenas um neurdnio (de forma
semelhante a topologia mostrada na Figura 4-2). A menos que se mencione o contrario,

a saida desta tltima camada ¢ a predi¢do da tensdo do empilhamento em estudo.
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Em resumo, a metodologia utilizada neste trabalho para a obtengcdo de um

modelo neural de um empilhamento PEM para uso em tempo real (ou online) segue os

passos enumerados a seguir:

Realizagdo do experimento e aquisicao de dados;

Selecdo das variaveis que serdo utilizadas no desenvolvimento do modelo e
eliminagdo das varidveis redundantes, linearmente dependentes ou

constantes;

Pré-processamento dos dados (filtragem e normalizagao);

Célculo da correlagdo cruzada e auto-correlagdo de todo o conjunto de dados;
Divisdo do conjunto de dados em dois sub-conjuntos: treinamento e
validagao;

Sele¢dao do nimero de amostras dos vetores regressores (escolha dos atrasos

dl (] dz);

Implementacdo da rede NARX (defini¢do do nimero de camadas e de
neurdnios na camada oculta, escolha do algoritmo de treinamento, da funcao

erro e outros parametros da rede);

Realizagao do treinamento;

Verificagao do resultados do treinamento;

Simula¢do da rede no formato NARX com o sub-conjunto de dados de
validagao;

Verificagao dos resultados de validacao e calculo do erro de validacao;

Reajuste dos parametros da rede (algoritmo de treinamento, alteragdo dos
atrasos d; e d», redimensionamento dos sub-conjuntos de treinamento e

validagdo) e novo treinamento caso o erro de validacdo ndo seja satisfatorio;

No caso do modelo para uso desconectado (modelo offline), seguem-se os passos

mostrados anteriormente para o modelo em tempo real, seguidos das seguintes etapas:

Conversao da estrutura NARX para a estrutura NOE;
Simulagdo da rede NOE com os dados de validacao;

Verificagdo dos resultados de validacao e calculo do erro de validacao;
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e Reajuste dos pardmetros da rede (algoritmo de treinamento, alteracdo dos
atrasos d; e d,, redimensionamento dos sub-conjuntos de treinamento e
validagdo) e novo treinamento se os erros ndo sao satisfatorios ou se a rede

NOE se tornou instavel.

Todo o procedimento de modelagem foi realizado através de rotinas
computacionais implementadas em MATLAB pelo autor e utilizando algumas sub-

rotinas do toolbox de redes neurais [89] deste mesmo programa.

4.6 Resumo do capitulo

Mostrou-se neste capitulo uma metodologia para o desenvolvimento de um
modelo dindmico de um empilhamento PEM com comportamento variante no tempo. A
metodologia apresentada utiliza as estrutuas neurais NARX e NOE (Nergaard [60]),
porém utiliza como base alguns conceitos da area de Identificacdo de Sistemas
(Ljung [86]) e emprega métodos estatisticos (Caloba [83], Chatfield [91] e Morettin
[92]) como ferramentas para a determina¢dao da ordem do modelo (numero de amostras
do vetor regressor). Portanto, trata-se de um metodologia unica, caracterizada pelo uso
de varias técnicas e métodos matematicos para o desenvolvimento de um modelo que

reproduza o comportamento dindmico e variante no tempo de empilhamentos PEM.

Esta metodologia ¢ utilizada no proximo capitulo para modelar o
comportamento dindmico dos empilhamentos PEM apresentados no capitulo 3, com

vistas a aplicacdes futuras de controle preditivo.
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5 Modelos dindamicos de empilhamentos PEM
desenvolvidos por meio de redes neurais
recorrentes

Este capitulo mostra a aplicagdo da metodologia apresentada no capitulo anterior no
desenvolvimento de modelos neurais que reproduzam o comportamento dindmico
e variante no tempo dos empilhamentos PEM descritos no capitulo 3 operando sob
diferentes perfis de carga. Essencialmente, desenvolve-se um modelo de predigdo
utilizando dados de alguns experimentos selecionados do capitulo 3, tanto para uso em
tempo real conectado a planta (modelo online) como para uso desconectado da planta
(modelo offline), conforme apresentado pelo autor em [94]-[96]. No primeiro caso,
utiliza-se a estrutura NARX no treinamento e na validagdo do modelo. No segundo
caso, utiliza-se a estrutura NARX no treinamento ¢ a estrutura NOE na validagdo do

modelo.

Em ambas as estruturas, a varidvel de saida y(n) do modelo ¢ a predi¢dao da
tensdo do empilhamento. O vetor regressor € composto pelos valores atual e atrasados
da entrada externa (ou exdgena), que ¢ escolhida de acordo com o experimento, e por
amostras atrasadas da tensao medida (estrutura NARX) ou predita (estrutura NOE) —
denominadas também de entradas enddgenas do modelo (conferir Figura 4-3). As
amostras atrasadas da tensdo medida correspondem a varidvel y(n — k), k = 1,..., d», da
Figura 4-4 (a) e as amostras atrasadas da tensdo predita correspondem a variavel y(n —
k), k = 1,..., d», da Figura 4-4 (b). A Tabela 5-1 apresenta uma descricdo dos modelos
implementados, os dados experimentais utilizados no treinamento de cada modelo, as

entradas externas escolhidas e o nimero de neurdnios na camada oculta em cada caso.

Tabela 5-1 — Descrigdo dos modelos apresentados neste capitulo.

Dados utilizados no Neuronios
Nome do modelo  treinamento da rede Entrada(s) externa(s) do modelo na camada
neural NARX oculta
Modelo la Experimento la Resisténcia de carga 10
Modelo 1b Experimento 1b ' CorAreTlte de carga, fator de excesso de 10
hidrogénio (Ayp»), fator de excesso de ar (Aa;)

Modelo 3¢ Experimento 3¢ Corrente de carga 30
Modelo 3d Experimento 3d Corrente de carga 20
Modelo 3e Experimento 3e Corrente de carga 10
Modelo 3f Experimento 3f Corrente de carga 20
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A secdo 5.3 descreve aspectos relacionados a generalizacdo dos modelos
desenvolvidos para o empilhamento 3 e testes de validagdo cruzada. Ao final do
capitulo, ¢ feita uma discuss@o dos resultados apontando as vantagens do uso de redes
neurais como ferramentas de modelagem e identificagdo de sistemas, as limitagdes de
cada estrutura neural empregada e as possiveis aplicagdes dos modelos neurais
desenvolvidos. O codigo fonte do MATLAB, implementado pelo autor, utilizado no

desenvolvimento dos modelos neurais ¢ mostrado no Apéndice B.

5.1 Modelos do Empilhamento 1
5.1.1 Modelo 1a

No modelo la o sub-conjunto de dados de treinamento ¢ composto pelos quatro
primeiros ciclos de carga mostrados na Figura 3-9 e o sub-conjunto de validagdo ¢
composto dos dois ultimos ciclos. Conforme mostrado na Tabela 5-1, o vetor regressor
¢ composto pela resisténcia de carga, que ¢ a entrada exdgena x(.), e pelas medigdes
passadas de tensdo, que ¢ a entrada endogena y(.) do modelo. Apesar das temperaturas
variarem na mesma propor¢do que a corrente, suas médias sdo constantes ao longo do
tempo, 0 que as caracteriza como varidveis estaciondrias no tempo. Portanto, ndo sdo
incluidas como varidveis do modelo. As vazdes sdo mantidas constantes em todo o
experimento e, por isso, também nao sdo utilizadas como varidveis do modelo. Assim, a
estrutura NARX ¢ implementada para predizer a tensdo do empilhamento — sob
condicdes estacionarias de temperatura e vazdes — em funcdo da resisténcia de carga
(valores passados e atual) e dos proprios valores de tensdo medidos em instantes
passados, os quais informam ao modelo as variagdes nas condi¢des operacionais
internas ndo-observaveis. De forma analoga, o modelo NOE ¢ implementado utilizando

valores de predicao passados da tensao como entrada endégena do modelo.

Para a determinacdo do nimero de amostras do vetor regressor (parametros d; e
d>), os graficos de correlagdo da Figura 5-1 foram obtidos. A correlagdo cruzada entre a
resisténcia de carga e a tensdo foi obtida utilizando a fun¢do ‘crosscorr’ do MATLAB e
a auto-correlacdo da tensdo foi calculada por meio da funcdo auto-correlacdo parcial

amostral (fun¢do ‘parcorr’ do MATLAB).

O grafico de correlagdo cruzada mostra que existe uma relagdo periddica entre

tensao e resisténcia, que aparece devido a periodicidade dos ciclos de carga do
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experimento. Verifica-se, no entanto, que a maior correlacdo entre tensao e resisténcia
ocorre em torno da décima amostra atrasada da entrada. Portanto, o nimero de amostras
atrasadas da entrada externa ¢ feito igual a este numero (d; = 10). Por outro lado, o
grafico de auto-correlacdo revela que existe alguma dependéncia entre o valor atual de
tensao e a vigésima sétima amostra atrasada (o indice de correlacao estd acima da linha

azul de 95% de confianga), o que levou a escolha de d> = 27.

Correlac&o cruzada entre tenséo e resisténcia

0.5

- il il
AN N A
' QN
05 : | i i

1 ‘ 1
-200 -150 -100 -50 0 50 100 150 200
Atraso
Funcédo auto-correlagdo parcial da tenséo

1
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50
Atraso

Figura 5-1- Correlogramas amostrais do conjunto de dados do experimento la.

O treinamento do modelo la foi realizado com o algoritmo Regularizagao
Bayesiana [82][89]. A Tabela 5-2 mostra os demais pardmetros utilizados no
treinamento da rede NARX e a Figura 5-2 mostra, a titulo de ilustra¢do, a janela de
treinamento do MATLAB ao fim do treinamento (ap6s 2000 iteragdes). A Figura 5-3
mostra os quatro primeiros ciclos de carga utilizados no treinamento (resisténcia e
tensdo medidas) e a simulagdo da tensdo pela rede neural junto com os valores alvo de

tensdo (experimentais), de modo a evidenciar a convergéncia do treinamento.

Apbs o treinamento, os dados de validacdo foram aplicados a rede NARX, e a
predicao de tensdo realizada pelo modelo € mostrada na Figura 5-4. Em seguida, a rede
NARX foi convertida para o formato NOE (através do comando ‘closeloop’ da

biblioteca de redes neurais do MATLAB) e os valores de resisténcia do sub-conjunto de
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validagdo (dois ultimos ciclos) foram aplicados a rede. Os resultados de predi¢ao de

tensdo e erro de predi¢do com a estrutura NOE sdo mostrados na Figura 5-5.

Tabela 5-2 — Parametros utilizados no treinamento da rede NARX do modelo 1a.

Parametro

Valor

Funcéo erro

Algoritmo de minimizagdo do erro
Numero méaximo de iteragdes permitido
Gradiente minimo permitido

Maximo “mu” permitido

Numero de amostras atrasadas d; da entrada externa
Numero de amostras atrasadas ¢, da entrada endogena

Erro médio quadratico
(mean squared error - MSE)
Regularizagdo Bayesiana (‘trainbr’)
2000
1071
1 0+10
10
27

Meural Network

x(t)

e oy o -

1 10
Algorithms
Training: Bayesian Regulation (trainbr)
Performance: Mean Squared Error  (mse]
Derivative: Default (defaultderiv)
Progress
Epoch: 0| 2000 iterations | 2000
Time: | 1:01:59 |
Performance: 140 000 | 000
Gradient; 702 [T W00360 T | 1.00e-10
Mu: 0.00500 | 5.00 | 1.00e+10
Effective # Param: 491 [ OGA ] 0.0
Sum Squared Param: 325 0.00
Plots
| Performance | (plotperform)
[ Training State ] (plottrainstate)
[ Error Histogram ] (ploterrhist)
[ Regressicn ] (plotregression)
[ Tirmne-Series Response ] (plotresponse)
[ Error Autocorrelation ] (ploterrcorr)
[ Input-Error Craoss-correlation ] (plotinerrcorr)
Plot Interval: O 1 epochs
v Maximum epoch reached.
@ Step Training @ Cancel

Figura 5-2 — Janela de treinamento do MATLAB mostrando a estrutura da rede neural NARX e
alguns dos parametros configurados para o desenvolvimento do modelo 1a.
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Figura 5-3 — Ciclos de carga utilizados no treinamento do modelo 1a e simulacdo da rede NARX
apos o treinamento.
Predicdo com estrutura NARX
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Figura 5-4 — Resultados de validagédo com a estrutura NARX: predicao da tensdo dos dois Ultimos
ciclos de carga do experimento 1la.
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Predicdo com estrutura NOE
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Figura 5-5 — Resultados de validagdo com a estrutura NOE: predigéo da tensdo dos dois Gltimos
ciclos de carga do experimento 1a.

Nota-se que os modelos sdo capazes de predizer a tensdo do empilhamento cerca
de 700 s (ou 11,5 min) a frente — correspondendo ao penultimo ciclo — com erro
inferior a 2 % ap0s cada transi¢do de carga, o que se pode considerar um erro aceitavel
para a maioria das aplicacdes. A partir de 700 s (Gltimo ciclo), ambos os modelos
apresentam erro de predicdo elevado (especialmente o modelo NOE), o que os torna
inadequados para predi¢des superiores a este intervalo tempo. O erro médio quadratico
(Erro MSE) calculado para todo o sub-conjunto de dados de validacdo resulta em 14,0
para o modelo NARX e 17,6 para o modelo NOE, o que evidencia que o modelo NARX
¢ capaz de reproduzir com maior exatiddo o comportamento dindmico da tensdao do
empilhamento do que o modelo NOE. Por outro lado, o resultado de validagdao com a
estrutura NOE sugere que este modelo pode ser 1util para predizer a poténcia do
empilhamento durante o processo de reativacdo da unidade PEM (em um horizonte de
tempo finito), procedimento necessario para trazer novamente o empilhamento ao nivel
de poténcia nominal apds ter permanecido algum tempo inoperante (meses ou anos).
Neste procedimento, o empilhamento ¢ submetido a um regime de carga periodico e

previamente determinado, semelhante ao utilizado no treinamento.
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5.1.2 Modelo 1b

O modelo 1b foi desenvolvido empregando os quatro primeiros ciclos de carga
do experimento 1b, mostrados na Figura 3-12, no treinamento do modelo e o ultimo
ciclo (ciclo 5) na validag¢do. Neste caso, a entrada externa ¢ composta da corrente mais
os fatores de excesso (de hidrogénio e de ar), uma vez que estas variaveis sao alteradas
a cada ciclo (portanto, ndo apresentam comportamento estacionario) e tem influéncia
direta sobre o desempenho do empilhamento, conforme observado experimentalmente.
Para determinar o nimero de amostras do vetor regressor, os graficos de correlacdo da
Figura 5-6 foram obtidos. Em especial, o grafico de auto-correlagdo parcial da tensao
mostra que existe correlagdo significativa (indice acima do limite de 95% de confianga)
entre o valor atual da tensdo e as amostras de numero 1, 20, 21, 25, 28 € 49. De modo a
ter um vetor regressor grande o suficiente para representar o comportamento dinamico
da tensao no caso do experimento 1b, mas que ndo comprometa uma grande quantidade
de memoria, e tendo em conta que o parametro d, deve ser maior ou igual ao parametro
d) (d» 2 dy) [83], foi escolhido um atraso de vinte amostras tanto para a entrada exdgena

como para a entrada enddgena da rede neural implementada (d, = d> = 20). Os demais

Correlagao cruzada entre tensao e corrente

parametros utilizados no treinamento da rede NARX sdo mostrados na Tabela 5-3.
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Figura 5-6 — Correlogramas amostrais do conjunto de dados do experimento 1b.
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Tabela 5-3 — Parametros utilizados no treinamento da rede NARX do modelo 1b.

Parametro

Valor

Funcdo erro

Erro médio quadratico

(mean squared error - MSE)

Algoritmo de minimizagdo do erro

Numero maximo de iteragdes permitido

Gradiente minimo permitido

Maximo “mu” permitido

Numero de amostras atrasadas d; da entrada externa

Numero de amostras atrasadas d, da entrada endogena

600

10-20

10+20
20
20

Regularizagdo Bayesiana (‘trainbr’)

A Tabela 5-4 apresenta o resultado do treinamento da rede neural NARX do

modelo 1b (em substitui¢do a janela do MATLAB mostrada no treinamento do modelo
anterior). Os graficos da Figura 5-7 mostram os dados utilizados no treinamento, os

valores alvo de tensdo e os valores simulados pela RNA apds o treinamento.

Tabela 5-4 — Resultados do treinamento do modelo 1b.

Parametro

Valor

Tempo de treinamento

Motivo da interrupgao do treinamento

1 min48s

Numero maximo de iteragdes alcangado

Erro médio quadratico alcancado ao final do treinamento 0,00282
60
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Figura 5-7 — Dados utilizados no treinamento do modelo 1b e resultados do treinamento.
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A Figura 5-8 ¢ a Figura 5-9 mostram a predi¢do de tensdao do ultimo ciclo
realizada com a estrutura NARX e a estrutura NOE, respectivamente. Verifica-se que a
estrutura NARX ¢ capaz de predizer com maior exatiddo — com erro médio quadratico
(“erro MSE”) de 2,3 — o comportamento dindmico da tensdo durante o tltimo ciclo de
carga do que a estrutura NOE, que apresenta erro MSE de 3,5. Por esta razao, o modelo
desenvolvido com a estrutura NARX ¢ mais indicado para aplicagdes em tempo real,

onde a planta esta disponivel para medig¢des, devido a sua maior acuracia de predicao.

Por outro lado, os resultados de validagdo com a estrutura NOE (Figura 5-9)
revelam que, mesmo ap6s uma situagdo atipica de queda de tensdo (ciclo 4), o modelo
neural recorrente ¢ capaz de predizer a tensdo do empilhamento varios passos a frente
(todo o ciclo 5, cerca de 23 minutos) com um erro aceitivel. E importante destacar que
o modelo NOE realiza a predi¢do da tensdo com base nas entradas externas e predi¢des
anteriores da tensao (ndo sao utilizados valores reais de tensao oriundos da planta como
parte do vetor de entrada), o que demonstra a robustez do modelo desenvolvido. O
maximo erro absoluto na predicdo de tensdo com a estrutura NOE foi de 6,9 V (9 % de
erro relativo) em 1225 s (tensdo de circuito aberto), seguido por um erro de 2 V (6,8 %
de erro relativo) no ponto de maxima corrente (595 s). Embora o erro de predigdo
absoluto da tensdo de circuito aberto seja maior, esta diferenca ndo € tao relevante em
uma aplicacdo pratica, uma vez que ndo ha poténcia sendo fornecida pelo empilhamento
nesta situagdo (corrente = (). Assim, o modelo se mostra util para predizer a
disponibilidade de poténcia de um empilhamento PEM em uma aplicagdo onde o perfil
de carga seja previamente conhecido (curva de corrente versus tempo) € seja necessario
saber de antemdo se o empilhamento sera capaz de despachar a poténcia requisitada ou

se sera necessario acionar uma fonte auxiliar.
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Figura 5-8 — Validagdo do modelo 1b com estrutura NARX: predi¢édo de tensdo do Gltimo ciclo de
carga do experimento 1b.
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Figura 5-9 — Validagéo do modelo com estrutura NOE: predicéo de tenséo do ultimo ciclo de carga

(1300 s a frente) do experimento 1b.
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5.2 Modelos do Empilhamento 3
5.2.1 Modelo 3c

O modelo 3c foi desenvolvido com as séries temporais de tensdo e corrente do
experimento 3c, mostradas na Figura 3-23, sendo que metade de cada série (que
corresponde a um ciclo e meio da corrente de carga) foi utilizada no treinamento ¢ a
outra metade na validacdao. As medic¢des de tensdo foram filtradas por meio de um filtro
passa-baixas Butterworth de 2* ordem para eliminagdo das componentes de alta
frequéncia, que prejudicariam a convergéncia do algoritmo de treinamento da rede
neural, pois a mesma tentaria reproduzir estas componentes — que para o proposito
deste trabalho sao irrelevantes — levando a um esfor¢o computacional desnecessario e

podendo levar a uma super especializagdo (overfitting) da rede neural.

Os correlogramas de todo o conjunto de dados do experimento 3c ¢ exibido na
Figura 5-10. O grafico de correlagdo cruzada entre tensdo e corrente revela que o valor
atual da corrente ¢ o que tem maior influéncia sobre o valor atual de tensao (valor de
correlagdo mais proximo da unidade). Esta dependéncia decai para as amostras mais
atrasadas, chegando a zero em torno da amostra de namero 130. Por sua vez, o grafico
de auto-correlacdo da tensdo mostra que algumas amostras atrasadas dispersas tem
influéncia sobre o valor atual da tensdo, sendo que as mais representativas (de maior
amplitude) sdo as de nimero 1, 2, 3, 4, 9, 18, 23. Como, em geral, o atraso d» deve ser
maior ou igual a d; (d» > d;) [83] e com o objetivo de ter um vetor regressor o menor
possivel e que, a0 mesmo tempo, represente a dindmica da tensdo do empilhamento
neste experimento, escolheu-se o nimero de amostras atrasadas da entrada exdgena e

endogena igual a 18 (d) = d, = 18).

A rede neural implementada neste caso utiliza trinta neuroénios na camada oculta,
pois verificou-se através de ensaios de tentativa-e-erro que uma rede neural com esta
configuracdo, e utilizando os atrasos escolhidos anteriormente (d; = d, = 18), é capaz de
reproduzir com acuracia muito maior os dados de tensdo do experimento 3¢ do que uma

rede com numero menor de neuronios na camada oculta.

O treinamento da rede neural no formato NARX foi realizado com o algoritmo
de otimizagdo gradiente conjugado escalado (no MATLAB, ‘trainscg’), uma vez que

este algoritmo proporciona uma convergéncia rapida em RNAs com um niumero
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relativamente grande de neuronios na camada oculta sem comprometer muita memoria

computacional, como ocorre com o algoritmo Levenberg-Marquadt [89]. Os demais

dados do treinamento do modelo 3¢ sdo mostrados na Tabela 5-5 e as séries temporais

de corrente e tensdo utilizadas no treinamento da rede NARX sdo mostradas na Figura

5-11, junto com a simulagdo da tensdo pela RNA apds o treinamento de modo a

comparar os valores simulados com os valores alvo de tensao empregados.

Correlacdo cruzada entre tenséo e corrente
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Figura 5-10 — Correlogramas amostrais do conjunto de dados do experimento 3c.

Tabela 5-5 — Parametros utilizados no treinamento da rede NARX do modelo 3c.

Parametro

Valor

Funcao erro

Algoritmo de minimizagdo do erro

Numero maximo de iteragdes permitido
Gradiente minimo permitido
Numero de amostras atrasadas d; do vetor regressor

Numero de amostras atrasadas d, do vetor regressor

Erro médio quadratico
(mean squared error - MSE)

Gradiente conjugado escalado
(scaled conjugate gradient - ‘trainscg’)

5000
102
18
18
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Os resultados do treinamento sao apresentados de forma resumida na Tabela 5-6.
A predi¢do de tensdo com as estruturas NARX e NOE utilizando os dados de validag¢ao
(metade das séries temporais de tensdo e corrente da Figura 3-23) ¢ mostrada na Figura

5-12 e na Figura 5-13, respectivamente.

Tabela 5-6 — Resultados do treinamento do modelo 3c.

Paréametro Valor
Tempo de treinamento 01 min 56 s
Motivo da interrupgdo do treinamento Numero maximo de iteragdes alcangado
(5000)
Erro médio quadratico alcangado ao final do treinamento 5,66 x 10°°
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Figura 5-11 — Dados utilizados no treinamento do modelo 3c e resultados do treinamento.

Os resultados da Figura 5-12 e Figura 5-13 revelam que o modelo 3¢ € capaz de
reproduzir o comportamento dindmico da tensdo para toda a faixa de operagdo do
empilhamento, incluindo a faixa ndo-linear de baixas correntes, com erro proximo de
zero (no caso da rede NARX) e erro inferior a 2 % (no caso da estrutura NOE), o que
torna este modelo util para inferir as curvas de polarizacdo V-I da Figura 3-24 ¢
predizer, alguns minutos a frente, a reducdo na poténcia maxima observada ao longo do

experimento 3c.
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Figura 5-12 — Predicdo de tensdo do Gltimo ciclo e meio do experimento 3c com estrutura NARX.
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Figura 5-13 — Predic&o de tensdo do Gltimo ciclo e meio do experimento 3¢ com estrutura NOE.
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5.2.2 Modelo 3d

O modelo 3d foi desenvolvido com os dados do experimento 3d (conferir Figura
3-27), que consistiu na aplicacdo repetitiva de um perfil de carga baseado no padrao
SIGFI [75] ao empilhamento. Assim como no modelo anterior, a entrada externa da
rede neural ¢ a corrente do empilhamento, cujos valores passados e atual compdem o
vetor regressor junto com os valores passados da tensdo (valores medidos, no caso da
estrutura NARX, ou preditos, no caso da estrutura NOE). Da mesma maneira que nos
casos anteriores, a temperatura, a vazao de hidrogénio e a corrente das ventoinhas sdo

variaveis estacionarias no tempo e/ou proporcionais a corrente, por isso, nao sao

incluidas como variaveis do modelo.

A correlagdo cruzada entre tensdo e corrente e a auto-correlagdo parcial da
tensdo para todo o conjunto de dados do experimento 3d sdo mostradas na Figura 5-14.
O grafico de correlagdo cruzada reflete a periodicidade das séries temporais de tensdo e
corrente. No entanto, nota-se que as duas primeiras amostras atrasadas da corrente tem
maior influéncia sobre o valor atual da tensdo (indice de correlagdo proximo da
unidade). Por esta razdo, o numero de amostras atrasadas da entrada externa ¢ escolhido
igual a este numero (d; = 2). O grafico de auto-correlagdo revela que existe uma
correlagdo significativa entre o valor atual da tensdo e a amostra de numero 481 (nao
coincidentemente o tamanho de um ciclo de carga SIGFI completo). De modo a
capturar toda a dindmica da tensdo ao longo do experimento (incluindo o decaimento da
poténcia maxima), o nimero de amostras atrasadas da tensdo ¢ escolhido igual a 481
(d, = 481). Neste caso, o tempo de processamento ¢ a quantidade de memoria utilizados
sdo propositalmente negligenciados em prol da obtengdo de um modelo com maior
acurdcia. Serd mostrado na Secdo 5.3 que ¢ vidvel desenvolver um modelo com um
vetor regressor menor ¢ com boa capacidade de generalizagdo, porém com a

penalizagdo de um erro de predigao maior.
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Correlacéo cruzada entre tenséo e corrente
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Figura 5-14 — Graficos de correlagdo do conjunto de dados do experimento 3d.

As primeiras 2420 amostras (aproximadamente metade do conjunto de dados) do
experimento 3d foram escolhidas para o sub-conjunto de treinamento e as amostras
restantes para o conjunto de validagdo (2419 amostras). A rede neural implementada
tem vinte neurdnios na camada oculta. Novamente, utiliza-se o algoritmo gradiente
conjugado escalado (scaled conjugate gradient) no treinamento da RNA. O treinamento
foi programado para ser interrompido apos dez mil iteragdes, caso outro parametro nao
seja alcangado antes. Os demais parametros utilizados no treinamento do modelo 3d sdo

mostrados na Tabela 5-7.

Tabela 5-7 — Parametros utilizados no treinamento da rede NARX do modelo 3d.

Parametro Valor

5 Erro médio quadratico
Funcao erro
(mean squared error - MSE)

. e Gradiente conjugado escalado
Algoritmo de minimizagdo do erro ) ) o ,
(scaled conjugate gradient - ‘trainscg’)

Numero maximo de iteragdes permitido 10.000
Gradiente minimo permitido 10%
Numero de amostras atrasadas d; do vetor regressor 2
Numero de amostras atrasadas d, do vetor regressor 481
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Os resultados do treinamento sdo mostrados na Tabela 5-8. E as séries temporais
de corrente e tensdo utilizadas no treinamento sao exibidas na Figura 5-15 em conjunto

com a tensdo simulada pela RNA, de modo a evidenciar a convergéncia do treinamento.

Tabela 5-8 — Resultados do treinamento do modelo 3d.

Parametro Valor
Tempo de treinamento 8 min 25 s
Motivo da interrupgdo do treinamento Numero maximo de iteragdes alcangado
(10.000)
Erro médio quadratico alcangado ao final do treinamento 2,89 x 107
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Figura 5-15 — Dados utilizados no treinamento do modelo 3d e resultados do treinamento.

Os dados de validagdao (ultimas 2419 amostras de corrente e tensao) foram
aplicados a rede NARX apo6s o treinamento, resultando nos graficos de predigdo e de
erro mostrados na Figura 5-16. A Figura 5-17 mostra uma amplia¢do do trecho final do
grafico de predicao com a estrutura NARX, com a finalidade de demonstrar a habilidade
da rede treinada no formato NARX em reproduzir com elevada acuracia o

comportamento dindmico da tensdo do empilhamento com dados ndo utilizados no

treinamento.
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Predicdo com estrutura NARX
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Figura 5-16 — Predi¢do de tensdo dos Ultimos quatro ciclos do experimento 3d com estrutura NARX.
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Figura 5-17 — Ampliacéo do trecho final (Gltimo ciclo) do grafico de predi¢do com estrutura NARX
da Figura 5-16.
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Apos a valida¢ao com a estrutura NARX, a mesma foi convertida para o formato
NOE, mantendo os parametros (bias, pesos, atrasos) inalterados e os dados de corrente
do sub-conjunto de validagdo foram aplicados a esta estrutura. A predi¢do de tensdo
feita pela estrutura NOE ¢ mostrada na Figura 5-18. De forma a mostrar também a
habilidade da estrutura NOE em reproduzir o comportamento dindmico da tensao, uma

ampliacdo do trecho final do grafico da Figura 5-18 ¢ apresentada na Figura 5-19.

Os resultados de validagdo mostrados nas figuras anteriores demonstram que o
modelo 3d ndo somente ¢ capaz de predizer a tensdo do empilhamento quase 100
minutos a frente, mas também reproduzir o comportamento dindmico da tensdo com
elevada acurdcia — erro inferior a 1 % para todo o conjunto de dados no caso da
estrutura NARX, com erro médio quadratico total (MSE) de 0,031, e inferior a 2 % para
quase toda a faixa de dados no caso da estrutura NOE, com erro MSE total de 0,072.
Apesar da estrutura NOE apresentar erro maior, verifica-se que o modelo desenvolvido
com esta estrutura ¢ capaz de rastrear as transi¢des de tensdo ainda com uma acuracia
elevada (erro inferior a 2 %), reproduzindo com fidelidade a resposta dindmica do
empilhamento. Deve-se notar que esta estrutura utiliza, além da corrente, predigdes

passadas da propria tensdo (e ndo valores reais como a estrutura NARX) como entradas.
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Figura 5-18 — Predigdo de tensdo dos ultimos quatro ciclos do experimento 3d com estrutura NOE.
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Predicdo com estrutura NOE
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Figura 5-19 — Ampliacao do trecho final (Ultimo ciclo) do grafico de predi¢éo da Figura 5-18.
5.2.3 Modelo 3e

As séries temporais de tensdo e corrente do experimento 3e, mostradas na Figura
3-29, foram utilizadas para a implementagdo do modelo 3e. Assim como foi feito para o
modelo 3¢, os dados brutos de tensdao do experimento 3e passaram por por um filtro
passa-baixas Butterworth de 2* ordem para eliminagdo das componentes de alta
frequéncia. Os primeiros 1500 pontos amostrais (4500 s) foram utilizados no
treinamento da rede neural NARX e os pontos restantes (1461 pontos ou 4383 s) foram

utilizados na valida¢ao do modelo.

Com o objetivo de determinar os vetores de atraso d; e d, utilizados no
treinamento da rede NARX, foram tracados os graficos de correlagdo entre corrente e a
tensdo ja filtrada (correlagdo cruzada) e auto-correlagdo da tensdo mostrados na Figura
5-20. O grafico de correlacdo cruzada revela que existe uma correlagdo periddica e
inversamente proporcional entre a corrente e a tensdo. O grafico da auto-correlagdo
parcial da tensdo mostra que existe correla¢do significativa (acima da linha de 95% de
confianga) entre o valor atual de tensdo e as amostras de numero 1, 2, 3, 4, 6, 13, 78, 79,

80. De modo a demonstrar o desenvolvimento de um modelo neural com vetor regressor
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reduzido (em comparagdo com os anteriores) com capacidade de reproduzir com elevada
acurdcia a tensdo do empilhamento, escolheu-se propositalmente o nimero de amostras
atrasadas de tensdo igual a seis (d> = 6). Escolheu-se o numero de amostras atrasadas da
entrada exogena também igual a seis (d; = 6) de modo a manter a relacdo d> > d.

Correlagao cruzada entre tenséo e corrente
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Figura 5-20 — Correlogramas amostrais do conjunto de dados do experimento 3e.

O algoritmo de minimizacdo de erro Levenberg-Marquadt (L-M) foi escolhido
para o treinamento do modelo 3e, pois, como o vetor regressor € relativamente pequeno
neste caso, a carga de memoria requisitada ¢ baixa comparada com a que seria
requisitada nos modelos anteriores com vetores regressores maiores (a quantidade de
memoria requisitada pelo algoritmo L-M cresce de forma nao-linear com o tamanho do
vetor regressor). O algoritmo L-M tem a vantagem de proporcionar erro de treinamento
muito pequeno e convergéncia rapida. Os demais parametros utilizados no treinamento

da rede NARX sdo sumarizados na Tabela 5-9.

Tabela 5-9 — Parametros utilizados no treinamento da rede NARX do modelo 3e.

Parametro Valor

Erro médio quadratico

Fungao erro (mean squared error - MSE)
Algoritmo de minimizagdo do erro Levenberg-Marquardt (‘trainlm’)
Numero maximo de iteragdes permitido 2000

Gradiente minimo permitido 107

Maximo “mu” permitido 107!

Numero de amostras atrasadas d, da entrada externa 6

Numero de amostras atrasadas d, da entrada enddgena 6
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Utilizando os parametros apresentados na Tabela 5-9, a rede neural NARX foi
treinada até atingir o nimero maximo de iteracdes (2000), resultando nos resultados de
treinamento mostrados na Tabela 5-10. A Figura 5-21 mostra os dados utilizados no

treinamento do modelo 3e e a tensdo simulada pela RNA apo6s o treinamento.

Tabela 5-10 — Resultados do treinamento do modelo 3e.

Paréametro Valor
Tempo de treinamento 1min01s
Motivo da interrupgdo do treinamento Numero maximo de iteragdes alcangado
(2.000)
Erro médio quadratico alcangado ao final do treinamento 8,18 x 10°
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Figura 5-21 — Dados utilizados no treinamento do modelo 3e e simulacdo da RNA apdso treinamento.

ApoOs o treinamento, os dados de validagdo (Ultimos 1461 pontos amostrais)
foram aplicados @ RNA com a estrutura NARX. O resultado de validagdo utilizando a
estrutura NARX ¢ mostrado na Figura 5-22. A rede neural NARX foi convertida entdo
para o formato NOE e a série temporal de corrente proveniente do mesmo sub-conjunto
de dados de validagao foi aplicada ao modelo no formato NOE. O resultado de

validacdo com esta estrutura € apresentado na Figura 5-23.
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Observa-se que, no caso do modelo 3e, o erro de predi¢ao de tensdo utilizando a
estrutura NARX ¢ virtualmente igual a zero para toda a faixa de dados, com erro MSE
de 4,8 x 10°. O erro de predi¢do utilizando a estrutura NOE é um pouco maior,
atingindo um méximo de 0,84 % no ultimo ciclo da tensdo e se mantendo em torno de
uma média de 0,3 % para os outros pontos amostrais, resultando em um erro médio
quadratico total de 0,022 (calculado para todo o sub-conjunto de validagio). E
importante destacar que ndo somente o comportamento periddico e quase estacionario
da curva de tensdo contribuiu para o excelente resultado, mas um a escolha adequada
dos atrasos e do algoritmo de treinamento (no caso, Levenberg-Marquadt). Pode-se
inferir que, se submetido ao mesmo regime de corrente, 0 modelo NOE seria capaz de
predizer a tensdo do empilhamento muitos minutos ou horas a frente, além do tempo ja

mostrado no teste de validagdo (cerca de 1h ¢ 10 min).

Predicdo com estrutura NARX
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Figura 5-22 — Validagdo do modelo 3e com estrutura NARX: predigédo dos ultimos nove ciclos do
experimento 3e.

139



Predicdo com estrutura NOE
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Figura 5-23 — Validagdo do modelo 3e com estrutura NOE: predicéo de tensdo aproximadamente
4400 s a frente (73 minutos).

5.2.4 Modelo 3f

Para o desenvolvimento do modelo 3f foram utilizados os dados experimentais
do experimento 3f mostrados na Figura 3-33. Assim como nos modelos anteriores, a
temperatura, a vazao de hidrogénio e a corrente das ventoinhas apresentam
comportamento estacionario e dependente da corrente, e, por isso, ndo foram utilizadas
como variaveis do modelo. A série temporal de corrente representa a entrada exdgena

do modelo e a tensdo, a entrada enddgena.

As primeiras 2170 amostras de tensdo e corrente (aproximadamente metade do
conjunto de dados) foram selecionadas para compor o sub-conjunto de treinamento e as
2116 amostras restantes utilizadas como dados de validac¢do. Os correlogramas de todo
o conjunto de dados do experimento 3f sdo mostrados na Figura 5-24. Observa-se no
grafico de correlagdo cruzada que as amostras atrasadas de corrente que tem maior
influéncia sobre o valor atual da tensdo estdo em um intervalo relativamente curto.
Verificou-se, através de tentativa-e-erro, que um vetor regressor com menos de dez

amostras atrasadas da entrada exogena ¢ suficiente para o que o modelo reproduza o
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comportamento dinamico do empilhamento sem perder acurdcia. Por esta razdo,
escolheu-se d; = 2. Por outro lado, o grafico de auto-correlacdo da tensdo revela que
amostras mais “distantes” tem maior influéncia sobre o valor atual da tensdo (amostras
de nimero 101, 961 e 1061 marcadas no grafico). Isto tem um significado fisico
importante, pois demonstra que o estado do empilhamento, representado na sua tensao,
em um passado “remoto” exerce influéncia sobre o valor atual da tensdo, o que Giles et
al. [87] e Lin et al. [88] denominam de dependéncia de longo prazo. Assim, a escolha
do parametro d, foi feita de modo que o modelo, com ambas as estruturas, seja capaz de
capturar toda a dinamica do experimento, incluindo o comportamento variante no tempo
apresentado pela tensdo, e escolheu-se o parametro d, igual a 961. Sera mostrado mais
adiante na se¢do 5.3 que o vetor regressor pode ser reduzido, de modo a tornar o modelo
mais pratico para aplicagcdes reais, € outros parametros de treinamento podem ser
alterados visando melhorar a capacidade de generalizagdo do modelo para outros
conjuntos de dados. Utiliza-se uma RNA com vinte neurdnios na camada oculta e o
algoritmo de minimizacdo de erro gradiente conjugado no treinamento da RNA, por
favorecer uma convergéncia mais suave do erro e facilitar a posterior utilizagdo de
técnicas de regularizacdo, como sera mostrado na se¢do 5.3. Os parametros utilizados
no treinamento do modelo 3f sdo sumarizados na Tabela 5-11.

Correlagao cruzada entre tenséo e corrente
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Figura 5-24 — Correlogramas amostrais do conjunto de dados do experimento 3f.
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Tabela 5-11 — Parametros utilizados no treinamento da rede NARX do modelo 3f.

Parametro Valor

. Erro médio quadratico
Funcdo erro

(mean squared error - MSE)
Gradiente conjugado escalado

Algoritmo de minimizagdo do erro .
£ ¢ (scaled conjugate gradient - ‘trainscg’)

Numero maximo de iteragdes permitido 10.000
Gradiente minimo permitido 107
Numero de amostras atrasadas ¢ do vetor regressor 2
Numero de amostras atrasadas d, do vetor regressor 961

A RNA no formato NARX foi treinada até o maximo de iteragdes (10.000),
resultando em um erro médio quadratico de treinamento de 4,88 x 10'7, como mostra a
Tabela 5-12. As séries temporais utilizadas no treinamento e a simulacdo da tensao pela

RNA ap6s o treinamento sdo apresentados na Figura 5-25.

Tabela 5-12 — Resultados do treinamento do modelo 3f.

Parametro Valor

Tempo de treinamento 6 min 27 s

. . ~ . Numero maximo de iteragdes alcangado
Motivo da interrupgao do treinamento

(10.000)
Erro médio quadratico alcangado ao final do treinamento 4,88 x 107
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Figura 5-25 — Dados utilizados no treinamento do modelo 3f e simulacdo da RNA apds o treinamento.
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Os resultados de validagao do modelo 3f com as estruturas NARX e NOE sao
apresentados na Figura 5-26 e na Figura 5-27, respectivamente. Observa-se, nos dois
casos, a habilidade do modelo em reproduzir a tensdo para toda a faixa de operagdo do
empilhamento, incluindo a resposta de tensdo a varia¢des abruptas de carga passando
pela regido ndo-linear de operagdo. Observa-se, deste modo, que o aprendizado da RNA
foi adequado, pois os modelos sdo capazes de reproduzir o comportamento variante no
tempo do empilhamento, caracterizado por uma tendéncia de queda da tensdo apds um
periodo com corrente zero. Este fendmeno pode ser mais bem visualizado na Figura
5-28 e na Figura 5-29, que mostram uma ampliacdo dos graficos de predi¢ao. Esta é
uma caracteristica que distingue um modelo desenvolvido por meio de redes neurais de
um modelo fisico, que, muito provavelmente, ndo seria capaz de reproduzir este
comportamento com um erro aceitavel, pois o mesmo foi provocado por alteragdes
internas nao-observaveis. Além disso, ¢ importante notar que o modelo NOE, mesmo
empregando apenas a corrente como entrada externa, ¢ capaz de reproduzir o
comportamento variante no tempo da tensdo de forma muito préxima, o que o torna ttil
em aplicagdes de predicdo de longo prazo (varios minutos a algumas horas) para um

perfil de carga previamente conhecido.
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Figura 5-26 — Validagdo do modelo 3f com estrutura NARX.
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Predicdo com estrutura NOE
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Figura 5-27 — Validagdo do modelo 3f com estrutura NOE.
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Figura 5-28 — Ampliacdo do gréafico de predicdo com a estrutura NARX.
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Predigcdo com estrutura NOE
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Figura 5-29 — Ampliacao do gréafico de predicao com a estrutura NOE.
5.3 Generalizacdo dos modelos e testes de validacdo cruzada

Mostra-se nesta secao uma técnica de generalizagdo aplicada a alguns modelos e
testes de validagdo cruzada com o objetivo de demonstrar a flexibilidade da técnica de
modelagem apresentada neste trabalho, que pode ser alterada de acordo com a
necessidade ou aplicagdo, de modo a facilitar o uso dos modelos em aplicagdes reais de
controle. Um modelo orientado para aplicagdes de otimizagdo em tempo real ou
controle preditivo, naturalmente deve ter um vetor regressor menor para que possa
responder de forma rapida ao algoritmo de otimizagdo (que, em geral, ¢ implementado
em um microcontrolador com capacidade de processamento € memdria limitadas). Um
modelo de predicao offline utilizando a estrutura NOE pode ser treinado com um vetor
regressor maior, uma vez que a aplicacdo do modelo ndo exige respostas tdo rapidas

como a de um modelo orientado para aplicagdes em tempo real.

De modo a promover a generalizagdo dos modelos escolhidos, utilizou-se a
técnica denominada regularizagdo [82][89]. Esta técnica consiste em modificar a fungao
erro médio quadratico (MSE) utilizada no treinamento da RNA, que equivale a

expressdao dada em (4-19), através da imposi¢do de um fator de penalizagdo y a fungdo
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MSE e a adi¢ao de um termo que corresponde a média da soma do quadrado dos pesos e
bias da RNA, da sequinte forma:

MSEREG = yMSE +(1-y)MSW, (5-1)
onde:

e MSEREG ¢ o erro médio quadratico regularizado;
e MSE ¢ o erro médio quadratico usual de treinamento;

e MSW ¢ a média da soma do quadrado dos pesos da RNA, definida por

1 n N
MSW = —Z wf , onde w; sdo os pesos da rede neural;
n

j=1
e v ¢ o fator de penalizagdao (também denominado parametro de regularizagdo)

que ¢ imposto ao erro MSE de treinamento, e que variade O a 1.

Esta modificacdo leva a RNA a ter pesos e bias menores, o que reduz a
complexidade da RNA, favorecendo uma resposta mais suave € com menor
probabilidade de apresentar super especializa¢ao (overfitting). No entanto, esta técnica
penaliza também o erro de predicdo da rede neural, reduzindo a acurdcia do modelo

desenvolvido com esta técnica.

A implementacdo da regularizacdo ¢ feita através da inser¢do do parametro
‘performParam.regularization’ (que representa o fator de penalizacdo y) no codigo-fonte

do programa desenvolvido em MATLAB antes de iniciar o treinamento.

Deste modo, esta se¢ao apresenta a generalizagdo de dois modelos
desenvolvidos anteriormente: modelo 3¢ e modelo 3d. Apds novo treinamento destes
modelos, com a técnica de regularizagdo incorporada, ¢ feito o teste de validacdo
cruzada, que consiste em utilizar um modelo treinado com um conjunto de dados para
predizer outro conjunto de dados com caracteristicas dindmicas diferentes do conjunto

utilizado no treinamento. A validagdo cruzada ¢ feita conforme mostra a Tabela 5-13.

Tabela 5-13 — Testes de validacdo cruzada realizados.

Dados de Dados utilizados na .
Modelo . o Figuras correspondentes
treinamento validacéo cruzada
Experimento 3d Figura 5-30 e Figura 5-31
Modelo 3c Experimento 3e Figura 5-32 e Figura 5-33

Experimento 3¢

regularizado Figura 5-34, Figura 5-35,

Experimento 3f Figura 5-36 e Figura 5-37

Modelo 3d i Experimento 3¢ Figura 5-38 e Figura 5-39
. Experimento 3d ) . .
regularizado Experimento 3e Figura 5-40 e Figura 5-41
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O novo treinamento do modelo 3c foi realizado com o mesmo numero de
amostras atrasadas utilizado no treinamento original (d; = d> = 18). O modelo 3d teve
seu vetor regressor modificado, reduzindo o nimero de amostras atrasadas da entrada
endogena (d;) de 481 para 41 amostras, para demonstrar a habilidade de um modelo
neural, desenvolvido segundo a metodologia apresentada, em realizar predicdes e
generalizar para novos dados com um vetor regressor menor — ainda que com um erro
de predi¢do maior —, tendo em vista uma aplica¢do real em um microcontrolador com

memoria e velocidade de processamento limitados.

5.3.1 Generalizagdo do modelo 3c e testes de validagao cruzada

A generalizacdo do modelo 3c foi realizada através de um novo treinamento com
os mesmos dados e mantendo os parametros mostrados na Tabela 5-5, inserindo apenas
o parametro de regularizacdo (penalizacdo) igual a 0,7 no cddigo-fonte do programa em
MATLAB. Os parametros utilizados no novo treinamento e o erro médio quadratico

regularizado alcangado ao final do treinamento sdo exibidos na Tabela 5-14.

Tabela 5-14 — Parametros utilizados no novo treinamento do modelo 3c e erro de treinamento.

Parametro Valor
Parametro de regularizagio 0,7
Algoritmo de minimizagdo do erro de treinamento Scaled Conjugate Gradient - ‘trainscg’
Numero de amostras atrasadas da entrada exdgena (d,) 18
Numero de amostras atrasadas da entrada endogena (d,) 18
Erro médio quadratico (MSEREG) ao final do treinamento 0,000956

Observa-se que o erro médio quadratico regualizado (MSEREG) do novo
treinamento (0,000956) ¢ maior do que o erro original do modelo treinado sem
regularizagio (5,66 x 10°), o que é um indicativo de que a RNA esta menos propensa &

super especializagdo (overfitting) e mais generalizada.

A Figura 5-30 apresenta a predicao de tensdo do experimento 3d realizada pelo
modelo 3c com estrutura NARX apds novo treinamento com regularizagdo
(denominado modelo 3¢ NARX regularizado). A Figura 5-31 mostra a predi¢dao de
tensdo do experimento 3d realizada pelo modelo 3¢ com estrutura NOE apds aplicagdo

da técnica de regularizagao (denominado modelo3c NOE regularizado).
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Predigdo com estrutura NARX
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Figura 5-30 — Predic&o da tenséo do experimento 3d realizada pelo modelo 3c NARX regularizado.
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Figura 5-31 — Predic¢do da tensao do experimento 3d realizada pelo modelo 3c NOE regularizado.
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Observa-se que o modelo 3¢ NARX ¢ capaz de reproduzir a tensao do
experimento 3d com erro de predigdo ponto a ponto em torno de zero (média de 0,05 %)
e erro médio quadratico (“Erro MSE”) de 1,55, o que ¢ um indicativo de que este
modelo generaliza bem para novos conjuntos de dados. O modelo 3¢ NOE regularizado,
por sua vez, prediz a resposta dinamica de tensdo do empilhamento neste experimento
com erro médio quadratico (“Erro MSE”) de 8,4. Verifica-se que a predi¢do da tensdo
de circuito aberto (valores de tensdo nos instantes 1450, 2900 e 4350 s) apresenta erro
em torno de 12 %, de modo que pode se dizer que, para estes pontos, o modelo 3¢ NOE
tem capacidade de generalizacdo limitada. Todavia, nota-se que o modelo NOE
regularizado realiza uma predicdo da tensdo com erro inferior a 3,5 % nos pontos onde a
poténcia ¢ mais elevada (que corresponde aos valores de tensdo em torno de 40V), o que
torna este modelo 1til para estimar a tensdo no trecho final da curva de polarizagdo V-1,
regido de operagdo tipica de um empilhamento PEM em uma aplicagdo pratica (devido

a maior eficiéncia neste trecho).

A Figura 5-32 e a Figura 5-33 mostram a predi¢do da tensdo do experimento 3e
realizada pelo modelo 3¢ NARX e NOE regularizados, respectivamente. Observa-se que
o modelo 3c regularizado, tanto NARX quanto NOE, reproduz com maior acuracia a
tensao do empilhamento neste experimento — com erro médio quadratico (“Erro
MSE”) de 0,13 no caso do modelo NARX e de 0,96 no caso do modelo NOE — do que
no experimento anterior (experimento 3d). Verifica-se que o modelo 3¢ NARX ¢ capaz
de reproduzir com exatidio o comportamento variante no tempo do empilhamento,
caracterizado por uma tendéncia de queda da tensao no tempo, enquanto que o modelo
3¢ NOE regularizado reproduz de forma aproximada as varia¢des dindmicas de tensao
do experimento 3e. O erro de predi¢do ponto a ponto do modelo 3¢ NARX regularizado
se situa em torno de zero para todo o conjunto de dados e o erro de predi¢ao ponto a
ponto do modelo 3¢ NOE varia entre 1 e 4 % nas primeiras predicdes e apresenta um
decaimento ao longo do tempo, tendendo a se estabilizar em um valor médio de 1,49 %.
Neste sentido e dependendo do rigor da aplicagdo, o modelo 3¢ NOE regularizado pode
ser empregado para predizer o comportamento dindmico da tensdo em regime
permanente, caso o empilhamento continue submetido ao mesmo regime de carga do
experimento 3e. Este teste de validacdo demonstrou, mais uma vez, que o modelo 3¢
NARX generaliza bem para novos dados, o que favorece seu uso em um sistema de

controle preditivo ou de otimiza¢do em tempo real.
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Figura 5-32 — Predic&o da tensdo do experimento 3e realizada pelo modelo 3c NARX regularizado.
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Figura 5-33 — Predic&o de tenséo do experimento 3e realizada pelo modelo 3c NOE regularizado.
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A Figura 5-34 mostra a predi¢ao de tensdo do experimento 3f realizada pelo
modelo 3¢ NARX regularizado e a Figura 5-35 mostra uma amplia¢do do trecho inicial
do grafico de predicdo. De mesma forma, a Figura 5-36 mostra a predicao da tensdo do
experimento 3f realizada com o modelo NOE regularizado e a Figura 5-37 mostra uma

ampliacao do trecho inicial do grafico da Figura 5-36.

O grafico de predicdo mostrado na Figura 5-34 e ampliado na Figura 5-35,
revelam que modelo 3c NARX regularizado reproduz com elevada acuracia o
comportamento dindmico da tensdo, incluindo o decaimento da tensdo observado ao
longo dos ciclos de carga. Nota-se que este modelo € capaz de rastrear com exatidao até
mesmo as variagdes abruptas de tensdo (Figura 5-34) em decorréncia da retirada de
carga nos instantes de tempo 2830 s e 6000 s quando ha um salto da tensdo de 42 V para
65 V (tensdo de circuito aberto), e acompanha as variacdes menores da tensdo (Figura

5-35), o que confirma que o modelo 3¢ NARX generaliza muito bem para novos dados.

Analisando a Figura 5-36, nota-se que o modelo 3c NOE regularizado realiza
uma aproximacdo do comportamento dindmico da tensdo do experimento 3f, com erro
maximo de 10 % na predi¢cdo da tensdo de circuito aberto. Por outro lado, a Figura 5-37
revela que o erro de predi¢dao ponto a ponto do modelo 3¢ NOE regularizado converge
para valores muito proximos de zero ao término do intervalo de tempo entre os periodos
sem carga (periodos com tensdo de circuito aberto, 65 V). Embora a predi¢do da tensao
em circuito aberto apresente erro relativamente elevado, o erro de predicao sob carga
tende a zero ao longo do tempo, o que € uma caracteristica importante do modelo, uma
vez que em aplicagdes praticas de controle ¢ mais importante ter uma predicdo mais
acurada da tensdo sob carga do que em circuito aberto. Deste modo, apesar de nado
reproduzir o efeito transitorio de queda de tensdo (observada ao longo dos primeiros
ciclos com carga) com a mesma acuracia do modelo NARX, o modelo NOE ¢ capaz de
rastrear a tensdo em ‘“regime permanente”, com acuracia maior que no caso anterior
(experimento 3e). Esta observacdo, corroborada pelas observacdes feitas nos testes
anteriores com dados dos experimentos 3d e 3e, sugere que o modelo 3¢ NOE
regularizado pode ser aplicado na predigdo do comportamento dindmico da tensdo do

empilhamento em regime permanente sob carga maxima ou sub-maxima.
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Figura 5-34 — Predic&o de tenséo dos primeiros 6480 s do experimento 3f realizada pelo modelo 3c
NARX regularizado.
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Figura 5-35 — Ampliacao do trecho inicial do grafico de predi¢cdo mostrado na Figura 5-34.
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Predicdo com estrutura NOE
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Figura 5-36 — Predicdo de tensdo dos primeiros 6480 s do experimento 3f realizada pelo modelo 3c
NOE regularizado.
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Figura 5-37 — Ampliacao do trecho inicial do grafico de predi¢cdo mostrado na Figura 5-36.
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A Tabela 5-15 mostra uma avaliagdo comparativa do desempenho do modelo 3¢
regularizado nos testes de validagdo cruzada, utilizando como critério de avaliagdo o

erro médio quadratico de predi¢ao (“Erro MSE”) em cada caso.

Tabela 5-15 — Avaliacdo comparativa do modelo 3c regularizado.

Dados Avaliacdo da
- Estrutura . .
Modelo  Utilizados na do Figuras Erro MSE  capacidade de
validacéo correspondentes de predicdo  generalizacdo
modelo
cruzada do modelo
Experimento NARX Figura 5-30 1,55 ++
3d NOE Figura 5-31 8,40 -
i NARX Fi 5-32 0,13 +++
Modelo 3¢ Experimento igura
regularizado 3e NOE Figura 5-33 0,96 +
Experimento NARX  Figura 5-34 e Figura 5-35 1,44 ++
3f NOE  Figura 5-36 ¢ Figura 5-37 7,40 +

5.3.2 Generalizacdo do modelo 3d e testes de validacdo cruzada

O novo treinamento do modelo 3d foi realizado inserindo o parametro de
regularizacdo (penalizagdo) igual a 0,9 no célculo da fungdo erro de treinamento e
mantendo os parametros mostrados na Tabela 5-7, exceto o nimero de amostras
atrasadas da entrada endogena que foi alterado para 41 amostras, de modo a demonstrar
o desenvolvimento de um modelo com vetor regressor reduzido visando o uso posterior
em aplicagdes praticas de controle. Os parametros utilizados no treinamento € o erro

médio quadratico regularizado ao final do treinamento sdo mostrados na Tabela 5-16.

Tabela 5-16 — Parametros utilizados no novo treinamento do modelo 3d e erro de treinamento.

Parametro Valor
Parametro de regularizagdo 0,9
Algoritmo de minimizagdo do erro de treinamento Scaled Conjugate Gradient - ‘trainscg’
Numero de amostras atrasadas da entrada exdgena (d,) 2
Numero de amostras atrasadas da entrada endogena (d,) 41
Erro médio quadratico (MSEREG) ao final do treinamento 0,00183

A predicdo de tensdo do experimento 3c realizada pelo modelo 3d NARX
regularizado ¢ apresentada na Figura 5-38 e a predi¢do de tensdo do mesmo

experimento realizada pelo modelo 3d NOE regularizado ¢ mostrada na Figura 5-39.
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Predicdo com estrutura NARX
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Figura 5-38 — Predicéo de tenséo do experimento 3c realizada pelo modelo 3d NARX regularizado.
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Figura 5-39 — Predicé&o de tensdo do experimento 3c realizada pelo modelo 3d NOE regularizado.
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O modelo 3d NARX regularizado reproduz a tensao do experimento 3¢ com erro
maximo de 1,7 % nos pontos de tensdo de circuito aberto (em 1550, 3100 e 4650 s), e
com erro inferior a 1 % nos demais pontos, o que leva a um médio quadratico (“Erro
MSE”) de 0,80. Observa-se que o modelo 3d NARX ¢ capaz de rastrear a tendéncia de
queda observada na tensdo minima a cada ciclo de carga, o que demonstra que este
modelo reproduz o comportamento variante no tempo do empilhamento neste
experimento. O modelo 3d NOE regularizado, por sua vez, reproduz a tensdo do
empilhamento de forma aproximada, com erro médio quadratico total de predi¢do
(“Erro MSE”) de 9,65. Nota-se, no entanto, que o modelo NOE regularizado acompanha
o movimento oscilatorio da tensdo neste experimento. Este comportamento se deve em
grande parte ao elevado fator de penalizagdo imposto no treinamento (0,9), que forca a
resposta da rede neural a se tornar mais suave, sem deixar de reproduzir o
comportamento dindmico dominante da série temporal. Apesar de estar fora do escopo
deste trabalho, deve-se notar que esta caracteristica do modelo NOE regularizado sugere
seu uso na filtragem de sinais (como filtro passa-baixas) e o torna util como uma
ferramenta de rastreamento da frequéncia fundamental em um sistema de poténcia,
mesmo quando a tensdo apresenta variacdes de amplitude (como ¢ o caso do
experimento 3c). No modelo 3d NARX regularizado, a resposta mais suave também

pode ser observada, porém de forma mais atenuada.

A Figura 5-40 apresenta a predi¢do de tensdo do experimento 3e realizada pelo
modelo 3d NARX regularizado e a Figura 5-41 mostra a predi¢ao realizada pelo modelo
3e NOE regularizado. A predi¢ao de tensdao do experimento 3e realizada pelo modelo 3d
NARX regularizado (Figura 5-40) quase que coincide com os valores experimentais
utilizados no teste de validagdo cruzada — o erro ponto a ponto apresenta média
constante de 0,26 % e o erro médio quadratico de predicao (“Erro MSE”) ¢ de 0,14. De
fato, nota-se que o modelo ¢ capaz de reproduzir o comportamento variante no tempo da

tensdo caracterizado pela tendéncia de queda ao longo do tempo.

O modelo 3d NOE realiza uma predicdo com erro MSE de 1,31. O erro
apresenta valor méximo de 7,8 % nos instantes iniciais ¢ uma tendéncia de queda ao
longo do tempo, se estabilizando em torno de 1,3 % no final da série temporal. Nota-se
que, apesar de ndo reproduzir com exatiddo o comportamento dindmico da tensdo, o
modelo 3d NOE regularizado ¢ capaz de identificar os valores maximos da forma de

onda de tensdo quando esta entra em regime permanente.
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Figura 5-40 — Predic&o de tenséo do experimento 3e realizada pelo modelo 3d NARX regularizado.
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Figura 5-41 — Predic&o de tens&o do experimento 3e realizada pelo modelo 3d NOE regularizado.
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A Tabela 5-17 apresenta uma avaliagdo comparativa do desempenho do modelo
3d regularizado nos testes de validagdo cruzada, como forma de resumir as constatacdes
apresentadas nesta secdo. O critério utilizado para avaliar a capacidade de generalizagao

do modelo em cada caso € o erro médio quadratico de predigdo (“Erro MSE”).

Tabela 5-17 — Avaliacdo comparativa do modelo 3d regularizado.

Dados Avaliagdo da
- Estrutura . .
Modelo utilizados na do Figuras ErroMSE  capacidade de
validacdo correspondentes de predicdo  generaliza¢do do
modelo
cruzada modelo
] NARX Figura 5-38 0,80 ++
Experimento 3c
Modelo 3d NOE Figura 5-39 9,65 -
regularizado NARX Figura 5-40 0,14 ++

Experimento 3e
NOE Figura 5-41 1,31 +

5.4 Exemplo de aplicagdo de um modelo neural recorrente em
controle preditivo

Mostra-se nesta secdo, a titulo de exemplo, a aplicagdo de um modelo neural
NARX em um sistema de controle preditivo, a fim de demonstrar a utilidade de um
modelo desenvolvido por meio de redes neurais recorrentes em uma aplica¢do pratica.
O objetivo do controlador ¢ rastrear em tempo real a eficiéncia maxima do
empilhamento através da modulacdo da corrente. Neste caso, a eficéncia ¢ a variavel
controlada e a corrente ¢ a variavel de controle, como ilustra a Figura 5-42. A estatégia
de utilizar a corrente como uma variavel de controle ja foi empregada por Kelowani et
al. [31] e Arce et al. [52] em outras topologias de controle diferentes. A estatégia pode
ser modificada de modo a utilizar como variavel de controle o fator estequiométrico do

ar ou do hidrogénio (e mantendo a corrente fixa), mas a idéia central ¢ a mesma.

Uma predigdo da eficiéncia, calculada a partir de uma predi¢do de tensdo do
modelo que se encontra embutido no controlador, ¢ informada ao controlador, que
retorna, dentre um conjunto de possiveis entradas futuras (denominadas entradas
“tentativas”), o valor 6timo de corrente para o instante de amostragem subsequente que

produz a eficiéncia maxima desejada.
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Figura 5-42 — Diagrama geral de um controle preditivo para rastrear a eficiéncia maxima do
empilhamento.

Segundo Nergaard [60], um sistema de controle preditivo consiste em minimizar

o critério:
J =2 [y (n+ )= 3+ ) +pZ[u'(n+J‘—1)—M'(n+j—2)]2 : (5-2)

em relagdo a

U(n) =[u(n)...u(n+N,-1]", (5-3)
onde:

e ;¢ areferéncia do sistema de controle;

e 7y ¢apredi¢do da saida da planta fornecida por um modelo neural;

e U(n) ¢ um vetor contendo as futuras entradas de controle;

e N, ¢ o horizonte de predigdo minimo;

e N, ¢ o horizonte de predigdo maximo;

e N, ¢ o horizonte de controle, sendo que N, > N,,.

e p ¢ um parametro que determina a contribui¢do que a soma dos quadrados

dos incrementos de controle tem sobre o indice de desempenho (critério J);

Definindo a corrente i como a entrada (variavel) de controle u e a eficiéncia
como a varidvel controlada y — calculada por meio de (3-2) utilizando os valores de
tensdo, corrente ¢ vazdo de hidrogénio medidos — um sistema de controle preditivo

para o empilhamento 3 assume a forma mostrada na Figura 5-43.
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Figura 5-43 — Diagrama de blocos de um sistema de controle preditivo para o empilhamento 3.

O algoritmo de otimizagdo ¢ atualizado de tempos em tempos (entre um instante
de amostragem e outro, por exemplo) para fornecer um conjunto de N, valores de
corrente futuros que minimizam o critério J, calculado para o horizonte de predicao N,
(N2 > Ny). As predigdoes do modelo, portanto, sdo para um horizonte de tempo definido
por N, (em geral, define-se N; = 1). Neste sentido, para que o modelo seja capaz de
fornecer as predi¢des da eficiéncia neste horizonte de tempo (N,), € necessario informar
as medicdes de eficiéncia passadas n(n - d2), ..., n(n - 2), n(n - 1), e os valores atual e
futuros n(n),..., n(n + N, - 1). Como os valores futuros da eficiéncia ainda ndo estdo
disponiveis para medi¢do, pode-se, neste caso, substitui-los por valores de predi¢ao,

eventualmente fornecidos por um modelo NOE.

O sistema de controle apresentado na Figura 5-43 pode ser utilizado como parte
de um sistema embarcado de um veiculo elétrico hibrido alimentado por células a
combustivel e baterias, com o objetivo de minimizar o consumo de hidrogénio através
da maximiza¢do da eficiéncia em tempo real, tendo em vista 0 comportamento variante

no tempo da tensdo e da eficiéncia do empilhamento PEM.

Em um cenério de carga maxima, o controlador atua fornecendo o valor de
corrente 6timo que leva o empilhamento a operar na eficiéncia maxima. Neste cenario,
o restante da energia necessaria para a tragao do veiculo ¢ fornecida pelas baterias. Em
um cenario de baixa carga (em torno de 10 a 20 % da corrente maxima do

empilhamento, onde sua eficiéncia ¢ baixa), o controlador impde ao empilhamento a
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corrente 6tima (ao invés de baixar o nivel de corrente e levar o empilhamento a operar
com eficiéncia reduzida) de modo a manté-lo operando com eficiéncia maxima. Parte da
energia ¢ utilizada para tracionar o veiculo e o excesso € entregue para o carregamento
das baterias. Uma vez que as baterias atinjam carga maxima, o empilhamento ¢

desligado e o veiculo passa a ser alimentado somente pelas baterias.

Um modelo fisico ndo seria capaz de desempenhar o papel do modelo neural
neste caso, pois, como ficou demonstrado, o ponto de eficiéncia maxima do
empilhamento ¢ variante no tempo (assim como sua tensdao) e um modelo fisico ¢é
concebido para representar um sistema com parametros fixos no tempo. Um modelo
neural, tal como foi desenvolvido neste trabalho, ¢ capaz de fornecer uma predicao
confidvel da eficiéncia alguns segundos ou minutos a frente e assim levar o controlador

a ajustar, em tempo real, o valor da corrente 6tima a cada instante de amostragem.

5.5 Discusséo dos resultados e resumo do capitulo

Este capitulo apresentou a aplicacdo da metodologia de modelagem descrita no
capitulo 4. A técnica de modelagem foi aplicada para obter modelos de dois
empilhamentos de diferentes fabricantes e com aspectos construtivos distintos — o
primeiro do tipo fluxo continuo (flow-through) e sem controlador e o segundo do tipo
dead-ended anode € com um controlador incorporado a unidade. Demonstrou-se que os
modelos desenvolvidos segundo a técnica apresentada foram capazes de reproduzir o
comportamento dinamico e, em alguns casos, variante no tempo da tensdo de ambos os
empilhamentos, em testes de validagdo simples e de validagcdo cruzada. Mostrou-se,
para alguns modelos selecionados, a aplicacdo de uma técnica de regularizacao visando
ampliar a capacidade de generalizacdo dos modelos para novos dados, evidenciando a
flexibilidade da técnica apresentada, que pode ser modificada de acordo com a
aplicacao final do modelo. Verificou-se que a escolha adequada do algoritmo de
minimizacdo de erro, do parametro de regularizacdo e dos atrasos sdo fatores

determinantes para uma boa generalizagao.

Demonstrou-se a habilidade da estrutura NARX em reproduzir com elevada
acuracia a tensdo de empilhamentos PEM submetidos a cargas com perfis dindmicos
diversos, mesmo que a tensdo apresente comportamento variante no tempo,
caracterizado, em geral, por uma tendéncia de queda da tensdo ao longo do tempo.

Alguns dos modelos desenvolvidos com a estrutura neural NOE também se mostraram
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capazes de predizer o comportamento variante no tempo da tensdo, como se verificou
nos testes de valida¢do simples com os modelos la, 1b e 3f. Em contrapartida, um
modelo desenvolvido por meio da estrutura neural NOE ¢ capaz de reproduzir o
comportamento dindmico da tensdo de um empilhamento PEM em regime permanente
de forma confiavel (e, naturalmente, a poténcia e a eficiéncia) quando submetido a um
regime de carga previamente conhecido e estacionario, ou predizer a poténcia maxima
do empilhamento em um futuro proéximo (alguns minutos ou poucas horas), porém com
um erro de predi¢do um pouco maior do que ¢ obtido com o modelo implementado
somente com a estrutura NARX. Intuitivamente, a explicagdo porque o erro dos
modelos NOE ¢ maior que o erro dos modelos NARX ¢ que a estrutura NOE utiliza
predicdes passadas da tensdo como parte do vetor regressor e a estrutura NARX
emprega medi¢cdes passadas da tensdo neste vetor. A predi¢do atual depende destes
valores passados (os quais informam ao modelo os estados passados da planta) e uma

medida real ¢ logicamente uma escolha melhor do que uma predi¢do neste sentido.

Por fim, mostrou-se, a titulo de exemplo, a utilizacdo de um modelo NARX em
um sistema de controle preditivo, descrevendo os principios basicos de operagdo de um
controlador deste género e apontando as vantagens da utilizacdo de um modelo neural

de predicao neste tipo de aplicagao.
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6 Conclusdes

6.1 Considerac®es finais

célula a combustivel (CaC) é um dispositivo que, essencialmente, converte

energia quimica diretamente em energia elétrica, através de reacdes
eletroquimicas envolvendo os gases hidrogénio e oxigénio, e apresenta elevada
eficiéncia se comparada a outras tecnologias de geracdo de energia elétrica. Devido ao
fato de produzir apenas dgua como subproduto das reagdes, a CaC ¢ vista como uma
tecnologia de geragdo limpa e uma forte candidata para substituir geradores baseados
em combustiveis fosseis, tendo em vista a marcada preocupacdo mundial em reduzir
emissoes de gases de efeito estufa. A célula a combustivel do tipo PEM, em particular, é
a tecnologia de CaC mais comercializada atualmente no mundo e alvo de intensa

pesquisa, tanto na academia como na industria.

Esta tese apresentou um estudo de modelagem de empilhamentos de células a
combustivel PEM considerando-os como sistemas variantes no tempo € uma
metodologia de modelagem baseada em redes neurais recorrentes foi proposta como

alternativa aos modelos fisicos.

Uma anélise experimental realizada com trés empilhamentos PEM de diferentes
fabricantes e com caracteristicas construtivas distintas foi conduzida com o objetivo de
validar a hipotese de que tais dispositivos sdo sistemas variantes no tempo. Mostrou-se
que, mesmo quando a carga e as variaveis termodindmicas observadas externamente
apresentam comportamento estacionario, as varidveis de interesse (tensdo, poténcia,
eficiéncia) podem sofrer oscilagdes, em maior ou menor grau, devido a flutuagdes nas
condi¢des operacionais internas (ndo-observaveis). Observou-se o comportamento
variante no tempo nos trés empilhamentos estudados, tanto nos experimentos de longa
duragdo (algumas horas), como nos testes mais curtos (alguns minutos), o que valida a

hipotese da variabilidade temporal postulada no inicio do trabalho.

A consideragdo de que a tensdo do empilhamento reflete as flutuagdes nas
condigdes operacionais internas (ndo mensuraveis) foi a chave para a elaboracao de uma
estratégia de modelagem comportamental que emprega a propria tensao como uma das
variaveis de entrada do modelo, o que o configura como um modelo regressivo. Tal

estratégia foi implementada por meio de uma metodologia baseada em alguns conceitos

163



da area de Identificagdao de Sistemas e empregando duas estruturas neurais recorrentes:
rede NARX — Nonlinear AutoRegressive with eXogenous input — e rede NOE —
Nonlinear Output Error. A metodologia proposta permite o desenvolvimento de
modelos capazes de predizer a tensdo de um empilhamento PEM, tanto para aplicagdes
desconectadas da planta (aplicacdes offline) como para aplicagdes de otimizagcdo em

tempo real ou de controle preditivo (aplicacdes online).

Os modelos desenvolvidos segundo a metodologia apresentada foram capazes de
reproduzir o comportamento dindmico e variante no tempo da tensdo dos
empilhamentos estudados com erro inferior a 1% na maior parte dos casos. Os modelos
implementados somente com a estrutura NARX apresentaram maior acuracia do que os
modelos NOE. De fato, uma vez que a estrutura NARX utiliza medi¢des passadas da
tensdo como parte do vetor regressor do modelo e a estrutura NOE emprega valores
estimados (preditos) da tensdo neste vetor, € natural que a resposta do modelo NARX
apresente erro de predigao menor que a do modelo NOE. No entanto, observou-se que a
maioria dos modelos NOE foram capazes de predizer a tensdo com um erro ainda muito
baixo varios minutos a frente, o que os tornam uteis para prever o comportamento
dindmico da tensdo e da poténcia em aplicagdes offline (sem acesso as medigdes de
tensao da planta em tempo real) quando o empilhamento estd submetido a um regime de

carga estaciondrio e/ou repetitivo e previamente conhecido.

Mostrou-se, para alguns modelos selecionados, a aplicacdo de uma técnica de
regulariza¢ao visando ampliar a capacidade de generalizacdo dos modelos para novos
dados, evidenciando a flexibilidade da metodologia apresentada, que pode ser
modificada de acordo com a aplicagdo final do modelo. Neste sentido, a escolha
adequada do algoritmo de minimiza¢do de erro de treinamento, do pardmetro de
regularizacdo e dos atrasos sao fatores determinantes para uma boa generalizagdao. Os
resultados dos testes de validacdo cruzada com os modelos regularizados revelaram que
os modelos NARX generalizam melhor que os modelos NOE, com erro médio
quadratico de predi¢do méaximo de 1,5, o que ¢ considerado um valor de erro muito
baixo para a maioria das aplicagdes e confirma a excelente capacidade de predi¢dao de

um modelo desenvolvido com esta estrutura neural.

Como contribuicdo adicional desta tese, o estudo da resposta em frequéncia do

empilhamento 3 revelou que oscilagdes de corrente de baixa frequéncia (inferiores a

164



10 Hz) levam a uma queda no nivel médio da poténcia ttil disponibilizada, quando o
empilhamento opera no trecho linear de sua curva V-I. Por outro lado, oscilagdes de
corrente em frequéncias mais elevadas (acima de 700 Hz, aproximadamente) provocam

pouca ou nenhuma oscilagao (ripple) na tensio.

As observagdes experimentais sugerem ainda que o comportamento variante no
tempo estd relacionado com o encharcamento e obstrucdo dos canais internos de
passagem dos gases (efeito flooding) devidos a ineficiéncia na retirada da agua
produzida nas proprias CaCs. Os resultados experimentais sugerem também que o nivel
de variabilidade temporal da tensdo estd relacionado ao grau de degradagdo e
envelhecimento dos materiais empregados na constru¢do do empilhamento. O
comportamento variante no tempo quando muito acentuado implica em proximidade do

fim da vida util do empilhamento.

6.2 Sugestdes de trabalhos futuros
Visando dar continuidade aos estudos apresentados nesta tese, sao sugeridos

como trabalhos futuros:

e O desenvolvimento de um modelo para predicdo em um periodo maior (24

horas, por exemplo);

e Um modelo para predizer a poténcia disponibilizada por uma planta de geracdo
composta de varios empilhamentos, onde cada um apresenta caracteristicas e

dinamica proprias;

e Implementacdo experimental de um sistema de controle preditivo visando

maximizar a eficiéncia do empilhamento em tempo real;

e Uso do modelo para predizer alagamento dos eletrodos e o projeto de um

controlador para evitar a ocorréncia deste fenomeno;

¢ Um modelo para investigar o envelhecimento do empilhamento e prever a vida

util do dispositivo;

e Uma investigagdo sobre o impacto das oscilagdes de corrente (especialmente em

altas frequéncias) na integridade e envelhecimento das membranas das CaCs.
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Apéndice A

Deducéao das expressdes da pressédo de vapor na saida
de ar do empilhamento

Al. Sem umidificac&o extra no ar de entrada

O oxigénio que ¢ fornecido ao empilhamento ¢ dado por (2-14). O oxigénio que
¢ consumido pelo empilhamento ¢ a propria vazao estequiométrica molar (= In/4F).
Logo, a vazao de oxigénio na saida do empilhamento ¢ dada por:

. 1 1 1
nOzSﬁida = kcatodo (E”J - En = ()Lcatodo - I{E nj moles/s. (A-l)

O ar ¢ composto de 21% de oxigénio (O,) e 79% de outros gases. Se ﬁoz ¢a

vazdo de oxigé€nio na entrada do empilhamento, entdo a vazdo dos demais gases que

compdem o ar que entra no empilhamento ¢ dada por:

0,79 . I
Ry = ﬁnoz =376\ 040 (En] moles/s. (A-2)

Os demais gases nao reagem no interior do empilhamento, logo a vazao molar

n ¢ a mesma na entrada e na saida.

resto

A agua produzida pelo empilhamento, como mostrado em (2-16), ¢ dada por:
. i 1
Mo = Myoet = ﬁn moles/s. (A-3)

A pressdo parcial de um gés € proporcional ao nimero de moles deste gas na
mistura. Assumindo que a dgua produzida no empilhamento sai na forma de vapor, que
¢ um gas, ¢ assumindo que toda a dgua produzida é removida pelo fluxo de ar do

catodo, pode-se escrever:

Pv saida };lﬂzo
. =" . . (A-4)
F)saz'da nHZO + n02,saida + nrcsto
Substituindo (A-1), (A-2) e (A-3) em (A-4), obtém-se:
! n
R) saida F
=T 12 - I Y (A-3)
saida Toht (}\’catodo - 1 —n|t 3’76 }\‘catodo - n
2F 4F 4F
Eliminando os termos semelhantes (/n/2F) e efetuando as contas, chega-se a:
0,42
p . =——"° p_ ]
v_ saida 7\, + 0321 saida (A 6)

catodo

que ¢ a pressdo do vapor na saida do empilhamento quando o ar ¢ fornecido sem

umidificacdo extra na entrada, como foi mostrado em (2-56).
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A2. Com umidificacao extra no ar de entrada

Caso haja umidifica¢do extra do ar na entrada do empilhamento, deve-se levar
em conta a massa de vapor que ¢ adicionada ao ar na entrada. A pressdao do vapor numa
mistura ar-vapor d’agua ¢ proporcional ao nimero de moles de agua (na forma de
vapor) nesta mistura. Desta forma:

n P
H,O,entrada
29 v_entrada
—— = : (A-7)
n P

a a _entrada

onde 1, ¢ a vazdo molar de ar seco na entrada, dada em (2-15), e P ¢ a pressao

a _entrada

parcial do ar na mistura ar-vapor.

A pressao total P.,,q4, da mistura ar-vapor na entrada ¢ a soma das pressoes
parCiaiSa 10g0 Paientrada = Penlrada - Pvientrada- E assim:

P

. v_ entrada .
nHZO,entrada - P nu . (A_S)

entrada ])v _entrada

resto *

A vazdo de ar n, na entrada ¢ dada pela soma de i, € 1

na = 7’102 +nresto : (A-9)
Entao:
. v_entrada . .
nHZO,entrada = P P (nO2 + nresto) : (A-IO)
entrada v_entrada
. . trade
Atribuindo ao termo = a letra grega y, tem-se que:
2
entrada ~ v _entrada
nHZO,entrada = lII(nOz + nresto) . (A-l 1)

A agua na saida (na forma de vapor) ¢ dada pela soma da agua produzida ﬁﬂzo ,
dada em (A-3), com a agua adicionada ﬁﬁzo,emrada, dada em (A-11). Entdo, de forma
semelhante ao que foi feito em (A-4), tem-se que:

R)_sal’da ’;lHZO,entrada + };lHZO

. : (A-12)

saida nHZO,entrada + nHZO + n02,saida + nresto

Substituindo (A-1), (A-2), (A-3) e (A-11) em (A-12), eliminando os termos
semelhantes e efetuando as contas, chega-se a:

0,42 +YA
P = > catodo P . _
v_ saida (1 + T))\. + 0,2 1 saida (A 1 3)

catodo

que ¢ a pressao de vapor na saida do empilhamento quando o ar ¢ fornecido com
umidificacdo extra na entrada, como foi mostrado em (2-57).
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Apéndice B

Codigo-fonte utilizado para implementacéo das redes
neurais do Capitulo 5

% Programa para rodar rede neural NARX e NOE da Tese
clear all

dados=xlIsread("20130528.xl1s"); %Arquivo com os dados experimentais
dados=dados";

V=dados(2,3:end);

I=dados(3,3:end);

VazaoH2=dados(4,3:end);

Temp=dados(5,3:end);

Iblower=dados(6,3:end);

%=== RETIRA O TRANSITORIO INICIAL ===%
| 1(73:end);

V = V(73:end);

VazaoH2 = VazaoH2(73:end);

VazaoH2 = VazaoH2.*20.21;

Temp = Temp(73:end);

Iblower = Iblower(73:end);

% === CALCULO DE EFICIENCIA INSTANTANEA ===

VazaoH2Lseg = VazaoH2./60; %Converte de L/min para L/seg
[VazaoH2Lseg SO, outliers_idx] = outliers(VazaoH2Lseg,100);

%Remove os outliers da VazaoH2 para facilitar o calculo da eficiencia

for i=1:length(VazaoH2LseQ)

PotQuimica(i) = VazaoH2Lseg(i)*10.17; %Calculla a "potencia
quimica™ instantanea em kW multiplicando pelo PCl do H2 (kJ/Litro)
PotEletrica(i) = V(i)*I1(i)/1000; %Callcula a potencia

eletrica instantanea em kW
etalnstantanea(i) = PotEletrica(i)/PotQuimica(i); %Calcula
eficiencia
end
[etalnstantanea_SO, outliers] = outliers(etalnstantanea,40);

% === PLOTA DADOS ===

figure(l), tempo=3*(1:length(V));

subplot(4,1,1), plot(tempo,l,“r", "linewidth",1.5),

ylabel ("Corrente (A)"), axis([0 Inf 0 60]);

subplot(4,1,2), plot(tempo,V, "linewidth",1.5),

ylabel ("Tensdo (V)"), axis([O0 Inf 38 65]);

subplot(4,1,3), plot(tempo,V.*1/1000, “k", " linewidth®,1.5),
ylabel ("Poténcia (kW)*"), axis([O0 Inf 0 2.2]);

subplot(4,1,4), plot(tempo,VazaoH2, m","linewidth",1.5),hold on,
plot(tempo,Temp, “"linewidth",1.5),

ylabel ("Vazédo H2 (L/min), Temperatura (°C)"), axis([0 Inf 0 50]),
xlabel("Tempo (s)7);
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% === FILTRAGEM DE TENSAO E CORRENTE ===
N = 2; fAmost = 1/3;
[B,A] = butter(N,fAmost/2); %Filtro passa-baixas Butterworth 2a ordem

Ifiltrado=filter(B,A,1I); %Filtra os dados usando o filtro acima
VFiltrado=filter(B,A,V); %Filtra os dados usando o filtro acima
for 1=1:40

VFiltrado(i)=V(i);
Ifiltrado(D)=1(1);

end

e=[1];

% s=[V1;

s=[Vfiltrado];

[e,es] = mapminmax(e); %Normaliza entrada entre -1 e 1

[s,Vs] = mapminmax(s); %Normaliza tensdo entre -1 e 1 e cria vetor

de saida "'s"

%=== CALCULO DAS CORRELAGCOES E AUTOCORRELAGCAO ===%

figure(2),

%Correlacdo CRUZADA entre tensdo e corrente
subplot(2,1,1),crosscorr(l,Vfiltrado,200),ylabel ("),

xlabel ("Atraso®),title("Correlacdo cruzada entre tensdo e corrente®)
%Auto-correlacdo PARCIAL da tenséao
subplot(2,1,2),parcorr(V,500),ylabel (" "),xlabel ("Atraso”),
title("Funcdo auto-correlacdo parcial da tensé&o")

dl = [1:18]; %Define atrasos da entrada (CORRELACAO CRUZADA)
d2 = [1:18]; %Define atrasos da saida (AUTO-CORRELACAO)

e = con2seq(e); %Converte vetores de entrada em sequéncia de dados
s = con2seq(s); %Converte vetores de saida em sequéncia de dados
etreino = e(1:815); %Cria conjunto de dados de treinamento
streino = s(1:815); %Cria conjunto de dados de treinamento
rede_narx = narxnet(dl,d2,30); %Cria a rede NARX

%=== Definicdo de parametros de treinamento da rede ===%
rede_narx.trainFcn = "trainscg”; %Algoritmo de treinamento

rede_narx.divideFcn = "7;
rede_narx.trainParam.mu_max=1e21;
rede_narx.trainParam.min_grad = 1le-20;
rede_narx.trainParam.show = 10;
rede_narx.trainParam.epochs = 5000;
rede_narx.performParam.regularization = 0.7;

%Prepara os dados de entrada e saida e adiciona atrasos
[ent,Entlnicial,Atrasolnicial,Valvo] =
preparets(rede_narx,etreino,{},streino);

%Comando para treinar a rede
rede_narx = train(rede_narx,ent,Valvo,Entlnicial);

%Simula a rede com os dados do treinamento
ySimuladoNorm = sim(rede_narx,ent,EntInicial);
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%Converte de volta para os valores reais
ySimulado = mapminmax(“reverse”,ySimuladoNorm,Vs);
Valvo = mapminmax(“reverse”,Valvo,bVs);

corrt = cell2mat(ent); corrt = corrt(l1,:); %corr = corrente
"shiftada" usada no treimento
corrt = mapminmax(“"reverse”,corrt,es); corrt = corrt(l,:);

figure(4), tempo=3*(1:length(ySimulado));

subplot(2,1,1), plot(tempo,corrt,"r", " linewidth",1.5),

ylabel ("Corrente (A)"),axis([0 max(tempo) 0 60]), %Plota corrente
subplot(2,1,2), plot(tempo,cellZ2mat(ySimulado),“r--", “linewidth®,
1.5); hold on %Plota a tensédo simulada pela rede
plot(tempo,cellZmat(Valvo), “linewidth",0.5), ylabel("Tensao (V)"),
xlabel ("Tempo (s)"),axis([0 max(tempo) 38 72]),

legend("Simulado pela RNA®,*Dados de treinamento®),

set(legend, "Orientation”, "horizontal ", "FontSize~,8);

% CONVERTE PARA REDE NOE - VALIDAGCAO
rede_noe = closeloop(rede_narx);

svalid=s(800:end); % Vetores de validacao
evalid=e(800:end);

%Prepara os dados de validacéo
[entValidNOE,EntInicialValidNOE,AtrasolnicialVal idNOE,ValvoVal idNOE] =
preparets(rede_noe,evalid,{},svalid);

%=== VALIDA COM ESTRUTURA NOE ===%

%Callcula predicdo de saida com rede NOE
yPredicNOE =
rede_noe(entValidNOE,EntinicialValidNOE,AtrasolnicialVvalidNOE);

%Converte de volta para os valores reais
yPredicNOE = mapminmax(“reverse”,yPredicNOE,Vs);
ValvoVal idNOE = mapminmax(“reverse”,ValvovalidNOE,Vs);

%Calcula o ERRO MEDIO QUADRADO (MEAN SQUARE ERROR) da predicéo
erroPredicNOE = mse(rede_noe,ValvoVal idNOE, yPredicNOE

corrv = cell2mat(entValidNOE); corrv = corrv(l,:); %corrv = corrente
"shiftada™ usada na validacéao
corrv = mapminmax(“reverse-®,corrv,es); corrv = corrv(l,:);

% PLOTA A TENSAO E O ERRO DE VALIDAGAO COM REDE NOE

figure(6),

eixox=3*(1:length(yPredicNOE));

subplot(2,1,1), plot(eixox,cell2mat(yPredicNOE),"r.--"), hold on,
plot(eixox,cellZmat(ValvoValidNOE), "linewidth",1.4),

ylabel ("Tensédo (V)"), axis([0 max(eixox) 35 72]),
legend("Predicdo do modelo”,"Dados experimentais®),

set(legend, "Orientation”, "horizontal ", "FontSize~,8),
title("Predicédo com estrutura NOE"),

subplot(2,1,2),

plot(eixox,100*(celI2mat(ValvoVal idNOE)-
cell2mat(yPredicNOE))./cell2mat(ValvovValidNOE), " linewidth®,1),
ylabel("Erro (%)), xlabel("Tempo (s)"), axis([0 max(eixox) -10 10]);
title(["Erro MSE = " num2str(erroPredicNOE)])

177



%=== VALIDA COM ESTRUTURA NARX ===%

%Prepara os dados de validacéo
[entValidNARX,EntinicialValidNARX,AtrasolnicialVal idNARX,ValvoVal idNAR
X] = preparets(rede_narx,evalid,{},svalid);

%Calcula a predicdo de saida yPredicNARX com a rede *NARX*
yPredicNARX = sim(rede_narx,entValidNARX,EntlnicialVal idNARX);

%Converte de volta para os valores reais
yPredicNARX = mapminmax(“reverse”,yPredicNARX,Vs);
ValvoVal idNARX = mapminmax(“reverse” ,ValvoValidNARX,Vs);

%Calcula o ERRO MEDIO QUADRADO (MEAN SQUARE ERROR) da predicéo
erroPredicNARX = mse(rede_narx,ValvoVal idNARX,yPredicNARX)

%Plota resultados da validacdo com rede NARX
figure(7),eixox=3*(1:length(yPredicNARX));

subplot(2,1,1), plot(eixox,cell2mat(yPredicNARX), “r.—--");hold on
plot(eixox,cellZmat(ValvoValidNARX), "linewidth",1.4),
ylabel("Tenséao (V)"), axis([0 Inf 35 72]);

legend("Predicdo do modelo”,"Dados experimentais®),

set(legend, "Orientation”, "horizontal ", "FontSize~,8),
title("Predicdo com estrutura NARX");

subplot(2,1,2), plot(eixox,100*(cellZ2mat(ValvoVal idNARX)-
cell2mat(yPredicNARX)) ./cellZ2mat(ValvoValidNARX), " linewidth",1),
ylabel("Erro (%)), xlabel("Tempo (s)"), axis([0 max(eixox) -10 10]);
title(["Erro MSE = " num2str(erroPredicNARX)])

%=== ENTRA COM DADOS DE OUTRO EXPERIMENTO P/ VALIDACAO CRUZADA ===Y%

dados=xlIsread("20130109.xlIs");
dados=dados";
V=dados(2,3:end);
I=dados(3,3:end);

1
\

1(48:4885); %Retira transitorio inicial
V(48:4885);

e=[1];

s=[V1;

[e,es] = mapminmax(e);
[s,Vs] = mapminmax(s);
e = con2seq(e);

S con2seq(s);
evalid = e;
svalid = s;

%=== VALIDA COM ESTRUTURA NOE E DADOS DE OUTRO EXPERIMENTO ===%

%Prepara os dados de validacéo
[entValidNOE,EntlnicialValidNOE,AtrasolnicialValidNOE,ValvoValidNOE] =
preparets(rede_noe,evalid,{},svalid);

%Calcula a predicdo de saida yPredicNOE com a rede *NOE*

yPredicNOE =
rede_noe(entVal idNOE,EntinicialValidNOE,AtrasolnicialVvalidNOE);
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%Converte de volta para os valores reais
yPredicNOE = mapminmax("reverse”,yPredicNOE,Vs);
ValvoValidNOE = mapminmax(“reverse”,ValvoVal idNOE,Vs);

erroPredicNOE = mse(rede_noe,ValvoVal 1dNOE,yPredicNOE)

figure(8),

eixox=3*(1:length(yPredicNOE));

subplot(2,1,1), plot(eixox,cell2mat(yPredicNOE),"r.--"), hold on,
plot(eixox,cell2mat(ValvoValidNOE), " linewidth",1.4),

ylabel ("Tensédo (V)"), axis([0 3000 38 47]),

legend("Predicdo do modelo”,"Dados experimentais®),

set(legend, "Orientation”, "horizontal ", "FontSize~,8),
title("Predicdo com estrutura NOE"),

subplot(2,1,2), plot(eixox,100*(cell2mat(ValvoVal idNOE)-
cell2mat(yPredicNOE))./cell2mat(ValvovalidNOE), "linewidth",1),
ylabel("Erro (%)"), xlabel("Tempo (s)"), axis([0 3000 -20 20]);
title(["Erro MSE = " num2str(erroPredicNOE)])

%=== VALIDA COM ESTRUTURA NARX E DADOS DE OUTRO EXPERIMENTO ===%

%Prepara os dados de validacéo
[entValidNARX,EntinicialValidNARX,AtrasolnicialVal idNARX,ValvoVal idNAR
X] = preparets(rede_narx,evalid,{},svalid);

%Callcula a predicado de saida yPredicNARX com a rede *NARX*
yPredicNARX = sim(rede_narx,entValidNARX,EntlnicialVal idNARX);

%Converte de volta para os valores reais
yPredicNARX = mapminmax(“reverse”,yPredicNARX,Vs);
ValvoValidNARX = mapminmax(“reverse”,ValvoVal idNARX,Vs);

erroPredicNARX = mse(rede_narx,ValvoVal idNARX, yPredicNARX)

figure(9),eixox=3*(1:length(yPredicNARX));

subplot(2,1,1), plot(eixox,cell2mat(yPredicNARX), " r.--");hold on
plot(eixox,cellZmat(ValvoValidNARX), "linewidth",1.4),

ylabel ("Tenséao (V)"), axis([0 3000 38 47]);

legend("Predicédo do modelo”,"Dados experimentais®),

set(legend, "Orientation”, "horizontal ", "FontSize~,8),
title("Predicdo com estrutura NARX");

subplot(2,1,2), plot(eixox,100*(cellZ2mat(ValvoVal idNARX)-
cellZmat(yPredicNARX)) ./cellZ2mat(ValvoVal idNARX), “"linewidth",1),
ylabel("Erro (%)), xlabel("Tempo (s)"), axis([0 3000 -10 10]);
title(["Erro MSE = " num2str(erroPredicNARX)1)
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