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Résumé :Le probléme de stockage d'hydrogéne reste toujours 1’un des obstacles technologiques pour une
large utilisation d’hydrogéne en tant que vecteur d'énergie. Les méthodes conventionnelles de son stockage
(compression et liquéfaction de gaz) sont encombrantes, colteuse et soulévent des questions de sécurité
importantes. Plusieurs fagons alternatives de stockage de I'hydrogéne ont été étudiées dont la plus prometteuse
celle des systemes a hydrure métallique qui sont devenus un moyen sir et efficace pour stocker et restituer
I'hydrogene a fin de I'utiliser dans plusieurs applications stationnaires et mobile. Le processus de charge et de
décharge de I’hydrogéne dans des tels systémes est accompagné d’un échange thermique important qui affecte la
cinétique de la réaction d’hydruration. Plusieurs études numériques et expérimentales ont étudié la réduction du
temps de charge et de décharge. Vue leurs performances thermiques, les caloducs ne cessent d’intéresser les
chercheurs dans plusieurs domaines. On se propose dans cette communication d’étudier I’intégration d’un
caloduc dans un réacteur métal-hydrogéne afin d’y améliorer les transferts de chaleur et de masse. Nous avons
pour cela intégré au systéme d’équations régissant les transferts de chaleur et de masse dans le réacteur, un
modele simple régissant les transferts dans un caloduc. Le code de calcul numérique établi est, dans un premier
lieu, validé expérimentalement par rapport aux données trouvées dans la littérature. Ensuite il nous a permis
d’étudier l’effet de I’intégration du caloduc sur les performances du réacteur en fonctions des différents
paramétres de fonctionnement.

Mots clés : Stockage d’Hydrogene, Caloduc, transfert de chaleur et de masse.

1. Introduction :

Pour faire face au défi de réduire les émissions de gaz a effet de serre et favorise 1’utilisation de
I’hydrogéne entant que vecteur d’énergie, de nombreuses équipes ont travaillé sur la modélisation des transferts
de chaleur et de masse dans les hydrures métalliques lors des phénoménes de sorption de 1’hydrogéne par le
métal. Les alliages de type ABs sont les plus souvent utilisés. En effet, ils absorbent et désorbent de 1’hydrogéne
dans les conditions de température et de pression proche de I’ambiance. Les recherches menées portent sur
I’amélioration de la capacité de stockage de I’hydrogéne et sur le temps de charge et décharge d’hydrogéne par
le métal.

Le probléme bidimensionnel de stockage d’hydrogéne a été étudié principalement par Jemni et Ben
Nasrallah [1-2] qui considérent le milieu poreux et le gaz comme une seule phase homogene. Ils ont également
démontré que dans la plupart des cas, la convection a I’intérieur du réservoir ainsi que les variations de pression
pouvaient étre négligées. Par la suite plusieurs travaux ont cherché a améliorer les transferts de chaleurs et de
masse a fin de réduire le temps de stockage et de décharge d’hydrogéne. Mellouli et Satya Sekhar [3-4] ont
développé un modéle mathématique bidimensionnel décrivant 1’influence de différentes configurations
d’échangeurs de chaleur sur les transferts thermiques dans un réacteur contenant du LaNis. Dhaou et Andreasen
ont étudié ce probléme expérimentalement pour déterminer I’effet de ’ajout des ailettes dans le réacteur [5-6].

Pour améliorer les performances de stockage d'hydrogene, I'intégration d'un échangeur de chaleur dans le
réservoir de stockage est un moyen efficace. En outre, l'utilisation de la chaleur sensible de I'eau de chauffage
nécessite le chauffage et la circulation de I’eau d’ou une consommation en énergie relativement importante.
D’autre part, en cas de fuite du fluide chauffant dans le réacteur (2 cause de ’usure de 1’échangeur), les alliages
métalliques peuvent étre contaminés et perdent leur capacité de stockage de I’hydrogéne.

Afin d’éviter les problémes engendrés par I'utilisation d’un échangeur de chaleur et améliorer les
échanges dans les réacteurs métal-hydrogéne, il faudrait penser a exploiter d’autre technologie utilisant la
chaleur latente d’un fluide. Les caloducs sont des candidats potentiels. En effet le caloduc est un excellent
conducteur de chaleur. Il fonctionne en cycle fermé selon le principe évaporation-condensation avec retour de
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liquide soit par capillarité soit par gravité. Son intérét provient de la valeur élevée de la chaleur latente de
changement de phase comparée a la chaleur sensible. Les caloducs ont été utilisés dans de nombreux domaines a
cause de leur conductivité thermique élevée, tels que les microprocesseurs en informatique et les capteurs
solaires [7-8].

Le but de ce travail est d'étudier I'intégration du caloduc dans le réacteur métal-hydrogéne en vu d’y
améliorer les transferts de chaleur et de masse et par conséquent son fonctionnement. Un modéle mathématique
décrivant ces transferts a été développé. Ce modele a été utilisé pour étudier le comportement d’un réacteur
métal-hydrogene, avec et sans caloduc, sous différentes conditions de fonctionnement.

2. Modele mathématique

Le réacteur étudié est composé de deux cylindres coaxiaux en acier inoxydable 316L. (Figure 1). Le
cylindre central représente le caloduc. L’espace annulaire entre le caloduc et le cylindre extérieur est rempli
d'une poudre de LaNis. Au cours de I'absorption de I'nydrogéne, la chaleur libérée (réaction exothermique) est
extraite par le caloduc. Inversement, au cours de la désorption, ce caloduc fournit la chaleur nécessaire a la
réaction de désorption de I'hydrogene (réaction endothermique). Deux thermocouples emplantés a mi-hauteur du
réacteur (figure 1). lls mesurent la température de la paroi du réacteur (Tp) et celle a I’intérieur de la poudre
d’hydrure (Ti).

Pour mettre en équations les transferts de chaleur et de masse dans le réacteur métal-hydrogene, nous
avons considéré les hypothéses suivantes :

e L'hydrogéne est un gaz parfait

o Les parametres thermo- physiques sont constants

o Les deux phases: solide et gazeuse, sont en équilibre thermique local dans le lit d'hydrure.
o Le transfert radiatif est négligeable dans le réacteur

Caloduc

Entrée et sortie d’hydrogéne Tl

<+——— Réacteur métal-hydrogene

Figurel : configuration du réacteur métal-hydrogéne

2.1. Modeéle du réacteur:

Compte tenu de ces hypothéses, les équations régissant les transferts de chaleur et de masse dans le
réacteur, sont les suivantes:
Equation d'énergie :
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pefir CPett, Aett €t € sont, respectivement, la densité effective, la chaleur spécifique effective, la conductivité
thermique effective et la porosité de la poudre métallique.

Equation de conservation de masse
Pour I'nydrogeéne:
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Avec i est la masse absorbée d’hydrogéne par unité de temps et de volume.

Cinétigue de réaction et pression d'équilibre

La pression d'équilibre dépend du métal, de la température et de la concentration d'hydrogéne. Pour le
LaNis la pression d’équilibre est donnée par:
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Avec f M est une fonction polynémiale déterminée expérimentalement d’ordre 9 :

La cinétique de la réaction pour le LaNis est donnée par:
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En cas de I’absorption :

Pour la désorption :

H
Avec [M est la concentration d’hydrogéne dans le métal.

2.2. Modele du caloduc:

Différents types de caloducs ont été modélisés pour étudier les phénoménes de transfert de la zone
d’évaporation vers celle de condensation. En supposant que le temps de mise en régime du caloduc est les
bref ; le modele, obtenu par analogie électrique, est souvent considéré pour remonter a la résistance totale du
caloduc. La figure 2 montre les différentes résistances schématisant les transferts dans un caloduc. Nous
avons utilisé ce modéle pour calculer le coefficient de transfert de chaleur entre I’hydrure métallique et le
milieu extérieur via le caloduc. Pour cela, nous avons pris en considération que les résistances traversables
(Ria, Rwa, Rpa) sont négligeables par rapport celles radiales. Ces derniéres sont données par :
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Figure2 : résistance thermique du caloduc

La résistance thermique a travers la paroi :
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Resistance thermique radiale a travers la méche :
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Resistance thermique entre la méche et la zone de vapeur :
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Avec A est la conductivité thermique effective de la méche. Elle est est donnée par :
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Connaissant ces résistances, on peut alors calculer la resistance thermique totale du caloduc R, la
densité de flux de chaleur évacuée du réacteur est alors donnée par :

o=AT (13)
Rtot
Elle est également donnée par :
Q=hx AxAT (14)

Avec h est le coefficient de transfert de chaleur entre I’hydrure et I’ambiante extérieure a travers le
caloduc. h est donné par :
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Le systéme d’équations obtenu est ensuite résolu numériquement par la méthode de volume fini. Un
maillage uniforme a été utilisé. Un code de calcul en Fortran a été développé simulant le fonctionnement du
réacteur métal-hydrogene.

3. Reésultats et discussion :

Nous avons utilisé le code développé pour étudier le stockage de I'nydrogene dans un réacteur de
I'nydrure de LaNi5 avec et sans caloduc. Le modeéle numérique développé a été tout d’abord validé en
comparant les résultats numériques obtenus par rapport a ceux expérimentaux de Chung et al. [9]. La figure 3
montre que le modele numérique peut prédire de fagon assez satisfaisante les résultats expérimentaux.
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Figure 3 : validation du modéle numérique
Elle montre également que la cinétique de la réaction est nettement améliorée par 1’intégration du caloduc
dans un réacteur métal-hydrogene.

Une fois validé, le code développé a été utilisé pour étudier le comportement thermique du réacteur
métal-hydrogéne. Muni ou non d’un caloduc durant le processus d’absorption.
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Figure 4 : L’évolution temporelle de température (avec et sans caloduc)
La figure 4 montre les profils de la température a I’intérieur du réacteur (Ti) et celle de la paroi (Tp) :

avec et sans caloduc. Elle présente une élévation de la température au début, qui est di au fait que la réaction
d'absorbtion de I’hydrogéne par le métal est exothermique. En fonction de temps, le métal tend vers la saturation



et la vitesse de la réaction diminue. Ce qui explique la chute de la température pour tendre vers 1’équilibre. On
note également que 1’intégration d’un caloduc dans un réacteur favorise 1’extraction de la chaleur produite dans
le réacteur vers I’extérieur et par conséquent améliorer la cinétique de la réaction et réduire le temps nécessaire
pour saturer le métal en hydrogéne.

3.1. Effet du choix du fluide caloporteur

La figure 5 montre I’effet de fluide de fonctionnement du caloduc. Nous avons testé deux fluides (I’eau et
de I’éthanol. On observe que le caloduc rempli d’eau évacue mieux la chaleur produite dans le réacteur (figure
5b). Ce qui explique ’amélioration de la cinétique d’absorption de I’hydrogéne par le métal. Ceci est expliqué
par le fait que ’eau présente une chaleur latente de vaporisation plus importante que celle de 1’éthanol.
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Figure 5: (a) Evolution temporelle de masse absorbée (b) Evolution temporelle de la température
pour les deux types du fluide caloporteur (éthanol et eau)
4. Conclusion :

Dans cette étude, un modele théorique a été développé pour étudier Deffet de
I’intégration d’un caloduc dans un réacteur a hydrure métallique. Un code de calcul a
été réalise en Fortran. Ce code est validé par comparant les résultats numériques
obtenus par rapport a ceux expérimentaux issus de la littérature. Il a servi ensuite pour
étudier le comportement d’un réacteur métal-hydrogéne, lors de I’absorption de
I’hydrogéne, en présence ou non d’un caloduc. Les résultats ont montré que
Pintégration d’un caloduc dans un réacteur métal-hydrogéne améliore ses
performances. Le choix du fluide de fonctionnement du caloduc améliore les échanges
de chaleur entre I’hydrure métallique et I’ambiance extérieure.

Nomenclature

A :surface (m?) Greek symboles
Ca: Constante d’absorption s™ p: Densitékgm 2

C,: capacité thermique spécifique, J kg *K~! 2 : porosité

d: diamétre m I : viscosité, Pa. s

Ea : Energie d’activation J mol™!

h: coefficient de transfert de chaleur Wm?K™ Subscripts
(%) :Concentration d’hydrogéne dans e a: absorbé

¢ :condenseur
e :évaporateur
eff : valeur effective

métal

H;g :chaleur latente

AH : enthalpie molaire de la réaction Jmol™®, i “intérieur

#i: masse d’hydrogéne absorbée (desorbed . :

Kam3st ydrog ( ) g:gaz (hydrogéne)
9 . . I :liquide

P: pression d’hydrogéne Pa o : extérieur

R; ;: Résistance thermique KW™ o - mar

R, : Résistance thermique totale KW™ s : solide (LaNis)

AS : Entropie molaire de réaction J mol 1K1 sat :saturation

T: température, K v :_vapeur
t:temps, s~* w :meche
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