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Titre : Etude dynamique d’un systéme de stockage par chaleur latente liquide-solide : application au
véhicule électrique

Résumé : Ce travail porte sur le développement d’un systeme de stockage de chaleur en vue d’assurer
le confort thermique de I’habitacle d’un véhicule électrique. Ce dispositif, appelé batterie thermique,
se présente comme un réservoir composé d’un lit fixe de matériaux a changement de phase (MCP). Ce
type de matériau a la propriété d’emmagasiner de fortes quantités de chaleur (latente) sous de faibles
volumes, permettant d’envisager un systeme tres compact. A I’échelle du matériau, une investigation
sur la cinétique des transferts thermiques au sein de plusieurs MCPs a été évaluée. Une expression
phénoménologique décrivant I'évolution temporelle de la température d’'un MCP en phase de
solidification a été proposée. Elle permet d’estimer la durée de solidification du matériau en fonction
de ses caractéristiques géométriques et thermiques. A I'échelle du systéme, un prototype de batterie
thermique a été réalisé et la dynamique des transferts en phase de stockage et déstockage a été
étudiée. Les durées de stockage et déstockage suivent des lois de puissance avec le débit imposé ; les
pertes de charges s’averent insignifiantes. En parallele, un modéle numérique simulant le
comportement dynamique et thermique d’un lit fixe de particules de MCP a été développé et validé
sur les données expérimentales. Il pourra étre utilisé pour le dimensionnement du futur prototype et
servira également d’outil pour optimiser les performances de la batterie en ajustant les parameétres de
controle.

Mots clefs : stockage thermique, batterie thermique, matériau a changement de phase (MCP), lit
fixe, chaleur latente, échangeur-stockeur, transfert de chaleur, véhicule électrique

Title : Dynamic study of a liquid-solid latent heat storage unit : application to electric vehicle

Abstract : This study focuses on the development of a heat storage system used to ensure passenger
compartment thermal comfort in an electric vehicle. This device, called a thermal battery, is a packed
bed latent heat tank filled with phase change materials (PCM). This type of material has the property
of storing large amounts of latent heat in small volumes, allowing a very compact system. At the
material scale, an investigation on heat transfer dynamics within several PCM was studied. A
phenomenological expression which depicts the temporal evolution of the PCM temperature for a
solidification phase was suggested. This allows the estimation of the material solidification duration in
terms of geometric and thermal characteristics. At the system scale, a thermal battery prototype was
set up and the thermal transfer dynamics during the charging and discharging phases were studied.
The charging and discharging durations are fitted by power laws in terms of the flow rate; the pressure
drops are insignificant. Simultaneously, a numerical model which simulates the dynamic and thermal
behavior of a PCM particle fixed bed was developed and validated with the experimental data. It can
be used for future prototype sizing and will also serve as a tool to optimize the performance of the
battery by setting the control parameters.

Keywords : thermal energy storage, thermal battery, phase change material (PCM), packed bed,
latent heat, heat exchanger, heat transfer, electric vehicle
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Introduction générale

D’aprés 1'Agence Francaise de Sécurité Sanitaire Environnementale (AFSSE), la
pollution de I’air serait responsable chaque année du décés de 6 000 a 10 000 personnes en
France. L’une des principales causes de la pollution proviendrait des gaz d’échappement des
véhicules qui se divisent en deux catégories: les gaz a effet de serre et les polluants
atmosphériques. Les premiers participent activement au réchauffement climatique tandis que
les seconds alteérent la qualité de 1’air et affectent la santé humaine. Lors des pics de pollution
de debut 2009 qui ont cu lieu en France, I’Institut de Veille Sanitaire (InVS) a mis en exergue
les liens entre I’exposition a 3 polluants de 1'air (NO2, 0zone O3z et PM1o) et I’augmentation de
la mortalité. Ces polluants sont entre autres issus directement ou indirectement des véhicules.!

Limiter les émissions de gaz des véhicules constitue donc un enjeu majeur pour la
sauvegarde de l’environnement, la protection de la vie humaine, et la lutte contre le
réchauffement climatique.

De ce fait, des politiques environnementales ont été mises en place telles que les
normes européennes dites «normes Euro» qui ont pour objectif de fixer des seuils
d’émissions pour les polluants rejetés par les véhicules. En France, les lois Grenelle ont
également fixé comme objectif de réduire de 20% les émissions de CO- d’ici 2020.

Ces nouvelles reglementations incitent les constructeurs a développer régulierement
des nouveaux dispositifs (pots catalytiques, filtres a particules, systemes de post-traitement
des NOx...) afin de réduire ces émissions. Néanmoins, malgré des normes de plus en plus
drastiques, le transport routier continue d’émettre des taux importants de polluants. Il reste par
exemple le contributeur majeur en matiére d’émissions d'oxyde d'azote (NOy) avec environ
45% des émissions totales en Europe (35% en ne tenant compte que des véhicules diesel).

Les contraintes imposées par la nouvelle norme Euro 6D vont conduire, en raison des
solutions technologiques a développer, a un réajustement du prix des véhicules électriques et
hybrides vis-a-vis des véhicules a moteur thermiques. Dans ce contexte, le véhicule électrique
peut constituer une bonne alternative puisqu’il respecte I’ensemble de ces normes en ne
rejetant aucun gaz et en n’utilisant aucun produit polluant (liquide de refroidissement, huile de
vidange...). De plus, contrairement au moteur thermique, le moteur électrique réduit
fortement la pollution sonore puisqu’elle n’émet pratiquement aucun bruit. A I'heure actuelle,
beaucoup de constructeurs mobilisent leurs efforts pour développer et améliorer le véhicule
électrique ; pas nécessairement pour des raisons écologiques comme on pourrait le penser,
mais principalement pour des raisons pratiques. En effet, la conception de ce type de véhicule
est beaucoup plus simple, son entretien est plus facile et le rendement de son moteur est
nettement supérieur a celui du moteur a explosion.

Cependant, le vehicule électrique dans sa forme actuelle présente encore de nombreux
inconvenients, liés principalement & sa batterie. Etant 1’élément clé de ces véhicules, la

1 http://invs.santepubliquefrance.fr//beh/2009/05/beh 05 2009.pdf



https://fr.wikipedia.org/wiki/Agence_Fran%C3%A7aise_de_S%C3%A9curit%C3%A9_Sanitaire_Environnementale
http://invs.santepubliquefrance.fr/beh/2009/05/beh_05_2009.pdf

Osipian Rémy — These de doctorat - 2018

batterie fait I’objet de nombreuses études car elle conditionne le prix, le poids et surtout
I’autonomie du véhicule. En effet, les matériaux utilisés pour fabriquer une batterie restent
encore chers, ils ne permettent pas de stocker autant d’énergie qu’un carburant fossile, et leur
durée de vie dépend fortement de la température du systeme dans lequel ils évoluent. Lors des
phases de charge et de décharge, des températures supérieures a 50°C sont observées. Celles-
ci ont un impact sur la durée de vie des composants de la batterie et provoquent des
conséquences irreversibles. Des températures inférieures a 15°C alterent également les
performances de la batterie. Une stabilisation thermique autour de 30°C améliorerait
fortement ses capacités et sa longévité. A ce probléme de capacité s’ajoute également le
probléme lié aux besoins thermiques du véhicule, destinés essentiellement au chauffage de
I’habitacle. Le graphique de la Figure 1 montre I’évolution des besoins thermiques et
électriques du véhicule en fonction de la température extérieure.

% | ot S—
9‘ 9.00 - Driving electrical power
on urban / periurban profile
8.00 -
Electrical power needs area
7.00 -
Thermal power heeds|area
515
/ |
2|5
2.00 A |
1-00 i .\/
...... ! |
-20 -10 0 10 20 30 40

Figure 1 - Besoins électriques et thermiques du véhicule en fonction de la température extérieure (source
Valeo)

Le graphique montre que, pour des températures extérieures inférieures a 10°C, les
besoins en chauffage sont du méme ordre de grandeur que les besoins électriques. Ces besoins
augmentent a mesure que la température extérieure diminue. Par conséquent, I’autonomie du
véhicule est fortement diminuée notamment en période hivernale.

Pour accroitre 1’autonomie, il parait utile de limiter les besoins électriques qui ne
participent pas au roulage du véhicule. Le chauffage de I’habitacle par exemple constitue une
source de consommation considérable, qui contribue a la diminution de 1’énergie électrique
stockée dans la batterie. Une solution possible est 1’incorporation d’une batterie thermique
dissociée de la batterie électrique, qui constituerait le réservoir d’énergie thermique dédié au
chauffage de I’habitacle. L’énergie thermique serait chargée dans ce réservoir en méme temps
que I’on effectue le chargement de la batterie ¢lectrique. Ce systéme de batterie thermique
permettrait ainsi de conserver les propriétés optimales du véhicule, notamment en période
hivernale.

10
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Notre recherche s’inscrit dans un vaste programme intitulé VEGETO - Véhicule
Electrique : Gestion Energétique et Thermique Optimisée - financé par le Fonds Unique
Interministériel (FUI) qui vise a améliorer 1’autonomie du véhicule électrique et a augmenter
la durée de vie des batteries électriques. Développé au sein de 3 laboratoires (MSC et LIED
de I’Université Paris Diderot et PERSEE de 1’Université Sophia Antipolis) et en partenariat
avec 5 entreprises (VALEO, SAFT, CRISTOPIA, DATE et MCI Technologies), le projet
porte plus précisément sur la conception de deux systémes innovants qui reposent sur
I’utilisation de matériaux a changement de phase (MCP).

L’un aura pour fonction de réguler thermiquement la batterie électrique pour limiter
les surchauffes ou les baisses de température lors de la recharge/décharge électrique. L’autre
constituera un réservoir de chaleur, appelé batterie thermique qui sera exclusivement dédié au
chauffage de I’habitacle.

Notre these se focalise essentiellement sur le développement et 1’étude de la batterie
thermique. Celle-ci sera constituée d’un stock de MCPs dont on exploitera 1’énergie
thermique a la demande, grace au passage d’un fluide caloporteur. Ce systéme a I’avantage de
s’adapter aux espaces réduits a l’intérieur d’un véhicule mais également de contrdler
précisement les puissances thermiques en ajustant le débit du fluide. Au sein de la batterie
thermique, le matériau utilisé sera un MCP d’origine végétale a haut point de fusion (autour
de 70°C). Les travaux réalises dans le cadre de cette thése seront structurés en cing chapitres.

Le chapitre | expose un état de I’art des dispositifs relatifs a la gestion thermique du
véhicule électrique et présente les objectifs de 1’étude qui met en lumiére 1’utilisation de MCP
selon deux perspectives.

Le chapitre 1l porte sur la caractérisation des propriétés thermo-physiques des MCPs
développés au laboratoire suivi d’une étude des transferts de chaleur avec changement de
phase au sein d’un échantillon de taille mésoscopique. Ce travail expérimental a permis
d’établir une relation phénoménologique qui modélise I’évolution de la température du MCP
et la durée d’une phase de solidification. Dans le cadre du développement de la batterie
thermique, la durée de solidification du MCP s’avere étre une donnée essentielle.

Le chapitre III porte sur la conception et 1’étude d’un prototype de batterie thermique
renfermant des billes de MCP. Un protocole expérimental a ét¢ mis en place afin d’évaluer
ses performances en phase de stockage et déstockage thermique.

Le chapitre IV présente les caractéristiques et les phénomeénes dynamiques et
thermiques mis en jeu dans les écoulements au sein des lits fixes de particules de MCPs. lls
traitent de la structure du remplissage du lit (porosité, effet de paroi...), des pertes de charge
et des différents modeles de transferts thermiques.

Enfin, le chapitre V consiste a développer et a étudier une modélisation numérique qui
simule les écoulements au sein d’une batterie thermique constituée d’un lit fixe de particules
de MCPs. L’objectif est d’optimiser les performances de la batterie a travers 1’évaluation de
differents parametres de contréle.

11
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Chapitre 1. Gestion de I’énergie thermique du véhicule électrique
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Chapitre 1. Gestion de I’énergie thermique du véhicule électrique

1 Introduction

L’autonomie du véhicule électrique dépend de la capacité de stockage des batteries
électriques et de 1’énergie consommeée pour la propulsion et la gestion thermique du véhicule.

Le véhicule électrique ne récupéere qu’une faible partic de la chaleur issue du moteur
contrairement au vehicule a combustion ; il est donc nécessaire de reconsidérer les fonctions
de chauffage et de climatisation de 1’habitacle et du refroidissement de la chaine de traction
(moteur). L’objectif est de limiter la quantité d’énergie a puiser sur la batterie électrique. Dans
le cadre d’un projet intitulé VEGA/THOP, des études montrent que la puissance électrique
nécessaire a la gestion du confort thermique peut étre du méme ordre de grandeur voire
supérieure que la puissance utilisée pour la propulsion du véhicule. Le graphique de la Figure
1 met en évidence I'impact de 1’utilisation du chauffage sur I’autonomie du véhicule pour
différentes températures extérieures.

Puissance électrique nécessaire au
roulage d'un VE en Cycle Routier J)
&

8 kW

6 kW
4 kW l
Confort thermique

o ‘ '
2kW vm we,, SWJ(Etat de I'Art

-20°C -10°C 0°C 10°C 20°C 30°C 40°C

Puissance électrique nécessaire au
roulage d'un VE en Cycle Urbain

Figure 1 - Impact de la température extérieure sur la puissance électrique nécessaire au roulage et au confort
thermique pour les cycles urbain et routier. (Source VEGA/THOP)

Ce chapitre présente tout d’abord un état des lieux des systemes implantés au sein du
véhicule ¢électrique en charge de la gestion de I’énergie thermique. On s’attachera a décrire les
principaux dispositifs et boucles thermiques (pompe a chaleur, résistances électriques ...), qui
sont actuellement mis en place pour assurer le confort thermique et la stabilisation en
température de la batterie. Les systemes innovants, qui ont été déployés ces dernieres années
avec plus ou moins de succes, seront également présentés. On s’attardera ensuite sur une autre
forme de batterie, thermique cette fois-ci, constitués de matériaux a changement de phase de
type solide-liquide (MCPs). Ce type de dispositif de stockage d’énergie par chaleur latente,
qui est habituellement exploité pour des applications dans le batiment, peut s’avérer étre une
solution de complémentarité pour le véhicule électrique. La chaleur injectée pour le chauffage
de I’habitacle est directement puisée de la batterie thermique ; la batterie électrique préserve
ainsi son énergie pour la propulsion du véhicule. L’étude d’un prototype de batterie thermique
destinée au chauffage de I’habitacle fera I’objet du chapitre III de la these.

La gestion thermique du véhicule électrique concerne également la batterie électrique.
La longévité et la fiabilité de la batterie électrique dépendra du niveau de température atteint
pendant la période de fonctionnement. La Figure 2 démontre que des températures allant
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jusqu’a 50°C lors des phases de charge et de décharge peuvent provoquer des consequences
irréversibles sur la batterie électrique. De plus, des températures inférieures a 15°C n’ont pas
d’impact sur la durée de vie de la batterie mais altérent ses performances. Par conséquent, la
gamme de température de fonctionnement optimal est comprise entre 20°C et 35°C. Des
systemes de refroidissement par air ou par fluide sont developpés pour empécher leur
surchauffe. L’implantation de MCP est également a I’étude dans le cadre du programme
VEGETO (Véhicule Electrique : Gestion Energétique et Thermique Optimisée).

Decline of battery capacity Optimal range Battery lifetime reduction  Short-circuit
and pulse performance Irreversible reactions
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Figure 2 - Impact de la température de fonctionnement sur la durée de vie et sur les performances d'une
batterie (source Valeo)

2 Dispositifs de gestion thermique du véhicule électrique

Le systeme de gestion thermique des véhicules électriques actuels comprend
généralement trois boucles de circulation «fluide » fonctionnant a des températures
différentes qui assurent respectivement le refroidissement du moteur, la gestion thermique de
I’habitacle (chauffage et climatisation) et la stabilisation en température des batteries.

2.1 Moteur électrique (propulsion)

Afin de préserver une température optimale et éviter toute surchauffe du moteur, un
module composé d’une boucle principale de circulation et dun ventilateur assure le
refroidissement de la partie propulsion. Le module utilise des équipements qui ont fait leurs
preuves sur les véhicules traditionnels. Comme dans un véhicule thermique, un liquide de
refroidissement circule autour du moteur électrique pour le refroidir en récupérant la chaleur
dégagée et en 1’acheminant vers des radiateurs. Lorsque les conditions le permettent, la
chaleur récupérée est redistribuée dans I’habitacle comme complément au circuit de
chauffage.

Le ventilateur placé devant le radiateur sur la partie frontale du véhicule a été amélioré
et présente une durée de vie supérieure, notamment pour fonctionner durant la recharge de la
batterie. Il opére aussi de fagcon totalement silencieuse grace a un abaissement de son régime
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Chapitre 1. Gestion de I’énergie thermique du véhicule électrique

et a une adaptation de la forme de ses pales. Le bruit qu’il génére est alors imperceptible, ce
qui est avantageux notamment lors de recharge nocturne.

2.2 Chauffage de I’habitacle

Un véhicule électrique se doit d’offrir un niveau de confort thermique équivalent a
celui du véhicule conventionnel. Or, étant donné que le moteur ou la batterie électrique ne
dégage que trés peu de chaleur, il est essentiel de trouver des systemes annexes pour le
chauffage de 1’habitacle qui ne pénalisent ni 1’autonomie, ni le cotit du véhicule. Une seconde
boucle de circulation est donc utilisée pour assurer le confort thermique dans le véhicule.

Certains véhicules €lectriques sont équipés d’ une pompe a chaleur qui fonctionne de la
méme maniére que celle utilisée dans 1’habitat en récupérant la chaleur de 1’extérieur pour la
restituer a I’intérieur du véhicule (cf. Figure 3).

Outside Vehicle Inside Vehicle
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B v Q Cold A 3 and raises temperature
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'} o s o WS - Decompressed heat turns into
low temperature heat

Figure 3 - Fonctionnement d'une pompe a chaleur dans un véhicule électrique

Plusieurs constructeurs s’efforcent d’optimiser ce systéme thermodynamique afin
d’augmenter son rendement. Les premiers travaux effectués sur ce dispositif visaient a
diminuer la consommation électrique des composants électroniques. Récemment,
I’équipementier Bosch a présenté un nouveau systeme de pompe a chaleur qui ferait gagner
jusqu’a 25% d’autonomie en période hivernale [1]. Ce systeme reposerait sur une gestion
thermique intelligente des différentes sources de chaleur (ou de froid) au sein du véhicule. Par
exemple, elle récupérerait la chaleur dégagée par la batterie électrique et par les composants
électroniques ou, le froid généré par le systeme de refroidissement de la batterie. L’entreprise
PSA exploite aussi ce systeme et estime faire un gain de 50 km sur un véhicule d’une
autonomie de 400 km [2].

D’autres véhicules électriques sont aussi équipés d’éléments de chauffage PTC
(positive temperature coefficient), mis en place pour augmenter la température du flux d’air
provenant de I’extérieur grace a la résistance €lectrique des composants chauffants PTC qui le
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composent. Ces éléments sont des thermistances, qui procurent un chauffage rapide et
silencieux pour I’habitacle ainsi que pour le dégivrage du pare-brise. Différentes sociétés
comme Beru [3] et BorgWarner [4] développent ce type de systéeme comme illustré sur la
Figure 4.

‘Q
=

Figure 4 — Dispositif de chauffage PTC

D’autres approches sont également en cours d’élaboration et de développement tels
que le chauffage localisé ou le chauffage par rayonnement. Concernant le chauffage localisé,
il s’agirait par exemple des si¢ges chauffants dans lesquels seraient directement intégrés des
résistances et des mini-ventilateurs.

Cependant, tous ces systemes aussi performants qu’ils soient, sont trés énergivores et
puisent dans la batterie électrique, ce qui réduit considérablement 1’autonomie du véhicule.
Par conséquent, 1’enjeu est de trouver une solution qui apporte le confort thermique nécessaire
a I’habitacle et qui ne consomme pas d’énergie électrique pendant le fonctionnement du
véhicule.

Notre recherche vise a proposer une solution innovante basée sur le stockage
thermique par chaleur latente qui sera présentée dans la partie 5.2.

2.3 Climatisation de I’habitacle

Généralement le systéeme de climatisation est associé au dispositif de chauffage de
I’habitacle constituant un systeme 2-en-1 (pompe & chaleur réversible, association pompe a
chaleur/pompe a liquide de refroidissement...). Mais le systeme de climatisation est parfois
installé indépendamment du dispositif de chauffage. Par ailleurs, afin de mieux répondre au
cahier des charges spécifique des véhicules électriques et hybrides, la technologie de son
compresseur a éte optimisée. Contrairement au cas des compresseurs conventionnels, son
entrainement est assuré par un moteur éelectrique intégré. Ce montage apporte une plus grande
flexibilité d'integration dans le compartiment moteur et peut fonctionner lorsque le moteur de
traction est a I'arrét, prestation impossible avec un entrainement conventionnel.

Un habitacle de vehicule electrique étant tres silencieux, les vibrations et bruits du
compresseur ont été reduits. Le compresseur est de type a spirale (dit « scroll »). Cette
technologie a haut rendement et son entrainement par moteur électrique (sans balai)
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Chapitre 1. Gestion de I’énergie thermique du véhicule électrique

contribuent a réduire la consommation électrique. De plus, le compresseur est équipé d’un
séparateur d’huile qui accroit I'efficacité globale du systéeme de climatisation.

2.4 Batterie électrigue

La chaleur dégageée par le module de batterie peut étre estimée a partir de la résistance
interne R et du courant * qui parcourt la cellule. Pour une batterie classique (Li-ion)

constituée de 12 modules, le flux de chaleur dégagé est de :

P=12 R.(/2=77,8W
en considérant R = 4,5.10* Ohm et un courant (de 120 A.

La gestion thermique de la batterie électrique est primordiale car elle conditionne sa
durée de vie ainsi que sa capacité a délivrer et absorber I’énergie. Le Tableau 1 présente les
plages de températures recommandées pour la charge et la décharge suivant la nature de la
batterie.

Plomb Ni-MH Lidon | FolymereLi-

ion

Charge

Température recommandée 5-25 15-30 20-30 18-25

Tempeérature min. (°C) -20 0 0 0

Température max. (°C) 50 45 45 60

Décharge

Température recommandée 0-30 15-30 20-30 18-25

Tempeérature min. (°C) -20 -20 -20 0

Température max. (°C) 50 65 60 60

Tableau 1- Plages de températures de différentes batteries en mode charge/décharge

La température de fonctionnement optimale pour une batterie courante de type
Lithium-lon est relativement restreinte - entre 20°C et 30°C - quelles que soient les conditions
d’utilisation. Cette plage doit par ailleurs étre garantie dans I’ensemble du pack de la batterie
de maniére a assurer un vieillissement homogéne de toutes les cellules. Pour des températures
hautes, la surchauffe provoque la dégradation irréversible de certaines cellules de la batterie.
Pour les températures basses, la capacité de stockage et ses performances sont diminuées.

Pour assurer la régulation thermique de la batterie, une troisieme boucle est nécessaire
afin de maintenir la batterie dans la plage de température optimale d’utilisation. Différents
systemes ont été développés pour permettre un refroidissement 1’été et un réchauffement
I’hiver. IIs se distinguent par le fluide utilisé (air ou liquide) et par la technologie mise en
ceuvre. Nous présentons a la suite les systémes classiques de régulation thermique.
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2.4.1 Regulation thermique par air

S’agissant des systémes de gestion thermique par air, la Figure 5 présente les 3
dispositifs usuels utilisant 1’air pour refroidir ou réchauffer la batterie des véhicules
électriques [5].

air ambiant ventilateur batterie electrique air expulsé
i S ot
air ambiant ventilateur HVAC habitacle batterie electrique air expulsé
= B \’7 ;:,“\_ X ~
b) po | Il '
L J N =
air ambiant  ventilateur HVAC habitacle air explusé

o[22

N

ventlateur HVAC batterie electrique

c)

Figure 5 - Représentation schématique des différents systémes de refroidissement par air utilisés pour
refroidir la batterie électrique [5]

Dans la version la plus simple, la gestion thermique est assurée par un ventilateur qui
aspire I’air de 1’habitacle et le redistribue de fagon homogene dans le pack de batteries via des
canalisations (cf. Figure 5a). Cependant, la faible densité et conductivité thermique de 1’air
impose ’utilisation d’un important volume pour assurer son rdle de régulateur. Ce systéme est
donc peu employé. Pour optimiser la régulation thermique, la seconde possibilité est de
récupérer la chaleur/I’air frais du systéme de pompe a chaleur qui est dédié a I’habitacle (cf.
Figure 5b). Ce systeme garantit donc une double fonction qui est d’assurer la gestion
thermique de I’habitacle et de la batterie. Enfin, une troisiéme possibilité est proposée avec un
systeme de pompe a chaleur installé en paralléle du circuit conventionnel, spécifiquement
destiné a la régulation thermique de la batterie électrique (cf. Figure 5c).

Outre son réle de régulateur, le circuit d’air permet d’évacuer a 1’extérieur les gaz
toxiques ou inflammables émis par les batteries. Le ventilateur est entrainé par un moteur sans
balai a haut rendement et son débit est contrdlé par un variateur de vitesse. La technologie
sans balai évite tout risque d’étincelle pres des batteries. Par temps chaud, le ventilateur peut
également assurer une fonction de pré-ventilation afin de réduire la température de 1’habitacle
avant démarrage du véhicule, tout en consommant le minimum d’énergie.

22



Chapitre 1. Gestion de I’énergie thermique du véhicule électrique

Afin de maintenir une température stable, il est manifeste que les systemes de
régulation thermique par air via des pompes a chaleur (Figures 5b et 5¢) sont beaucoup plus
efficaces qu’un systeme utilisant uniquement un ventilateur. En revanche, ils sont beaucoup
plus énergivores et peuvent engendrer un poids important.

2.4.2 Reégulation thermique par liquide

Les systemes de régulation thermique par liquide s’opérent par circulation d’un
réfrigérant/fluide caloporteur autour de la batterie. Ils sont généralement constitués d’un
serpentin de tubes en aluminium mis en contact avec les cellules du pack batterie. Une telle
construction permet 1’échange thermique direct avec les cellules ainsi qu’un équilibrage
parfait des températures a I’intérieur du pack.

Le refroidissement par liquide (réfrigérant) consiste en une plaque d’évaporation
intégrée au module de la batterie et connectée au circuit de climatisation conventionnel du
véhicule [6]. Lorsgue la batterie a besoin d’étre réchauffée, le mode chauffage se met en route
au moyen d’une résistance électrique incorporée au circuit. Ce systeme est illustré sur la
Figure 6.
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Figure 6 — Systéme de régulation thermique par liquide

Le plus grand avantage de la régulation thermique par liquide réside dans la puissance
échangee qui est nettement plus élevée, en raison d’un debit et d’une capacité calorifique plus
importantes. Grace a une température d'évaporation bien définie, 1’échangeur permet
d’uniformiser la température sur toute la surface de la batterie. Le systéme permet également
d’obtenir une meilleure compacité du systeme. De plus, grace & ces niveaux de puissance
remarquables, il favorise une meilleure contrélabilité pour des conditions climatiques
extrémes ou lors d’une montée rapide en température.

Ces systemes nécessitent cependant le fonctionnement en continu de la boucle qui est
colteuse en énergie. L’inconvénient majeur est le poids du systéeme qui ne doit pas étre
négligé. En outre, ces systemes ont besoin d’une maintenance plus importante
comparativement au systeme primaire de refroidissement par air de la Figure 5a. Un risque de
fuite existe qui, en cas d'accident, peut entrainer de graves conséquences.
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Sur certains vehicules, les deux circuits a air et a liquide sont exploités et ils
commutent dynamiquement entre eux, utilisant notamment le refroidisseur dair pour le
fonctionnement standard et le refroidisseur liquide uniquement pour les charges thermiques de
pointe ou les tempeératures ambiantes élevées. De tels systémes sont utilises entre autres dans
la gamme des vehicules Chevrolet Volt et Tesla Motors.

Par ailleurs, un autre systéme a été envisagé par certains constructeurs, qui consiste a
intégrer 2 évaporateurs dans un méme systeme dont I’un est dédié a la climatisation de
I’habitacle et I’autre au refroidissement de la batterie via un évaporateur directement accolé au
pack, comme illustré sur la Figure 7.

i
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5 5 5 21112
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Figure 7 — Systéme intégrant deux évaporateurs pour la climatisation de I’habitacle et le refroidissement de la
batterie

Cette configuration a I’avantage d’alléger le poids du systéeme et d’étre plus compacte
qu'un systeme liquide conventionnel. Malheureusement, assembler plusieurs évaporateurs au
sein d’un seul et méme circuit nécessite une conception tres soignée des composants du
systeme. En outre, si un réchauffement de la batterie est nécessaire, une plaque électrique
ajoutée au systéeme se met en route. Cette configuration a été introduite pour la premiére fois
dans le modeéle hybride de Mercedes Benz S400 en 2009. Elle est actuellement utilisée dans
plusieurs modéles HEV et BEV comme la BMW i3 ou la BMW Active Hybrid 7 [7].

Néanmoins, en raison des profils de charge thermiques trés différents entre les
refroidissements de I’habitacle et de la batterie électrique, un conflit d'objectifs peut
apparaitre lors du fonctionnement. Si la demande en puissance entre la batterie et 1’habitacle
s’oppose, pour des raisons de securite, le circuit de refroidissement de la batterie sera toujours
prioritaire. En général, ces systemes sont compatibles avec tous les réfrigérants automobiles
tels que le R134a, R744 et R1234yf. Mais, étant donné que le R134a a été interdit par I'Union
européenne pour les voitures neuves et que le R1234yf est hautement inflammable, les
développements futurs tendent a faire du fluide R744 (CO>), le réfrigérant de prédilection car
considéré comme trés écologique (Parlement et Union, 2006). Rajoutons que les systemes
basés sur I’utilisation du réfrigérant R744 peuvent également fonctionner en mode pompe a
chaleur pour réchauffer la batterie, ce qui constitue un net avantage [8], [9].
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2.4.3 Reégulation thermique par thermoélectricité

Tous les systémes de gestion thermique présentés jusqu’a maintenant utilisent des
boucles de circulation fluide. Cependant, la régulation thermique de la batterie peut également
s’effectuer par I’utilisation de modules thermoélectriques qui sont directement ou
indirectement reliés aux cellules de la batterie. Ces modules Peltier ont une taille compacte,
un poids modéré et ont I’avantage de ne pas faire intervenir de milieux liquides dans leur
conception. Par conséquent, ils n’ont pratiquement pas besoin d’entretien et sont de haute
longévité. En outre, un élément peut étre utilisé aussi bien pour le refroidissement que le
chauffage, en basculant facilement d’un mode a I’autre par inversion de la polarité de la
tension d'alimentation.

La différence de température est contrélée par la tension appliquée aux cellules. Ce
systeme presente également 1’avantage d’étre totalement autonome du véhicule, a I’exception
de la connexion électrique. Il est notamment bien adapté au concept du remplacement
automatisé des batteries. Le principal inconvénient de cette technologie est le faible
rendement du procédé qui limite les applications réalistes sur la batterie.

Parmi tous les dispositifs présentés jusqu’ici, un se démarque nettement des autres
dans son utilisation : il s’agit de la pompe a chaleur ou de ses systémes équivalents qui ont
I’avantage d’étre a la fois performant et efficace. Cependant, ces systémes sont trés
énergivores, ce qui réduit considérablement 1’autonomie du véhicule. lls ont de surcroit un
cout d’achat important et constituent souvent un poids non négligeable.

2.4.4 Régulation thermique par MCPs

Devant la nécessité de refroidir la batterie ¢€lectrique, 1’utilisation de matériaux a
changement de phase peut représenter a ce titre une alternative qui pourrait étre moins
colteuse et plus ergonomique que les différents systemes précédemment évoqués.

Ceux qui font partie des premiers a avoir étudié le MCP comme régulateur thermique
de la batterie sont Al-Hallaj et Selman [10] en 2000. Ils ont effectué une simulation
numérique qui analyse le comportement thermique des modules d’une batterie enveloppés par
du MCP. IIs en ont conclu que la présence de MCP permettait d’obtenir une meilleure
homogénéité de la température au sein du systeme. De plus, d’autres auteurs comme Sabbah
et al. [11] ont comparé des systemes de refroidissement par air avec des systéemes thermiques
utilisant des MCPs. lls ont découvert que ces derniers étaient plus performants dans des
conditions extrémes mais avaient des performances similaires dans des conditions normales.
En vue d’améliorer la stabilisation thermique des modules, N. Javani et al. [12] ont proposé
d’optimiser la quantité de MCPs a placer autour des cellules de la batterie. Pour cela, ils ont
réalisé une étude numérique qui presente les profils de température des cellules en présence
de MCP d’épaisseur différente. Le matériau utilisé dans leur étude est du n-Octadécane dont
la température de fusion est comprise entre 28 et 30°C et ses différentes épaisseurs sont
respectivement 3, 6, 9 et 12 mm. La Figure 8 illustre la température moyenne de la cellule en
fonction de 1’épaisseur du MCP qui I’entoure aprés 20 mn de charge.
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Figure 8 — Température moyenne de la cellule en présence de MCP de différentes épaisseurs apres 20 mn de
charge [12]

On remarque qu’une épaisseur de MCP de 12 mm diminue la température de la cellule
de 3K comparativement a une cellule sans MCP. Leur étude montre également que la
température de la batterie est plus uniforme avec la présence de MCP et que la température
maximale de la cellule diminue a mesure que 1’épaisseur du MCP augmente.

Néanmoins, I'utilisation seule du MCP en tant que systeme passif souffre de
régénération puisque dans le cas de fortes puissances, le matériau se retrouve a 1’état liquide
et n’est plus capable de stabiliser la température du systéme. Il convient donc de restaurer son

état solide. Une des principales solutions est de coupler le MCP avec un autre systeme de
refroidissement.

C’est ce que font Hemery et al. [13] en développant et en étudiant un dispositif semi-
passif utilisant du MCP, combiné a un systéme de refroidissement par eau qui vise a le
régenérer. Ce dispositif est constitué de canettes en aluminium contenant les cellules de la
batterie et sont en contact avec deux plaques de cuivre dans lesquelles circule de I’eau. Le
MCP utilis¢ est de la cire de paraffine (Rubitherm RT 28) et se trouve a ’intérieur des
canettes entre les cellules. Le systéme de refroidissement par eau permet d’évacuer la chaleur
apres la fusion du MCP lors de la charge électrique de la batterie. En effet, la charge génére
parfois des pics de puissance et pour pallier cette difficulté le systéme de refroidissement se
met en marche afin de solidifier rapidement le MCP. Ce dispositif améliore grandement
I’uniformité de la température pendant le changement d’état, sans qu’aucune des zones ne soit
significativement plus chaude qu’une autre, comme en témoigne la Figure 9. Les cellules
blanches signalent des capteurs défectueux.
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Figure 9 — Champs de température de modules d’une batterie en fonction du temps ou t0=0s, 11=1560s,
t2=3125s et t3=4685s [13]

Dans I’optique de stabiliser thermiquement les cellules de la batterie, 3 criteres sont
particulierement importants :

1) La température de changement de phase du MCP doit correspondre a la température
de fonctionnement optimal du systeme ;

2) La chaleur latente doit étre suffisamment élevée pour pouvoir stocker toute la chaleur
libérée par le systeme ;

3) Et la conductivité thermique doit étre assez grande pour étre capable de transférer
rapidement 1’énergie aussi bien pour la stocker que pour 1’évacuer.

Généralement la conductivité thermique des MCPs est faible mais elle peut étre
améliorée par I’ajout de matériaux a haute conductivité. Ces matériaux sont principalement
des métaux ou des matiéres a base de carbone. Différents auteurs ont d’ailleurs exploité cette
technique pour optimiser la gestion thermique de leur batterie. Ils ont par exemple utilisé des
mousses métalliques [14], du graphite [15] ou encore des nanotubes de carbones [16].

Plusieurs études ont été publiées, ces derniéres années, sur le développement de MCP
pour la régulation thermique des batteries. L’article de syntheése bibliographique publié par
I’équipe du laboratoire PERSEE [17], partenaire du projet, relate bien les différents systémes
et les solutions proposées pour améliorer I'efficacité des MCPs dans ces systemes. lls
soulignent notamment le fort potentiel de tels systéemes [18]-[21].

3 Positionnement et objectifs

L’étude vise a apporter des solutions qui répondent aux enjeux du chauffage de
I’habitacle et de la régulation thermique de la batterie, en associant économie d’énergie,
solution durable, faible codt et efficacité.

Dans ce contexte, I’idée générale de notre recherche réside principalement dans
’utilisation de matériaux a changement de phase (MCPs) dont I’avantage est d’emmagasiner
de grandes quantités de chaleur sous de faibles volumes pendant leur transition de phase. Le
MCP de type solide-liquide constituera le socle de notre étude sur lequel nous allons
travailler.
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3.1 Solution : le Matériau a changement de phase (MCP)

L’utilisation des MCPs de type solide-liquide sera exploitée suivant deux optiques
bien différentes. D’une part, dans le role de régulateur thermique pour la batterie électrique,
afin de maintenir le module a une température constante et d’éviter les surchauffes. D’autre
part, dans la fonction de stockage d’énergie thermique en vue d’une utilisation pour le
chauffage de I’habitacle.

3.1.1 MCP en tant que régulateur thermique

Un MCP a bas point de fusion sera proposé pour réguler la batterie électrique autour
de 27°C qui correspond a la plage de température de fonctionnement optimal (cf. Tableau 1).
Pour résumer, lors de la charge électrique du véhicule, tout excés de chaleur va étre absorbé
par le MCP. Celui-ci va maintenir la batterie électrique a une température quasi-constante,
proche de sa température de transition de phase. La chaleur sera ensuite restituée lorsque la
température de I’environnement deviendra inférieure a la température de transition du MCP.
Le MCP permettra ainsi d’écréter les pics de température et de retarder 1’échauffement pour
de faibles puissances. L’atout du MCP est de pouvoir stabiliser la température de la batterie
électrique au voisinage de la température de changement de phase. En revanche, comme cela
a été précisé précédemment, il ne peut étre utilisé seul car il n’a pas la capacité de réguler les
fortes puissances comme celles d’une voiture. En effet, une fois le MCP fondu il convient de
le refroidir car la convection naturelle et/ou la conduction ne permettent pas d’assurer un
refroidissement suffisant.

Deux voies de recherche sont alors envisagées pour lever le verrou lié a la stabilisation
thermique de la batterie électrique. La premiere est de concevoir un systeme utilisant un MCP
associé a un des 3 dispositifs de refroidissement (air, fluide, thermoélectricité) qui permet une
gestion optimale de la température, tout en assurant une consommation énergétique faible. La
seconde est la mise au point d’un matériau a changement de phase d’origine végétale et a
grande capacité de stockage afin d’étre le plus performant possible et de rester dans 1’esprit
écologique de ces véhicules. Dans le cadre du projet VEGETO, la deuxiéme voie de
recherche sera envisagée. Elle sera étudiée par les autres partenaires du projet.

3.1.2 MCP en tant que stockeur thermique

En vue de maintenir 1’autonomie du véhicule et d’assurer le confort thermique dans
I’habitacle, une des solutions envisagée dans notre ¢tude est d’installer une batterie thermique,
en parallele de la batterie électrique, qui constituerait le réservoir de chaleur dedié au
chauffage de I’habitacle.

Un MCP a haut point de fusion (70°C) sera confiné dans ce réservoir et représentera
I’¢lément central de ce systeme. Ce MCP va permettre grace a sa chaleur latente, de stocker
de grandes quantités d’énergie et de stabiliser la batterie thermique a un niveau de
température  quasi-constant. Le passage d’un fluide caloporteur assurera le
stockage/destockage thermique de la batterie. La chaleur totale emmagasinée dans cette
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batterie dépendra de la densité d’énergie que le MCP est capable de stocker, autrement dit de
sa chaleur latente.

Ce systéme thermique permettra ainsi de maintenir 1’autonomie du véhicule en période
hivernale puisqu’il ne puiserait pas dans la batterie électrique. Le fonctionnement de la
batterie thermique est détaillé au paragraphe 5.2.

Notre recherche visera & concevoir un prototype de batterie thermique constitué de
particules de MCPs et d’évaluer son comportement dynamique et thermique. Ces études
représenteront 1’essentiel de nos travaux de these.

3.2 Objectifs scientifiques

Dans le cadre du projet VEGETO, 'un des objectifs scientifiques majeurs est de
développer des MCPs a base de cire végétale. Ces matériaux devront étre ininflammables.
Pour ce faire, deux grandes voies techniques sont envisagées :

- La premiére consiste a utiliser un support léger de type cellulose ou PVC qui servirait
de réceptacle sphérique au MCP. Celui-ci serait introduit a chaud, sous forme liquide,
par injection pour ensuite subir un enrobage qui le rendrait totalement ininflammable.
Le composite obtenu contiendrait plus de 90% d’actifs avec une capacité en chaleur
latente elevée.

- La seconde consiste a développer un MCP ne nécessitant aucun enrobage. Le concept
de ces nouveaux MCPs repose sur un assemblage intime de produits purs a
changement de phase mélangé a une matrice polymeére. Le caractére ininflammable
sera apporté, soit par I’ajout de charges minérales dans le mélange, soit par une étape
d’enrobage en utilisant un mélangeur a cuve rotative. Le matériau final aura comme
propriété de conserver un aspect solide quel que soit le niveau de température.

La société MCI Technologies, partenaire du projet, aura pour charge de développer ces
matériaux MCPs et nous aurons pour mission de les étudier et de les exploiter.

4 Matériaux a changement de phase

4.1 Classification des MCPs

Les MCPs de type solide/liquide auxquels nous nous intéressons dans ce chapitre
peuvent se classer selon 3 catégories : organiques, inorganiques et eutectiques.
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Figure 10 — Classification des MCPs liquide-solide

4.1.1 Organique

Les MPCs organiques, qui se distinguent par la présence de chaines carbonées dans
leur constitution, se divisent en deux classes selon leur nature : paraffines et non-paraffines.

Les paraffines sont des produits issus du raffinage du pétrole. Etant des éléments
indésirables de I’industrie pétroliere, elles ont un colt d’achat faible. Les paraffines sont des
alcanes dont la formule brute est CnH2n+2. Les non-paraffines regroupent les acides gras, les
esters, les alcools et les glycols. Elles présentent I’inconvénient d’avoir parfois un niveau de
toxicité elevé.Le Tableau 2 résume les avantages et les inconvénients de 1’ensemble des
MCPs organiques :

Avantages Inconvénients

- Chimiquement stable
. Non corrosif - Conductivité ~ thermique  faible
(0,2W/m.K)
- Chaleur latente élevée entre 150 et

300J/g - Dilatation volumique élevée (= 20%)
- T°C de fusion entre 0°C et 150°C
- Peu ou pas de surfusion - Inflammable
- Codt faible

- Facilement disponible

Tableau 2 - Avantages/Inconvénients des MCPs organiques
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4.1.2 Inorganique

L’eau, les sels hydratés et les alliages de métaux représentent la grande majorité des
MCPs inorganiques. Les sels hydratés sont généralement les plus utilisés en raison de leur
température de fusion compris entre 14 et 117°C. Ils ont de plus I’avantage de pouvoir stocker
une grande quantité de chaleur latente (jusqu’a 300J/g).

Le Tableau 3 résume les avantages et les inconvénients de 1’ensemble des MCPs
inorganiques :

Avantages Inconvénients
- Ininflammable
- Conductivité thermique acceptable - Corrosif
(0,5W/m.K)
- Chaleur latente élevee entre 150 et - Surfusion parfois importante
300J/g
- T°C de fusion entre -100°C et
1000°C
- Codt faible
- Facilement disponible

Tableau 3 - Avantages/Inconvénients des MCPs inorganiques

4.1.3 Eutectique

Les eutectiques sont des mélanges de MCPs purs (organiques ou/et inorganiques). Les
proportions de chaque composant sont mlirement étudiées afin d’obtenir la température de
fusion souhaitée. D’ailleurs, celle-ci est pour la plupart trés supérieure a 80°C. Généralement,
les eutectiques organiques ont des chaleurs latentes plus élevé et des températures de fusion
plus faible que les eutectiques inorganiques. Le Tableau 4 résume les avantages et les
inconvénients des MCPs eutectiques :

Avantages Inconvénients
- Plage de fusion étroite similaire aux - Peu de données disponibles sur leurs
MCPs purs caractéristiques thermiques
- T°C de fusion précise - Peu d’applications industrielles

Tableau 4 - Avantages/Inconvénients des MCPs eutectiques
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4.2 Critéeres de choix

En fonction de I’utilisation que ’on va faire du MCP, il existe plusieurs critéres a
prendre en compte pour faire le bon choix d’un matériau. Ceux-ci sont résumés dans le
Tableau 5.

Critéres

- Température de changement de

phase
Thermiques .
a - Chaleur latente élevée

- Conductivité thermique acceptable

- Stabilité chimique

- Dilatation volumique faible
Physico-chimiques - Surfusion réduite

- Masse volumique élevée

- Compatibilité avec le conteneur

- Codt faible

Economiques - Facilement disponible

Tableau 5 - Critéres pour faire le choix d'un MCP approprié

La Figure 11 regroupe les différentes familles de MCPs en fonction de leurs plages de
température de changement d’état et de chaleur latente respectives. On note facilement que la
température de fusion des MCPs est d’autant plus grande que leur chaleur latente est ¢levée.
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Figure 11 - Chaleur latente des familles de MCPs en fonction de leur température de fusion

Dans le cadre de notre projet, les MCPs seront choisis en priorité en fonction de leur
température de changement de phase et de leur chaleur latente qui conditionnent la capacité
de stockage du systeme.

Pour la batterie qui doit étre maintenue autour de 25°C, le MCP le plus adapté serait
une paraffine, un acide gras ou un eutectique. La paraffine devra cependant étre exclue afin de
respecter 1’'un des objectifs du projet qui est d’utiliser du MCP d’origine végétale. Pour le
confort thermique dans 1’habitacle, un MCP a haut point de fusion (70°C) sera recherché.

5 Chauffage de I’habitacle par une batterie thermique a
base de MCP

La batterie thermique est une unité de stockage contenant une quantité de MCP
capable d’échanger de la chaleur au passage d’un fluide caloporteur. Ce systéme a été exploité
dans beaucoup d’applications industrielles notamment dans le secteur du batiment et tout
récemment dans le secteur automobile.

5.1 Echangeur-stockeur

L’entreprise Valeo a déja développé quelques types de batteries thermiques. Ces
systemes, représentés sur la Figure 12, sont composés d’échangeurs eau/huile ou eau/air, dont
la partie parcourue normalement par 1’air ou I’huile a été rempli de MCP. On les appelle
également échangeur-stockeur car ils ont la double fonction d’échanger (absorber/restituer) et
de stocker 1’énergie thermique.
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Batterie a plaques Batterie a tubes

Batterie a tubes et ailettes de
radiateurs

Figure 12 — Représentation des batteries thermiques existantes (source Valeo)

Pour des raisons de confidentialité, les études menées sur ces batteries n’ont pas été
publiées mais les résultats (en interne) ont montré que ces batteries pouvaient étre optimisées.
En effet, en supprimant les parois en aluminium qui maintiennent le MCP dans la batterie, le
volume pouvant accueillir du MCP serait plus grand. Des calculs ont montrés qu’a iso-
volume, la capacité de stockage d’énergie serait supérieure de 15 % par rapport a la capacité
actuelle.

Pour atteindre ce chiffre, 3 voies sont envisagées :

- Développer une mini-encapsulation du MCP adaptée aux températures de
fonctionnement et compatible avec la nature du liquide de refroidissement.

- Améliorer la capacité de stockage du MCP

- Développer une paroi composite super-isolante pour conserver 1’énergie emmagasinée

5.2 Batterie thermique a lit fixe

La solution que nous proposons pour le chauffage de I’habitacle est de développer une
batterie thermique composée d’un lit fixe de particules de MCPs. Si ce procédé a déja été
étudié et utilisé dans un grand nombre d’applications industrielles, il n’a jamais été exploité
dans le secteur automobile.
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La batterie thermique constituera I’accumulateur de chaleur au sein de notre véhicule
permettant d’assurer le confort thermique dans 1’habitacle. Elle sera chargée en particules de
MCPs de tailles millimétriques et sera intégrée dans un circuit fermé dans lequel circulera un
fluide caloporteur (cf. Figure 13).

fluide caloporteur

Echangeur

liquide —
= . I Habitacke

« Heater
core »

de chaleur

Figure 13 — Schéma de principe d’un circuit de chauffage intégrant une batterie thermique

La charge thermique (ou la phase de stockage) de la batterie s’effectuera lorsque le
véhicule sera éteint et en cours de chargement électrique. Le fluide caloporteur récuperera la
chaleur générée par une résistance électrique pour la transférer au lit de particules par
convection.

La décharge thermique s’opérera pendant I’utilisation du véhicule. Le fluide
caloporteur récupérera la chaleur emmagasinée dans la batterie thermique puis la libérera a un
échangeur liquide-air. Celui-ci réchauffera 1’air insufflé dans I’habitacle provenant de
I’extérieur. La Figure 14 illustre le fonctionnement du systéme de charge/décharge de 1’unité
de stockage au sein du véhicule.
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Figure 14 — Principe de fonctionnement du stockage/déstockage

La batterie électrique ne servira qu’au déplacement du véhicule méme si une partie de
I’énergie quasi-négligeable sera nécessaire pour la circulation du fluide au sein du circuit. Par
conséquent, I’autonomie du véhicule ne sera pas pénalisée.

Comparativement aux échangeurs-stockeurs, le lit fixe de particules est plus
performant notamment en termes de transfert thermique et de capacité de stockage. Listons
les principales caractéristiques de ce systéme :

1) La taille de la particule du MCP permet d’avoir un rapport surface/volume élevé ce
qui permet d’optimiser les échanges thermiques et d’accroitre la capacité de stockage

2) La taille de la particule permet également d’augmenter la compacité de la batterie

3) La forme sphérique des particules augmente les surfaces d’échange permettant ainsi
d’intensifier les transferts thermiques

4) La configuration du lit permet d’uniformiser la distribution de la température au
passage du fluide caloporteur

5) La cinétique de charge/décharge thermique est optimisée
6) L’encapsulation du MCP empéche les fuites

7) Laforme cylindrique de la batterie permet de réduire les pertes thermiques

Par ailleurs, dans la littérature une multitude de batteries thermiques a lit fixe de
particules de MCPs ont été développeées et etudiées pour différentes applications. Dans le
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secteur du batiment, on utilise des systémes a base de MCP pour assurer un meilleur confort
pour les habitants. Par exemple, Arkar et Medev [22] ont développé un dispositif de
refroidissement naturel pour un immeuble a faible consommation d’énergie en utilisant un
systeme de ventilation mécanique composé de deux batteries thermiques, 1’une pour le
refroidissement de 1’air approvisionné (cf. Figure 15) et I’autre pour le refroidissement de ’air
intérieur de recirculation. Ces deux systemes contiennent des sphéres de MCP encapsulées
(paraffine RT20).

I~ |4 ¢ I - ¥
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HiEs - Case 4 HiE - Case 4
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b y 1 ® Ta 2 i |

Figure 15 — Systéme de refroidissement de ’air approvisionné (Arkar et Medved [22])

Afin d’alimenter en eau chaude les sanitaires, on peut également utiliser des grandes
cuves remplies de MCPs qui jouent le réle de stockeur de chaleur. Ce type de systeme a été
développé par Bedecarrats et al. [23] qui présentent I’étude expérimentale des performances
d’une batterie de hauteur 1.4 m et composé de capsules de MCPs de diametre 8 cm.

Les centrales solaires exploitent aussi ce procédé soit en restituant la chaleur stockée
soit en la transformant en énergie électrique via des turbines. Ma et al. [24] ont développé un
systeme de stockage thermique utilisant des particules de MCPs intégré dans une centrale
d’énergie solaire. L’énergie thermique récupérée est utilisée pour produire de I’électricité.
Nallusamy et al. [25] ont intégré une batterie thermique a un bain de température constante
qui est relié a un collecteur solaire.
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6 Conclusion

Le maintien de I’autonomie est une des grandes problématiques du véhicule électrique
car la batterie souffre de consommations considérables qui ne sont pas destinées au roulage.
En effet, la gestion thermique de I’habitacle, du moteur et de la batterie électrique demande
beaucoup d’énergie électrique qui a un impact direct sur I’autonomie.

En vue d’optimiser I’autonomie du véhicule, I’idée générale de notre étude est de
développer et d’utiliser deux types de MCPs. Le premier aura un point de fusion de 27°C et
jouera le réle de regulateur thermique de la batterie afin de la stabiliser dans la plage de
température de fonctionnement optimal. Le second aura un point de fusion de 70°C et aura la
fonction de stockeur thermique. Il sera introduit dans une batterie thermique a chaleur latente
dédiée au chauffage de 1’habitacle. Les MCPs seront d’origine végétale et auront une grande
capacité de stockage afin d’allier performance et écologic. Grace a ces deux systémes de
gestion thermique utilisant les MCPs, la batterie électrique ne sera sollicitée que pour la
propulsion du véhicule et son autonomie se verra ainsi maintenue.

La batterie thermique sera un lit fixe chargé de particules de MCPs de taille
millimétrique. Ce systéme n’avait jamais été développé auparavant en vue d’une utilisation
pour le véhicule électrique. En raison de sa configuration, le lit fixe a I’avantage d’optimiser
la capacité de stockage, la dynamique des échanges thermiques et la compacité du systeme.

L’enjeu de notre recherche est désormais de concevoir et d’évaluer les performances
dynamiques et thermiques d’une batterie a lit fixe de particules de MCPs dans 1’optique de
maximiser sa capacité de stockage et d’améliorer sa cinétique de charge/décharge. Le chapitre
suivant vise a établir une relation simple qui décrit le phénomeéne de solidification du MCP.
Pour ce faire, différents matériaux seront développés et caractérisés.
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1 Introduction

Les transferts de chaleur faisant intervenir un changement de phase s’inscrivent dans
la classe des problémes non-linéaires. L’un d’entre eux est la durée de solidification d’un
MCP dont la connaissance demande de résoudre un probléme a frontiere libre, probleme dit
de Stefan. Cependant, celui-ci n’admet pas de solution analytique lorsque le milieu fusible est
de dimension finie. On peut alors proposer diverses méthodes : numériques, empiriques. ..

Dans le cadre du développement de la future batterie thermique, les particules de MCP
seront de taille millimétrique. Il convient, pour différentes conditions de transferts de chaleur
fixées, de savoir évaluer la durée du changement de phase de ces particules.

Ce chapitre porte sur la dynamique des transferts a I’échelle d’un MCP de taille
macroscopique. Une approche a caractere expérimental a été menée sur plusieurs types de
matériaux (paraffines et gel aqueux) en les placant dans des conditions aux limites bien
définies en vue d’évaluer la durée de solidification d’'un MCP. A partir de ces données
expérimentales, une approche phénoménologique a été proposée afin d’établir une corrélation
reliant la durée d’une phase de solidification aux principaux parametres physiques intervenant
dans la dynamique des transferts de chaleur. Une présentation des matériaux utilisés dans le
cadre de cette étude est préalablement exposée.
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2 Présentation des MCPs étudiés

Le laboratoire MSC posséde un savoir-faire sur la mise au point de MCP stabilisé dans
une matrice polymeére. Ce type de MCP est développé en mélangeant intimement un polymere
et un élément a changement de phase a I’état liquide [1].

L’élément a changement de phase choisi dans notre étude peut étre de 1’eau ou un
composé paraffinique ; le polymeére utilisé est alors choisi en conséquence, suivant sa
solubilité dans le milieu continu dans lequel il sera dispersé.

Les produits a changement de phase considerés dans notre étude sont deux paraffines
(Rubitherm et n-Hexadécane) fournies par la société Rubitherm GmbH et de 1’cau distillée.
La structure polymeére utilisée pour les paraffines et pour I’cau sont respectivement du
Styréne-Butadiéne-Styréne (SBS) et du Phytagel fournies par la société Sigma-Aldrich. Le
Tableau 1 présente les différents échantillons développes.

Elément a changement de phase | Matrice polymeére Désignation du MCP
Eau Phytagel GG 3
Rubitherm SBS RUB 15, RUB 20, RUB 25
n-Hexadécane SBS HEX 10

Tableau 1 — Différents MCPs et leur composition massique en polymere

L’élément fusible joue le rble de matériau de stockage thermique alors que le
polymere a pour mission de stabiliser le matériau composite final, c’est-a-dire de lui conférer
une structure solide quel que soit le niveau de température autour de la température de
transition. Le chiffre est relatif a la concentration massique en polymere dans le MCP (par
exemple, pour le RUB 15 : le matériau a une concentration massique de 15% en polymere).
L’aspect solide est d’autant plus fort que le taux de polymere est important.

2.1 Protocole de préparation

Les matériaux composites a base de paraffines ont été préparés en élevant dans un
premier temps la température des paraffines a 100°C, tout en les remuant a I’aide d’un
agitateur magnétique pendant 1h. Puis, le polymeére SBS a été rajouté dans cette solution a la
température de 100°C jusqu’a obtenir une solution homogeéne. Aprés refroidissement dans une
chambre froide, nous obtenons le matériau composite final. Plusieurs échantillons ont été
préparés, notés respectivement : RUB 15, RUB 20, RUB 25 et HEX 10.
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_ Ajout du Solution Matériau final
Rubitherm RT27 polymere SBS homogeéne
Chambre 20°C
1h froide
05000 —) —) —)
0 E500 S =
@) @)
100°C 100°C 100°C

Figure 1 - Protocole de préparation des MCPs a base de Rubitherm RT 27

Pour la préparation du GG 3 qui est une solution aqueuse sous forme de gel, nous
avons utilisé du polysaccharide soluble dans I’cau, aussi appelé gomme Gellane, et du citrate
de sodium, fournis par la société Sigma-Aldrich. Trois mg de poudre de gomme Gellane ont
été ajoutés et mélangés dans 100mL d’une solution de chlorure de calcium CaCl, de
concentration massique 1,1x1072 g.L™, porté & 85°C. Pour la rendre homogéne, cette solution
a été mélangée a I’aide d’un agitateur magnétique pendant 15mn. La préparation a été
effectuée a température ambiante.

2.2 Propriétés thermo-physiques

Les propriétés thermo-physiques de chacun de ces matériaux ont été mesurées. La
masse volumique a été obtenue par pesée a 1’aide d’une balance de précision de 0,05 mg. La
conductivité thermique des matériaux liquides a été mesurée par un capteur « Hot-disk » et
celle des matériaux solides par un conductimétre utilisant une méthode transitoire appelée
« tri-couche » [2]. L’écart type relatif dans la mesure des conductivités thermiques des
matériaux solides est de 1%. Pour I’estimation des conductivités thermiques des matériaux
liquides, les mesures s’étalent entre 0,03 W/m.K et 0,06 W/m.K.

Les propriétés thermo-physiques telles que la température de solidification Ts, la
température de fusion Tm, la chaleur latente L et la capacité calorifique Cp ont été obtenues par
calorimétrie via un calorimetre différentiel a balayage (instrument DSC). Le matériau de
référence utilisé pour la calibration est de I’Indium et la vitesse de programmation est de
1°C/mn. Les résultats obtenus sont présentés dans le Tableau 2.

. : : 5 (kg.m?) JWmLKD | Cp(kIkgtKY _
Echantillon | Ts("C) | Tn(°C) —Jide T Tiquide | solide | Tiquide | solide | liquide | = <K9™)
RUB 15 226 27 | 8569 | 776 | 028 | 019 | 198 | 2,03 1275
RUB 20 22 27 | 8563 | 790 | 026 | 018 | 39 23 100
RUB 25 215 27 | 8557 | 805 | 024 | 016 | 58 25 80
HEX 10 13.6 18 783 | 766 | 034 | 014 | 18 23 235

GG 3 0.1 07 | 917 | 10004 | 022 | 057 | 202 | 42 333

Tableau 2 - Propriétés thermo-physiques des MCPs développés
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Le Tableau 2 indique trois températures de fusion Tn différentes qui sont
respectivement de 27°C pour les MCPs a base de Rubitherm, de 18°C pour le MCP a base de
n-Hexadécane et de 0,7°C pour le gel aqueux.

Pour les échantillons RUB, on note qu’une augmentation du taux de polymérisation
entraine une diminution assez importante de la chaleur latente et une réduction de la
conductivité thermique. Un taux de polymérisation élevé conduit a une réduction de 1’élément
fusible ce qui a pour conséquence de diminuer la capacité de stockage. De plus, la
polymérisation entraine une rigidification de la structure du matériau ce qui a pour effet de
contraindre 1’agitation thermique. Les conductivités thermiques en phase solide sont
supérieures a celles en phase liquide. Cette différence est liée a la modification de la structure
de la paraffine lors du changement de phase.

A titre d’exemple, 1a Figure 2 présente les thermogrammes de fusion et solidification
du RUB 25 obtenus par calorimétrie différentielle, pour une vitesse programmée de 1°C/mn.

4

4 . . .
10 15 20 25 30 35 40

Figure 2 - Thermogrammes de la fusion/solidification du RUB 25

Ce thermogramme montre le décalage existant entre le processus de fusion et de
solidification, qui s’explique d’une part par la présence du polymeére qui €largit le spectre et
d’autre part par la composition de la paraffine qui n’est pas un produit pur. C’est d’ailleurs
pourquoi, les températures de solidification Ts de tous les MCPs étudiés ne sont pas égales a
Tm (cf. Tableau 2). La chaleur latente a été calculée par intégration numérique de 1’aire sous la
courbe. Les températures Tm, Ts et Te correspondent respectivement a la température de
fusion, de solidification et de fin de solidification du matériau.
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3 Propriétés mécaniques

Dans le cadre de ma thése, il est nécessaire de stabiliser mécaniquement les MCPs
aussi bien pour une utilisation liée a la batterie électrique qu’a la batterie thermique. Pour ce
faire, il est essentiel de caractériser leurs propriétés mécaniques.

Les propriétés mécaniques des MCPs ont été évaluées grace a deux techniques : une
technique rhéologique classique réalisée au moyen d’un rhéomeétre et une technique micro-
rhéologique basée sur la diffusion de traceurs browniens.

Dans cette partie, nous nous sommes intéressés spécifiguement aux MCPs a base de
Rubitherm, notés RUB parce qu’ils sont les seuls parmi les matériaux étudiés, a pouvoir jouer
le réle de régulateur thermique de la batterie électrique en raison de leur température de fusion
de 27°C, qui coincide avec la température de fonctionnement optimale de la batterie.

Nous rappellerons dans une premiére partie les principes généraux de rhéologie puis
nous présenterons et analyserons les résultats que nous avons obtenus sur les MCPs étudiés.

3.1 Caractérisation rhéologique

Les MCPs composés d’une matrice polymere sont des matériaux viscoélastiques. Ils
possedent des propriétés mecaniques a la fois élastiques et visqueuses. Pour caractériser ces
deux composantes, des tests en analyse oscillatoire appelée également analyse dynamique
sont couramment utilisés. Ils consistent a imposer a 1’échantillon un cisaillement oscillatoire
de frequence f donnée. La contrainte et la vitesse de cisaillement évoluent sinusoidalement au
cours du temps avec la méme fréquence mais présentent un déphasage 61’une par rapport a
’autre.

L’analyse de ces signaux de contrainte et de vitesse de cisaillement permet de définir
un certain nombre de grandeurs fondamentales en rhéologie dynamique comme le module de
conservation (ou élastique) G’ et le module de perte (ou visqueux) G”. D'illeurs, ces 2
modules sont liés par le déphasage da partir de la relation :

GN
tano =
G’ (1)

Ce déphasage a une valeur de 0° pour un solide purement élastique (G" = 0) et une
valeur de 90° pour un fluide purement visqueux (G'= 0). Si dest compris entre 0° et 45°, le
matériau est plus élastique que visqueux ; si o est compris entre 45° et 90°, c’est le contraire.

3.1.1 Protocole

Les mesures sont effectuées au moyen d’un rhéométre Physica MCR 500 (Anton
Paar). La géometrie utilisée est une géométrie cone-plan, de diamétre 50mm et d’angle au
cone 1°.
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Pour connaitre I’étendue du domaine linéaire, un test a balayage en contrainte a été
réalisé sur chaque échantillon. Une fréquence de 1Hz et une déformation ¢ de 1% imposées a
1’échantillon ont été choisies pour I’ensemble des essais de caractérisation en température.

Le module élastique G’ et le module visqueux G” de chaque échantillon ont été
étudiés en imposant des rampes linéaires en température de 1°C/mn sur une plage de
température allant de 20°C a 70°C. Le gradient de température était de 1°C/mn pour les
mesures de chauffage et de refroidissement.

3.1.2 Résultats

La Figure 3 présente le module viscoélastique en fonction de la température pour
différents taux de polymérisation de MCPs a base de Rubitherm RT27 (RUB 0, 15, 20 et 25).

0%

25 30 35 40 45 S50 55 60 65
()

Figure 3 — Module viscoélastique G’ et G’ des échantillons RUB 0, RUB 15, RUB 20, RUB 25 en fonction de
la température

Les 4 rhéogrammes montrent de maniére significative une variation abrupte des
modules élastique G’ et visqueux G”. Cette variation met en évidence le changement de
phase liquide-solide du matériau qui a lieu aux alentours de 27°C.

Au-dela de 27°C, les modules G et G" subissent une décroissance, indiquant que le
matériau devient liquide a mesure que la tempeérature augmente. On remarque que les courbes
de G’ etde G" se croisent pendant la décroissance. L’intersection s’effectue a la température
de transition gel-liquide du matériau, noteé T4. Cette temperature indique la limite entre
I’aspect gélifiant (solide) et I’aspect liquide du matériau. De ce fait :
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- Si27°C < T°C < Tg, alors G’ > G” : le matériau est de structure solide. Il est sous la
forme d’un gel

- siT°C>Tgalors G" > G": le matériau est de structure liquide.

Au ceceur de la maticre, cela s’explique par la rupture des liens physiques de la matrice
polymere a mesure que la température augmente. La rupture entraine alors la libération de la
paraffine qui était emprisonnée a I’intérieur de cette matrice. Par conséquent, la matrice
polymére SBS confére au matériau une structure gélifiante (solidifiante) sur une gamme de
température supérieure a 27°C.

Toutefois, la transition gel-liquide n’apparait pas pour les échantillons RUB 0 et RUB
25 puisqu’il n’y pas d’intersection entre les courbes des modules G’ et G”. Pour RUB 0, ce
constat est évident parce que la paraffine est pure. G” étant toujours supérieur a G’', le
matériau devient aussitét liquide a 27°C. Pour RUB 25, la transition gel-liquide existe mais se
fait au-dela de 65°C.

La Figure 4 illustre I’évolution de la température de changement de phase liquide-
solide Tm et de la température de transition gel-liquide T4 pour des MCPs & base de Rubitherm
27 pour différentes concentrations @ de polymeére SBS (0 a 30%).
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Figure 4 — Température de changement de phase liquide-solide Tm (bleu) et température de transition gel-

solide Tq (rouge) en fonction du taux de polymérisation @ des MCPs (RUBSs)

On s’apercoit que la température de transition gel-liquide Ty dépend linéairement du
taux de polymeérisation des MCPs et plus ce taux augmente, plus la température de transition
gel-liquide Tg est élevée. A titre d’exemple, le RUB 10 a une température de transition gel-
liquide Tq de 45°C pour une température de fusion Trm de 27°C.
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Pour conclure, ces études rhéologiques ont permis d’évaluer la température de
transition gel-liquide Tg du MCP a base de Rubitherm RT 27. Ce critére est fondamental dans
notre étude puisqu’il va nous permettre de déterminer la concentration en polymére du
matériau a utiliser, I’objectif étant de conserver une structure solide quelle que soit la
température de fonctionnement.

Dans le cadre de la régulation thermique de la batterie électrique, les MCPs a base de
Rubitherm RT 27 peuvent étre utilisés. L’enjeu est de choisir le bon taux de polymérisation
du MCP pour éviter les fuites au sein du systéme, tout en maintenant des propriétés thermo-
physiques optimales tels qu’une bonne conductivité et une chaleur latente élevée.

3.2 Caractérisation micro-rhéologique

La micro-rhéologie étudie le comportement viscoélastique des matériaux en observant
au microscope le mouvement irrégulier et aléatoire de particules dans le milieu, appelé aussi
mouvement Brownien. La micro-rheologie passive est une technique qui permet de calculer
les modules viscoélastiques d’un materiau & partir du déplacement quadratique moyen MSD
(Mean-Squared Dsiplacement) de sondes Browniennes. La trajectoire des sondes
micrométriques est mesurée par un logiciel de suivi de particules. A partir de ces trajectoires,
on calcule le MSD, puis les modules.

Notre étude vise principalement a étudier la trajectoire au sein des MCPs en fonction
du taux de polymérisation. La technique de micro-rhéologie et I’analyse du MSD de sondes
Browniennes seront exploitées pour faire des hypotheses sur les modes de transfert thermique
existants au sein des matériaux.

3.2.1 Protocole

Plusieurs expériences de micro-rhéologie passive ont été effectués sur des matériaux
composites a base de Rubitherm RT 27 avec différentes concentrations de polymere : 0, 1, 2,
4, 6 et 8% (RUB 0-8).

Des traceurs sous forme de particules de bille en latex de 0.994 um de diamétre ont été
incorporés dans les échantillons et leur trajectoire a été enregistrée a 1’aide d’une caméra
rapide (EoSens Mikroton) filmant a 100 images par seconde. Celle-ci est couplée a un
microscope inversé (Leica DM IRB) d’objectif 100x a immersion d’huile, maintenu a 32°C a
I’aide d’un anneau chauffant Bioptechs. La température de 1’échantillon est controlée a travers
I’huile d’immersion en contact avec I’objectif. Pour éviter des interactions entre les billes,
nous avons veillé a fabriquer des échantillons suffisamment dilués. Pour une analyse fiable,
on s’est également assuré que les billes observées soient éloignées des bords de 1’échantillon.
Sur le temps d’enregistrement, la sédimentation des billes peut étre considérée comme
négligeable.

Le logiciel de traitement d’image nous a permis d’observer les positions X(t) et y(t) des
billes de traceurs autour du plan focal de 1’objectif. Le déplacement quadratique moyen MSD
moyenné sur le temps ¢’ dont la formule s’écrit :
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Ar? (1) = ([x(E+) - x(OF +[yt+) - yt)*) .

avec t le temps de parcours ou lag time, a également été calculé pour chaque traceur ainsi que
pour des ensembles de plusieurs traceurs.

3.2.2 Résultats

La Figure 5a présente les déplacements a deux dimensions d’un traceur au sein de 2
matériaux : une paraffine pure (RUB 0) et un MCP avec une concentration massique de 8%
de polymere (RUB 8). La Figure 5b montre, sur une échelle beaucoup plus réduite, la
trajectoire du traceur se trouvant a 1I’intérieur du RUB 8 qui est imperceptible sur la Figure 5a.

3

2.5

Figure 5 - (a) Déplacement d'une particule de Latex au sein d'un RUB 0 et d'un RUB 8, a la méme échelle.
(b) Zoom sur le déplacement d'une particule a I'intérieur du RUB 8.

Si nous avons décidé de réduire 1’échelle d’un facteur 100 pour observer la trajectoire
de la particule au sein du RUB 8, ¢’est parce que celle-ci se déplace dans un espace beaucoup
plus restreint comparativement a celle se trouvant au sein de la paraffine pure. La raison vient
du fait que dans le RUB 8, la paraffine est emprisonnée dans la matrice polymere ce qui réduit
considérablement son espace. Par conséquent, nous pouvons faire 1’hypothése que plus la
concentration en polymere est élevée et plus les particules ont tendance a se déplacer dans un
espace restreint.
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La Figure 6 présente le déplacement quadratigue moyen MSD d’un ensemble de
traceurs de plusieurs échantillons RUB a différents taux de polymérisation (0 & 8%), sur une
échelle de temps logarithmique.
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Figure 6 - Déplacement quadratique moyen d’une particule de Latex (traceur) immergée dans des MCPs a
base de Rubitherm RT27 de différentes concentrations (0 a 8%), en fonction du lag time t.

Partant d’une paraffine pure sans ajout de polymere (RUB 0) pour laquelle le matériau
est un liquide visqueux apres 27°C, on remarque que le MCP développe de 1’élasticité a
mesure que la concentration en polymére augmente. D’ailleurs, ¢’est la forme d’évolution des
courbes de MSD qui renseigne sur le caractere visqueux ou élastique du matériau. En effet,
une courbe linéaire indique que le matériau est visqueux alors qu’une courbe en plateau
indique que le matériau est élastique. Ainsi, pour une gamme de température allant de 27 a
32°C, on peut considérer les échantillons :

- RUB 0 et RUB 2 : matériaux visqueux
- RUB 4 : matériau viscoélastique
- RUB 6 et 8 : matériaux élastiques

Au-dela d’une concentration de 6% de polymere, on observe que les courbes de MSD
sont similaires, dans la limite de la résolution du dispositif. Ce constat est d a la rigidité du
matériau qui rend a peine détectable le mouvement Brownien du traceur lors de
I’enregistrement.

Par conséquent, tous les résultats de cette partie viennent asseoir les conclusions
obtenues dans la partie macro-rhéologie, a savoir que la polymérisation permet une
rigidification du matériau. A cela s’ajoute une hypothese significative : lorsque le caractere
élastique du matériau prédomine, nous pouvons considérer que la convection thermique est
inhibée. Ainsi, le transfert thermique au sein du matériau est purement conductif. Ici dans
notre étude, pour une température de 32°C, la convection thermique est considérée comme
négligée au sein du RUB lorsque le taux de polymeérisation est supérieur a 6%.
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4 Modele phénoménologique

La durée compléte d’un phénomene de solidification s’avére une donnée importante
dans de nombreux procédes industriels, notamment dans I’optique d’optimiser un systéme
utilisant des MCPs. Dans le cadre du développement de la batterie thermique, ce critere
permettra d’évaluer la cinétique de solidification des MCPs qui composeront le systeme.

Dans cette partie, on se propose de présenter via une approche phénoménologique, une
corrélation permettant d’évaluer la durée compléte de solidification d’un échantillon de MCP
de taille finie. Une comparaison avec la solution analytique de Neumann est présentée afin de
valider I’hypothése d’un milieu semi-infini dans notre modele.

4.1 Dispositif et protocole expérimental

L’étude du processus de solidification de MCP a été réalisée au moyen du dispositif
d’essai schématisé Figure 7. Il est composé d’un échantillon de MCP sous forme d’un
parallélépipede rectangle d’épaisseur E = 1cm et d’une section de 0,25 cm? d’aire, entouré
d’une couche isolante de mousse de polyuréthane de 10cm d’épaisseur. Seule la face avant de
0,25 cm? est en contact avec le milieu ambiant. La présence de I’isolant permet de considérer
les transferts thermiques unidirectionnels au sein de 1’échantillon. Une sonde de température,
un thermocouple de type K, est placée sur la face opposée a celle en contact avec 1’air
ambiant, au centre de 1’échantillon comme indiqué sur la Figure 7.

ey
PPCM - \|(rvwpek & d=0.25mm)

Figure 7 - Schéma du dispositif d'essai

Les essais ont été réalisés en procédant au protocole expérimental suivant. Avant de
commencer chaque test, I’échantillon de MCP est maintenu a une température de T; = 32°C
dans une chambre climatique. Dées que cette condition est uniformément atteinte dans
I’échantillon, le dispositif d’essai est rapidement placé dans une autre enceinte climatique
régulée a différentes tempeératures Tr telles que Tr < Ti, dans I’optique d’enclencher un
processus de solidification au sein du matériau. L’évolution de la température est enregistrée
grace a un collecteur de données Graphtech GL220 avec une acquisition de 1s d’intervalle.
Tous les essais ont été effectués avec des échantillons de 100g. Plusieurs MCPs ont été
experimentés avec des taux de polymeérisation différents (RUB 15, 20 et 25 ; HEX 10 et GG
3). La face en contact avec ’air de I’enceinte climatique est placée, pour I’ensemble des
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experiences, dans des conditions de convection naturelle similaires. Chaque essai a été répéte
deux fois.

4.2 Description du modele

Tous les résultats de nos essais sont présentés en fonction d’une température
adimensionnee définie comme suit :

QZT—Tf ®)

La Figure 8 présente I’évolution de la température adimensionnée du RUB 25 en
fonction du temps pendant une phase de solidification avec comme température de chambre Tt
= 10°C. On note 6o la température adimensionnée du changement de phase définie comme
suit :

%=1 @

1 _?:. T T T
| O Experimental data
====theoretical model

0 50 100 150
t(mn)

Figure 8 - Thermogramme du RUB 25 en phase de solidification avec Tr=10°C

Dans un premier temps, la température décroit fortement sur I’intervalle de
température 1 - fo. Puis, elle se stabilise lors du changement de phase du MCP présentant un
pseudo-plateau pour de nouveau décroitre rapidement sur I’intervalle de température 6o,
jusqu’a atteindre la température de consigne imposée par 1’enceinte climatique Tr. Tous les
thermogrammes obtenus pour les différents échantillons présentent des courbes similaires a
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celle de la Figure 8. lls se différencient uniquement par la longueur du pseudo-plateau induite
par le changement de phase.

La durée de ce pseudo-plateau est d’autant plus grande que la concentration en
polymere est forte (échantillons RUB) et que 1’écart de température 6o imposé par 1’enceinte
climatique est faible. Pour un méme échantillon, un écart de tempeérature 6o plus faible
correspond & une température Tt plus élevee.

A titre d’exemple, la Figure 9 présente 1’évolution de la température 6 pour différentes
valeurs de 6o correspondant a différentes températures de chambre Tr.

1

09§
0.8
0.7
0.6

< 0.5

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
t(mn)

Figure 9 - Thermogrammes du RUB 25 pour Tr=0, 10, 15 et 20°C

Pour I’ensemble de nos expériences, on se propose de modéliser la température de tous
nos échantillons de MCPs testés par une expression phénoménologique de type :

t t

6:% e +p81-e " 1+tanh(a—lj

. (5)
dans laquelle apparaissent deux parametres « et £ et trois temps caractéristiques z1, 72 et 73 qui
sont directement liés au processus de solidification. Les temps caractéristiques 71 et 7> sont
représentatifs du refroidissement de 1’échantillon. Ils sont reliés aux variations de chaleur
sensible alors que le temps caractéristique z3 est relié a la chaleur latente.
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4.3 Parameétres du modele

La Figure 8 montre qu’un bon accord est obtenu entre les données expérimentales et
I’expression phénoménologique pour le RUB 25. Des résultats similaires ont été obtenus pour
tous les échantillons de MCPs.

Une analyse compléte de I’ensemble des données au moyen de 1’expression 5 montre
que le temps caractéristique 7> demeure constant pour les différentes expérimentations
réalisées sur les 5 échantillons de matériau, avec la méme condition limite (condition de
Neumann). Les résultats indiquent que 7> est indépendant a la fois de 1’écart de température 6o
et de la chaleur latente L. Cette grandeur qui caractérise la chaleur sensible échangée sur
I’intervalle de température 1 - 6o prend la valeur de 7> = 1.4 mn dans le cas de cette campagne
d’essais. L'influence de la condition limite par une modification du coefficient de transfert
convectif h n’a pas été étudiée lors de cette étude.

S’agissant du parameétre a, chaque MCP a sa valeur spécifique. On note a =2.5 pour
RUB 15, 20 et 25 ; a =4 pour HEX 10 et « =5.5 pour GG 3. Cela indique que a dépend de la
température de changement de phase du matériau. En revanche, il est indépendant de 1’écart
de température . La encore, l'influence de la condition limite n’a pas été étudiée.

Les variations du temps caractéristique 71 et de I’inverse du parameétre S sont
présentées sur la Figure 10 en fonction de 1’écart de température 6o.

T T T T 5
0 RUB 15
O RUB20 |, &
[J B RUB25 ’
O @ HEX 10
O~ A Acsz ¢
\\
N\ .
~ O 3.5
N N @)
N m 14+
[} D\ \\ 3 7]
N ® \\N\
. ~@_ A {2.5
N O r —29_1/3
N 1 — 0
Bg @0 19
~~.
.‘"" 1 -1/3 |
mAg | = 1.46, 15
L 1 1 1 1 1
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

o

Figure 10 - Variations des grandeurs 71 et 1/8 en fonction de &0 pour différents échantillons de MCPs
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D’aprés les données expérimentales, on peut approcher ces deux grandeurs par des
expressions phénomenologiques en loi de puissance telles que :

1

7, =26,°3 (6)
1 1
E - 1490 3 (7)

La Figure 10 présente un bon accord entre les corrélations et les résultats empiriques
obtenus pour les échantillons RUB 15, 20, 25 et GG 3. Ce constat semble un peu moins
évident pour 1’échantillon HEX 10 mais I’impact est négligeable sur son thermogramme en
température. Par conséquent, ces approches peuvent étre considérées comme convenables et
sont exploitables pour tout type de MCP.

Le temps caractéristique z3 est la principale grandeur qui affecte la longueur du
pseudo-plateau de changement de phase. Il montre une forte dépendance avec la chaleur
latente L du matériau et 1’écart de température 470 = Ts — T comme illustré sur la Figure 11.

50 T T T T T
\ O RUB 15
451 O @ RUB 20 -
\ Bl RUB 25
40 | 0 @ HEX 10
Y A GG3
_35rm ‘\ @ .
S \
E a0t v ]
s O
li” ~
25— ﬂ\\ . T
(| S S
20t -2 .
[} ~..-‘EI~-_ E\L:,
Pl A 7]
10 1 Il 1 1
0 5 10 15 20 25
ATy

Figure 11 - Variation de z3 en fonction de 4To

On peut corréler ce temps caractéristique z3 au temps correspondant a la fin du
changement de phase. Celui-ci a été défini comme étant le temps pour lequel la température
du matériau atteint la valeur de Tengset, Valeur obtenue lors de I’étude calorimétrique.
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La Figure 12 compare le temps 73 avec le temps t,, correspondant a la fin du
changement de phase, autrement dit lorsque T = Tendset.

50 T T T T T T T
/D’
40 .= -
Q-8
—~ 30} - e 1
g 8-
& 20l g8 |
& °
@ RUB 15
- A @ RUB 20
10 B RUB25
@ HEX 10
A GG3

O 1 1 1 1 1 1
0 20 40 60 80 100 120 140 160

Lsol (mn)

Figure 12 - Variation de 3 en fonction de tsol

On observe une relation linéaire entre ces deux temps caractéristiques qui montre que
la connaissance du temps 73 nous donne la valeur de la durée compléte de solidification. Ce
constat est moins évident pour I’échantillon GG 3. Néanmoins, les résultats indiquent que
cette corrélation est convenable et peut étre appliquée pour tous les MCPs a base de paraffine.

4.4 Comparaison avec la solution analytique de Neumann

Dans cette partie, on se propose de comparer la durée compléte de solidification des
échantillons de MCP de taille finie avec la solution analytique de Neumann. Le but est de
valider I’hypothése de notre étude qui consiste a considérer les transferts thermiques
unidirectionnels au sein du matériau.

Pour un milieu semi-infini, la durée compléte de solidification d’un MCP peut étre
obtenue au moyen de différentes approches analytiques. Un des pionniers fut Neumann qui,
en 1860, proposa une méthode de résolution analytique du probleme en géométrie 1D. Dans
ses travaux, le matériau est initialement a la température de changement de phase et la
convection dans la phase liquide est négligée comme dans notre étude.

Considérant des profils de température dans les phases liquide et solide sous la forme
de fonctions erreur (voir [3] pour plus de détail), le bilan thermique a I’interface solide-liquide
permet d’écrire 1’équation suivante :
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e 55)
————e%Foerf| —— | = Ste
(2vFo) 2+/Fo ®)

ou Ste=

Cp (T;-T)
L

at .
représente le nombre de Stefan et FO =7 le nombre de Fourier

avec a la diffusivité thermique du matériau, x la position du front de solidification au temps t,
Cp la chaleur specifique, L la chaleur latente, Ts la température de solidification et T, la

température imposée a la surface de 1’échantillon. La résolution montre que I’avancée du front
est proportionnelle a la racine carrée du temps tel que :

X(t) =C+/at (9)
avec C facteur de proportionnalité, fonction du nombre de Stefan Ste. La méthode de

Neumann fut par la suite généralisée [3] pour différentes conditions initiales et limites.

En prenant comme échelle de temps le groupement E?/a, on définit une durée de
solidification adimensionnée a partir du nombre de Fourier Foso sous la forme :

_ At
Fo,, = ESS (10)

avec E I’épaisseur de I’échantillon et tso la durée de solidification.

La Figure 13 présente les variations du nombre de Fourier Foso en fonction du nombre
de Stefan Ste pour x = E. Les données expérimentales sont comparées a la solution analytique
de Neumann par application de la formule 8.

12 T T T T T
E" @ RUB 15
O RUB 20
10 @ RUB25
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— \
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at } S :
1=
2r TN- L - O _
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O 1 1 1 1 1
0 0.1 0.2 0.3 04 0.5 0.6

Sie

Figure 13 - Variations de Foso représentatif de la durée de solidification des MCPs en fonction de Ste
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On observe une décroissance avec une pente plus prononcée pour les faibles Ste que
pour les forts Ste. La courbe issue de la solution de Neumann présente un bon accord avec les
données expérimentales, ce qui permet d’affirmer que notre systéme peut étre considéré
comme un milieu semi-infini. De ce fait, notre hypothese selon laquelle les transferts
thermiques sont unidirectionnels au sein du matériau est valide.

La dépendance de la durée Foso avec le nombre de Stefan Ste se traduit par une
expression empirique de la forme :

FO :1+; (11)

Celle-ci est similaire aux expressions proposees par Charach & Zoglin [4] et Charach & Kahn
[5] dans le développement d’une modélisation qui combine la méthode du bilan intégral et la
théorie de perturbation variable dans le temps. Ce type d’expression avec dépendance en
1/Ste a également éeté obtenu pour une solidification en géométrie cylindrique pour plusieurs
types de conditions aux limites [2], [6]-[8].
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5 Conclusion

La durée de solidification d’'un MCP de taille finie n’admet aucune solution
analytique. Le présent chapitre propose une expression phénomeénologique qui modélise
I’évolution de la température d’un MCP en phase de solidification.

Deux paraffines et de I’eau distillée ont été utilisées en tant qu’éléments fusibles a
changement de phase :

- Paraffine RT 27 de temperature de fusion 27°C
- Paraffine n-Hexadécane de température de fusion 18°C
- Gel aqueux de température de fusion 0.7°C

Tous ont été emprisonnés dans des matrices polymeéres avec différents taux de polymérisation
pour former des MCPs.

L’expression phénoménologique a été comparée avec la solution analytique de
Neumann. Elle présente un bon accord, ce qui permet de valider I’hypothése d’un milieu
semi-infini pour notre modele.

Les propriétés mecaniques des MCPs & base de Rubitherm RT 27 ont été caractérisées
par des mesures rhéologiques et micro-rhéologiques. La température de transition gel-liquide
Ty du matériau est d’autant plus élevée (supérieure a 27°C) que la concentration massique du
polymere est forte. De plus, le transfert thermique au sein de ce MCP peut étre considéré
comme purement conductif lorsque son caractére élastique prédomine.
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Annexes : Eléments de rhéologie

On considére un fluide placé entre 2 plaques paralléles distantes de L. La contrainte
de cisaillement appliquée sur le fluide est définie comme suit :

o=3 (12)

>

Figure 14 — Schéma de principe d’une expérience de rhéologie

e Le taux de deformation du matériau est défini comme étant le rapport :

_ M
L

& (13)

e On appelle taux de cisaillement (ou vitesse de déformation) du fluide, la dérivée
temporelle de ¢ qui est définie par :

&= = n , pour L tres petit (14)

En rhéologie, la loi fondamentale a retenir est que o(z) dépend de &(¢). Nous allons

exprimer les contraintes de cisaillement o(?) pour les 3 différents cas de rhéologie : fluide
Newtonien (ou visqueux), solide élastique et fluide complexe (ou viscoélastique).

Pour un fluide visqueux :
Qvisqueux(t) = ﬂg(t) (15)
avec n la viscosité dynamique du fluide

- Pour le cas du solide élastique de Hooke :
Jélastique(t) = Gog(t) (16)

avec Go le module d’¢élasticité. Ce cas ne décrit pas un fluide mais un solide qui se déforme
sous I’action d’une contrainte.

64



Chapitre Il. Approche phénoménologique de la solidification de MCPs

En régime oscillatoire, on utilise des fonctions complexes pour exprimer nos relations
et le taux de déformation devient :

£(t) = &' (17)

Ainsi, les deux cas précédents s’écrivent :
T uisquent) = 101 £(1) (18)
O srasiique(t) = Go £(1) (19)

Dans le cas du fluide complexe, le lien de causalité entre la contrainte de cisaillement et le
taux de déformation est respecté selon la formule suivante de Squires et Mason [9] :

O-visco—élastique(t) = J‘Gr (t - U)é(U)dU (20)

avec Gr(t) le module de relaxation des contraintes

En passant en notation complexe et en appliquant le changement de variable x =t - u, cela
devient :

& s snsine®) = iwg(t)fg (x)e“dx e
Ainsi,
G siseo atasique @) = 100G, ()£ ()
= G(w)e(w) (22)

avec ér (w) la transformée de Fourier de G,

Et,
G(w) =G'(w) +iG"(w) 23)

avec G'(@) le module élastique, G"(@)le module visqueux et G(w) le module
viscoélastique du fluide

Un matériau viscoélastique est dit de structure solide lorsque le module élastique G’
est prépondérant, a savoir G’ >>G" . A I'inverse, il est dit de structure liquide lorsque le
module visqueux G"” est prépondérant, a savoir G” >> G'.
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Chapitre 1ll. Transfert thermique au sein d’un lit fixe de particules de MCP : étude
expérimentale

1 Introduction

Dans I’optique de maintenir I’autonomie du véhicule électrique en période hivernale
tout en assurant le chauffage de 1’habitacle, la solution envisagée est d’installer une batterie
thermique.

L’objectif de ce chapitre porte sur la réalisation et I’étude dynamique d’un prototype
de batterie thermique telle qu’il est défini dans le projet VEGETO (Véhicule Electrique :
Gestion Energétique et Thermique Optimisée). Celle-ci devra renfermer du MCP d’origine
végétale sous forme de particules millimétriques. Le point de fusion visée du matériau est de
70°C.

La fabrication de ces particules a été confiée a la société MCI technologies, partenaire
du projet. Les MCPs développés se sont avérés incompatibles avec le fluide caloporteur (eau
glycolée) puisqu’elles se dégradent des les premiers cyclages thermigques. Compte-tenu de ce
probleme technique, 1’étude de faisabilité a été menée sur un autre MCP a base de Rubitherm
RT 27.

Dans un premier temps, nous allons présenter le cahier des charges qui nous servira de
socle pour dimensionner notre circuit de chauffage. Puis, nous procéderons au descriptif de
notre montage accompagné de ses différents éléments et des outils de mesure. Enfin, nous
analyserons les résultats obtenus a travers nos expérimentations.
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2 Schéma de principe - Dimensionnement

Dans le cadre du projet VEGETO, un cahier des charges a été établi. Celui-ci stipule
que le circuit doit s’adapter a une tempeérature extérieure allant de -18°C a 5°C. L’air insufflé
dans I’habitacle doit avoir une température moyenne de 45°C et son débit massique, suivant le
réglage du conducteur, peut varier entre 150 kg/h et 300 kg/h. De plus, le débit du fluide
caloporteur circulant dans le circuit sera compris entre 100 kg/h et 1000 kg/h.

A partir de ces données, nous avons dimensionné le circuit pour I’utilisation d’un
MCP a haut point de fusion (70°C) puisque in fine, la batterie thermique sera composée de ce
type de matériau. On supposera que le fluide caloporteur quitte la batterie thermique en phase
de déstockage a une température de 70°C.

Les Figures 1 et 2 illustrent le fonctionnement du circuit de chauffage au sein du
véhicule électrique en phase de charge et de décharge thermique.

Echangeur
air-eau

Débitmetre @ e —————— Vannes

Batterie
Thermique

Résistances
électriques

Figure 1 - Schéma de fonctionnement - charge thermique

Lorsque le véhicule est éteint et branché au réseau électrique, la charge thermique
s’opere en actionnant une boucle fermée comprenant une résistance électrique, une pompe et
une batterie thermique (aussi appelée accumulateur de chaleur) comme schématisé Figure 1.
A son passage au niveau de la résistance électrique, le fluide caloporteur récupére la chaleur
générée puis la transfére a la batterie thermique en percolant son lit de particules.
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150 — 300 kg/h

Air extérieur Habitacle
-18°C-5°C 45°C

:

—><—

Figure 2 - Schéma de fonctionnement - décharge thermique

La décharge thermique s’opére pendant I’utilisation du Vvéhicule. La mise en
fonctionnement du chauffage dans 1’habitacle ouvre les vannes de la 2"% boucle qui comprend
I’échangeur air-fluide. Pendant la décharge thermique, le fluide caloporteur récupere la
chaleur emmagasinée dans la batterie et la transfére a I’habitacle au moyen de 1’échangeur,
comme illustré dans la Figure 2. Lorsque la batterie est déchargée, les résistances électriques
se mettent en fonctionnement et servent de sources de chaleur de substitution.

Prenant en considération les valeurs du cahier des charges, nous évaluons la puissance
de I’échangeur air-fluide a 1’aide du bilan thermique coté air. Celui-ci s’écrit :
I:)éch = maiGCair (Tin _Text) 1)

avec Cpair = 1 kJ/kg.K et Tin = 45°C.
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La Figure 3 montre I’évolution de la puissance Pech (en kW) de I’échangeur en
fonction de la température extérieure Tex de 1’air pour différents débits massiques de 1’air
m

air *

Hgir = 150kg. b1
gy = 200kg.h
— Mgy = 250]{:g.h_1
iy = 300kg.h

1 1 1

-15 -10 -5 0 5
Tewt(oc)

Figure 3 — Puissance de I’échangeur air-fluide en fonction de la température extérieure

Pour différentes valeurs de débits explorés allant de 150kg/h a 300 kg/h, les courbes
de puissance échangée Pech évoluent de maniére linéairement décroissante avec la température
extérieure. Cette puissance est d’autant plus élevée que le débit est important. Dans ces
conditions, la gamme de puissance de 1’échangeur Pech Se situe aux alentours de [1,7 — 5,3]
kKW.

3 Dispositif expérimental

Les particules de MCPs prévues dans le projet initial n’étant pas disponibles lors de
nos expérimentations, notre choix s’est porté sur un autre type de MCP qui présente un point
de fusion beaucoup plus bas et dont nous connaissons les propriétés thermo-physiques. Le
principe de fonctionnement reste le méme ; seules les températures de fonctionnement en
stockage et déstockage sont modifiées pour étre adapté au matériau choisi. La gamme de
débits explorés respectera celui du cahier des charges.

3.1 Le MCP

Le matériau que nous avons sélectionné est le Rubitherm RT 27, qui fait ’objet des
études présentées dans la chapitre 11. Celui-ci a été emprisonné dans une matrice polymere
pour former un MCP composite avec un taux de polymérisation de 10%. La structure
polymere utilisée est du Styréne-Butadiéne-Styréne (SBS). Ainsi le matériau qui sert de
support de stockage de chaleur a I’intérieur de la batterie thermique est du RUB 10. Son
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protocole de préparation a été résumé dans la chapitre Il - section 2.1. Apres fabrication du
matériau RUB 10, celui-ci sera introduit a chaud dans des billes hermétiques dont les
caractéristiques et le protocole seront détaillés par la suite.

La Figure 4 présente les thermogrammes de fusion et de solidification du RUB 10
obtenus par calorimétrie pour une vitesse calorimétrique de 0,5°C/mn.

80 T T T T
— fusion
—solidi fication

20 22 24 26 28 30
T(°C)

Figure 4 - Thermogrammes calorimétriques de la fusion/solidification du RUB 10

Les propriétés thermo-physiques de cet échantillon telles que la masse volumique, la
conductivité thermique et les propriétés thermodynamiques ont été mesurées avec les mémes
instruments et en suivant le méme protocole que ceux utilisés et présentés dans le chapitre 11 -
section 2.2.

Propriétés thermodynamiques Propriétés physiques
Tn=27°C ps=857 kg.m?3

Cps = 3,26 ki.kgt.K™ p1= 760 kg.m™3
Cpi=2,64 klkgt.K? As=0,3W.mlK?
Liat = 141 kl kg™ A1=0,195 W.mL K

Comme nous I’avons vu dans le chapitre Il, la structure polymére permet de conférer
un aspect solidifiant (gélifiant) au matériau final pour une température supérieure a la
température de fusion de 27°C. Ainsi, elle permet de donner au MCP une certaine stabilité
mécanique permettant d’éviter d’éventuelles fuites lorsque la paraffine passe de 1’état solide a
I’état liquide.
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Pour la charge de la batterie, nous avons opté pour une température d’entrée du fluide
de 45°C. C’est la raison pour laquelle le MCP que nous utilisons comme matériau de
remplissage est du RUB 10 (composé de 10% de polymere) car sa température de transition
gel-liquide Ty est de 45°C, ce qui signifie que le matériau gardera une structure solide quelle
que soit la température du systeme.

De plus, les transferts thermiques pourront étre considérés comme purement
conductifs au sein des billes, ce qui permettra de négliger la convection dans notre simulation
numeérique (cf. chapitre V).

3.2 Fluide caloporteur

Le fluide caloporteur qui traversera la batterie et le circuit du dispositif sera de 1’eau
glycolée a 50%, c’est-a-dire composée de 50% d’eau et de 50% d’éthyléne glycol.

L'eau glycolée est généralement utilisée dans les installations frigorifiques et les
circuits de chauffage ou le risque de gel est présent. Rajouté a I’eau, le glycol permet
d’empécher le gel dans I’installation. La Figure 5 illustre 1’évolution du point de solidification
de I’eau glycolée en fonction du taux volumique d’éthyléne-glycol.

’ \ )
-10 \ 14
O .
§ 20 -
@
|
3 -30 -22
o
2 a0 -40
£
2
-50 -58
-60 1 -76

0 10 20 30 40 50 60 70 80 a0 100

Ethylene-glycol volume (%)

Figure 5 - Evolution du point de solidification de I'eau glycolée 50%

Pour une eau glycolée a 50%, on remarque que la température du point de
solidification se situe a -38°C. Etant donné que notre dispositif est une installation congue
pour les véhicules, cette température limite semble largement acceptable pour éviter le gel.

3.3 Descriptif du montage

Le banc d’essais utilisé pour les expérimentations a ét€ congu pour reproduire les
conditions de pression, de débit et de température rencontrées dans les boucles de chauffage
d’un véhicule. 1l permet de tester dans des conditions réelles plusieurs prototypes de batteries
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thermiques. Les données permettront par ailleurs de valider des modeles numériques
développés pour optimiser les performances de ces batteries.

3.3.1 Schéma synoptique du dispositif

Le banc d’essais se compose de deux cuves remplies d’eau glycolée 50 % avec deux
niveaux de tempeératures différents. La Figure 6 est une représentation schématique du banc
d’essai sur laquelle on peut voir I’emplacement des vannes, de la pompe et du débitmetre.

Batterie
Thermique

Débitmeétre

O

>'<®><

I Vannes

Vanne3 Pompe
voies  centrifuge

Figure 6 — Schéma synoptique du banc d'essai

Le banc d’essai a la capacité de fournir rapidement du fluide caloporteur a différentes
températures. Des cuves de grande taille sont utilisées pour faire tampon lorsqu’une
charge/décharge thermique importante est imposée. En paralléle, la régulation thermique
chaud/froid des cuves est assurée par des thermorégulateurs permettant de réchauffer/refroidir
le fluide de chaque réservoir.

Les caractéristiques techniques des différents éléments du banc d’essai sont les
suivantes :

e Cuve de fluide chaud (respectivement froid) de 300L (resp. 450L) a température
contr6lée par thermorégulateur (resp. refroidisseur)

77



Osipian Rémy — These de doctorat - 2018

e Thermorégulateurs (cf. Figure 7)

Le thermorégulateur de marque « Tool-Temp » permet grace a un thermoplongeur de
12 kW de chauffer le fluide jusqu'a 140°C. Le thermorégulateur est aussi équipé d’un
échangeur a plaques qui permet de refroidir la cuve par le réseau d’eau de la ville en cas de
besoin.

e Refroidisseur a circulation

Un refroidisseur a circulation de marque «Julabo » peut fournir une puissance
frigorifique allant jusqu’a 4,3 KW pour refroidir le fluide caloporteur. Sa plage de température
se situe entre -20°C et 40°C.

e Pompe centrifuge

La pompe centrifuge de marque « Salmson » dispose de plusieurs vitesses et permet de
fournir des débits allant de 100 L/h a 500 L/h (environ 100 kg/h a 500 kg/h) en fonction des
conditions opératoires.

e Vanne 3 voies

La vanne 3 voies de marque « Siemens » est placée en sortie des cuves et avant la
pompe. Elle permet d’alterner le passage du fluide chaud/froid en provenance des cuves, en
fonction des besoins. Elle permet également de mélanger les débits chaud et froid.

e Bypass

Le by-pass est une branche du circuit qui contourne I’accumulateur de chaleur. Il est
équipé d’une vanne de précision. Il permet de réduire le débit dans 1’accumulateur de chaleur
en le court-circuitant, lorsque cela est nécessaire.

La Figure 7 montre le banc d’essais tel qu’il a été congu. On peut y voir tous les
éléments y compris la batterie thermique, élément central. Un ordinateur et une plateforme de
mesure permettent de piloter les vannes et les thermorégulateurs mais également d’enregistrer
I’acquisition des données tels que le débit, les pertes de charges et les températures au sein de
la batterie.
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Batterie thermique

Cuve froide
Thermorégulateurs
Débitmetre
Capteur de
pression
Cuve chaude
Bypass
Controleur de
Pompe

pression

Vannes 3 voies

Figure 7 - Photo du banc d'essai avec batterie thermique

3.3.2 Colonne de stockage

La colonne de stockage représente 1’élément central du banc d’essai. La Figure 8
présente une photographie de la colonne non-isolée. Elle est constituée d’un lit fixe de billes
remplies de RUB 10, réparties aléatoirement. Placée a la verticale, la colonne de stockage sera
traversée par de I’eau glycolée du bas vers le haut, aussi bien pour la phase de charge que de
décharge thermique. Deux zones de distribution situées en bas et en haut de la colonne
assureront une répartition homogene du fluide et une vitesse d’écoulement uniforme de part et
d’autre de la batterie. Des disques métalliques composés de plusieurs trous jouent le role de
filtres-diffuseurs qui maintiennent le lit de billes au milieu de la colonne, comme illustré sur
la Figure 8.

La colonne de stockage est un cylindre en plexiglas de diamétre extérieur 20 cm,
d’épaisseur de paroi 0,5 cm et de hauteur 22 cm. Elle est isolée par une multicouche d’aérogel
de conductivité thermique 0,014W/m.K et d’épaisseur 2 cm (non représentée sur la Figure 8).
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Figure 8 - Photo de la colonne de stockage

Les billes sont des particules sphériques faites en polypropyléne. Elles ont un diamétre
extérieur de 20 mm avec une paroi moyenne de 1 mm. Le lit fixe, de hauteur 11,2 cm, occupe
un volume de 3,2 L au sein de la batterie et est compose de 438 billes. Le poids total des billes
remplissant la batterie est de 1,43 kg. Sans prendre en compte la paroi des billes, le poids total
du MCP s’¢éleve a 0,96 kg. La géométrie sphérique des particules a été choisie car elle permet
d’optimiser les transferts thermiques au passage du fluide caloporteur a travers le lit (cf. chap.
IV paragr. 2.3).

La porosité du lit au sein de I’accumulateur de chaleur a été calculée grace a la
formule suivante :

e—1— Vi _ 1— 4rite N yite ,
Vii 3R°H; )

avec V le volume, Npiie le nombre de billes composant le lit, rine le rayon d’une bille, R le
rayon de la batterie et Hiit la hauteur du lit. Ainsi, la porosité est égale a 0,42.

Le RUB 10 est injecté a chaud sous forme liquide dans chacune des billes au moyen
d’une seringue. On prend ensuite le soin de refermer le trou en appliquant une source de
chaleur a haute temperature (350°C) sur sa surface pour faire fondre la paroi en
polypropylene. Afin de s’assurer que les billes sont bien étanches, nous les avons toutes
placées dans une étuve a 80°C pendant 30 mn. Le volume occupé par le MCP liquide a
I’intérieur des billes est d’environ 95%. En raison de la rétraction volumique lors de la
solidification, le volume occupé du MCP solide passe a 90% environ. Rappelons que le RUB
10 a une chaleur latente de 141 kJ.kg. Par conséquent, prenant uniquement en considération
la chaleur latente du matériau, la capacité calorifique de la batterie est de 135 kJ, soit 38 Wh.
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Nous avons également expérimenté la tenue mécanique d’une bille de MCP immergée
dans de I’eau glycolée a 50%. Le but a été de se rapprocher des conditions réelles d’utilisation
de la batterie afin d’observer la compatibilité entre I’eau glycolée et le polypropyléne. Pour ce
faire, nous avons placé une bille de RUB 10 dans une boule a thé que nous avons plongé dans
de I’eau glycolée a I’intérieur d’un bocal. Nous avons ensuite placé ce bocal dans une étuve a
65°C pendant 2h. Cette expérimentation a été réalisée plusieurs fois. Apres avoir observé
aucune dégradation et aucun changement, nous avons conclu que I’cau glycolée et le
polypropylene étaient bien compatibles dans ces conditions.

3.4 Capteurs de mesure

Pour pouvoir relever les données de toutes nos différentes expérimentations liées a
notre banc d’essais, nous avons utilisé plusieurs capteurs de mesure avec les caractéristiques
suivantes :

- Un débitmétre de marque « Endress+Hauser » possédant une gamme de mesure
variant de 3,6 dm®h a 600 m®h d’incertitude 0,5%

- Un capteur de pression différentiel de marque « Endress+Hauser » possédant une
gamme de mesure allant de 10 mbar a 40 bar d’incertitude 0,1%.

- Des thermocouples de type K de diamétre 0,5 mm et d’incertitude 0,5 K

- Une carte d’acquisition reliée & un ordinateur de marque « National Instruments »

Le capteur de pression différentielle permet de mesurer les pertes de charges au sein
de la batterie, c’est-a-dire la somme des pertes de charges linéaires et singulieres causées par
le lit de billes. Dans notre dispositif, il est implanté a I’entrée et la sortie du lit de billes afin
d’évaluer la différence AP entre la pression d’entrée et la pression de sortie de la colonne.

Concernant I’implantation des sondes de températures, dix thermocouples ont été
placés a différents endroits pertinents au sein de la colonne afin de relever la température du
fluide et du MCP. Pour le fluide, nous les avons placés sur un squelette maintenu fixe a
I’intérieur de la colonne et pour le MCP, nous les avons placés a ’intérieur des billes pour
évaluer le gradient thermique. La disposition des thermocouples est présentée dans le schéma
Figure 9 :
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Figure 9 - Disposition des thermocouples au sein de la colonne thermique (échelle & ne pas considérer)

Les thermocouples 1 a 4 relevent la température du fluide caloporteur tandis que les
thermocouples 5 a 10 relévent les températures du MCP a I’intérieur des billes qui sont placés
respectivement en entrée, au milieu et en sortie de la batterie. Leur position est évaluée a
partir d’un axe vertical Y dont I’origine est située en bas du lit de particules. En hauteur
adimensionnée, les billes se situent respectivement a Y=0,09 en entrée, Y=0,52 au milieu et
Y=0,91 en sortie. A noter que le thermocouple 9 est placé sur la paroi de la bille.

La carte d’acquisition récupére toutes les données provenant des appareils de mesure
et les transmet vers un ordinateur pour I’enregistrement des données. Le temps d’acquisition
est fixé a 1s.

4 Protocole et résultats

Avant d’entamer un cycle d’expériences de charge/décharge thermique, nous prenons
le soin de réguler les températures des cuves. Pour ce faire, nous mettons en fonctionnement
les thermorégulateurs de maniere a ce que le fluide atteigne la température de consigne et que
celle-ci soit uniforme dans toute la cuve. Cette opération dure 30 mn environ. Les
températures de référence sont de 45°C dans la cuve chaude et de 15°C dans la cuve froide.
C’est ensuite que nous mettons en marche le circuit.

La mise en marche s’effectue dans un premier temps par un « amorgage » du dispositif
en réalisant une charge suivi d’une décharge thermique complete. Ensuite, nous lancons le
cycle d’expériences en opérant a 1I’enregistrement des données.
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4.1 Stockage/Déstockage

La Figure 10 présente 1’évolution de la température du MCP en phase de stockage a
différents endroits au sein de la batterie en fonction du temps, et pour différents débits. Les
numéros adjoints aux courbes correspondent aux thermocouples schématisés sur la Figure 9.
La courbe bleue en pointillés représente la température du fluide caloporteur en entrée de la
batterie.
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Figure 10 - Evolution de la température du MCP en phase de stockage pour des débits de a)115 L/h; b)250
L/h; ¢)450 L/h

La température initiale du MCP est définie comme étant la température du MCP au
temps t=0. Ici, elle est de 15°C et la charge s’effectue a 45°C.

Les 3 courbes de température du MCP sont similaires en ce sens qu’elles subissent la
méme forme d’évolution. Celle-ci se fait en 3 étapes. Dans un premier temps, la température
croit normalement sur I’intervalle [15°C — 22°C] résultant du stockage du MCP solide par
chaleur sensible. Puis, cette croissance diminue un peu et se stabilise présentant un pseudo-
plateau. Cette 2°™ étape est la conséquence de la fusion du MCP qui est représentative du
stockage par chaleur latente autour de 27°C. Enfin, au terme du changement de phase, la
courbe de température subit une croissance abrupte jusqu’a atteindre la température de
consigne de 45°C. Cette 3°™ étape résulte du stockage par chaleur sensible du MCP liquide.
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On peut noter que 1’ordre d’évolution des courbes de température du MCP est
cohérent puisque le stockage thermique des billes se trouvant en entrée de la colonne
s’effectue avant celui des billes se trouvant au milieu qui lui-méme s’effectue avant celui des
billes se trouvant en sortie. On remarque que les 3 courbes évoluent plus rapidement & mesure
que le débit du fluide caloporteur augmente. Ceci s’explique par une augmentation de la
valeur du coefficient de transfert convectif hs entre le fluide et les billes, ce qui a pour

conséquence d’optimiser les échanges thermiques.

Dans I’optique de rendre perceptible 1’évolution du stockage de I’énergie au sein de la
batterie, nous avons calculé la grandeur Lo correspondant au ratio entre 1’enthalpie latente
emmagasinée localement a différentes hauteurs du lit (entrée, milieu et sortie) au temps t et la
chaleur latente du matériau. Ce ratio dépend du temps et se calcule selon la formule suivante :

()
1
L= [ CPUGT ~Chy (T () =Ty <100 3

lat T

onset

avec Liat la chaleur latente du RUB 10 et Tonsetm = 20,7 °C correspondant a la température du
début de fusion. Lorsque T(t) atteint Tendsetm = 27,6°C correspondant a la température de fin
du fusion, alors Lo est égale a 100%. La capacité calorifigue massique moyenne du

matériau Cpmoy est défini d’aprés la formule suivante :

Cps +Cp|

5 @)

Cpmoy =

Les courbes représentant Lo sont illustrées sur la Figure 11. Le débit du fluide est de
250 L/h, la température initiale du lit est de 15°C et la charge s’effectue a 45°C.
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Figure 11 — Evolution de ’enthalpie latente (en %) emmagasinée lors d’une charge thermique
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Les 3 courbes (en traits pointillés) ont des évolutions equivalentes en ce sens que leur
croissance s’intensifie a mesure que le temps augmente. Cette intensification est d’ailleurs
significative a partir de 50%. La courbe noire, en trait plein, est une estimation de 1’évolution
de Ly moyenne stockée dans la batterie. D’aprés la Figure 11, Ly, moyenne atteint 100% a
t=700s, ce qui signifie que la chaleur latente est entierement stockée dans la batterie.

La Figure 12 présente 1’évolution de la température du MCP en phase de déstockage a
différents endroits au sein de la batterie en fonction du temps, et pour différents débits. La
température initiale du lit est de 45°C et la décharge s’effectue a 15°C.
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Figure 12 - Evolution de la température du MCP en phase de déstockage pour des débits de a)130 L/h; b)250
L/h; c)450 L/h

Comme pour le stockage, le déstockage thermique s’effectue en 3 étapes. Tout
d’abord, la tempeérature du MCP commence par décroitre fortement sur I’intervalle [45°C —
26°C]. Puis, elle se stabilise lors de la solidification du MCP présentant cette fois-ci un
plateau apparent avec une plus grande longueur, comparativement au stockage. Enfin, elle
décroit de nouveau fortement jusqu’a atteindre la température de consigne.

On suppose que le plateau a une plus grande longueur pour deux raisons. La premiere
est le flux échangé entre le fluide et le MCP qui est moins élevé lors de la décharge, puisque
la différence entre la température de changement de phase (27°C) et la température de
consigne (15°C) est de 12°C alors qu’elle est de 18°C lors de la charge. La deuxieme raison
est la rétraction volumique du RUB 10 lors de la décharge qui engendre des zones inoccupées

85



Osipian Rémy — These de doctorat - 2018

dans les billes entrainant une résistance thermique de conduction. Par conséquent, la longueur
du plateau est causée par des transferts thermiques plus faibles en phase de déstockage.

On peut également noter que la surfusion est quasi inexistante quel que soit le débit
d’entrée, principalement en raison de la nature du MCP qui, rappelons-le, est une paraffine
mélangée a une matrice polymere.

4.2 Influence du débit

On souhaite étudier 1’influence du débit sur 1’évolution de la température du MCP au
sein de la batterie en phase de stockage et déstockage.

La Figure 13 présente les profils de température du MCP (thermocouple n°10) en
phase de stockage en sortie de la batterie en fonction du temps, et pour différents débits.
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Figure 13 — Evolution de la température du MCP en sortie de la batterie — phase de stockage

Les 3 courbes évoluent de la méme maniére ; seule leur vitesse de progression differe.
On peut noter que plus le débit du fluide augmente et plus 1’évolution de la température du
MCP est rapide, autrement dit, la charge thermique s’effectue plus vite. Ce constat semble
instinctif puisque les transferts thermiques s’effectuent plus rapidement lorsque le debit
augmente. Ce qui I’est moins en revanche, est qu’une augmentation importante du débit
n’implique pas nécessairement un effet significatif sur le temps de charge. D’ailleurs, ceci
nous incite a penser qu’il y aurait certainement une valeur de débit limite, au-dela de laquelle
le temps de charge ne diminuerait plus.
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La Figure 14 présente les profils de température du MCP en phase de déstockage en
sortie de la batterie en fonction du temps, et pour différents débits.
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Figure 14 - Evolution de la T°C du MCP en sortie de la batterie en fonction du temps — phase de déstockage

Comme vu précédemment, la décharge thermique s’effectue plus rapidement a mesure
que le débit augmente mais que son impact n’est pas significatif pour des débits importants.
On peut également noter que pour les 3 courbes le plateau se forme a la méme température, a

savoir 26°C.

4.3 Influence de la température d’entrée du fluide

Cette partie vise a évaluer I’influence de la température d’entrée du fluide caloporteur
sur le stockage thermique. La Figure 15 illustre 1’évolution de la température du MCP en
sortie de la colonne en fonction du temps lors d’une charge thermique, pour un débit de

250L/h.
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Figure 15 - Thermogrammes du MCP en sortie de colonne lors d’une charge thermique pour différentes T°C
d'entrée du fluide

La température initiale pour les 3 expériences est de 15°C et la température d’entrée
du fluide caloporteur est représentée par les courbes bleues en trait pointillés.

On remarque assez clairement que la longueur du pseudo-plateau diminue a mesure
que la température d’entrée du fluide augmente, signifiant que la charge thermique s’effectue
plus rapidement. Ceci s’explique par une augmentation des transferts thermiques due a une
différence de température plus élevée entre le fluide et le MCP. De plus, on s’apergoit qu’une
augmentation de la température d’entrée du fluide induit, & la fin du changement de phase,
une croissance plus abrupte avant d’atteindre la température de consigne.

Par ailleurs, on observe sur la Figure 15 un phénomene assez singulier, au niveau du
pseudo-plateau qui se manifeste par une brusque augmentation de la température sur une
plage de quelques degrés lors du changement de phase. Ce phénoméne semble s’intensifier a
mesure que la température d’entrée du fluide augmente. En effet, le phénomene est inexistant
pour une température d’entrée de 46°C. Il est légérement perceptible lorsque la température
d’entrée est de 55°C et il est entiérement visible lorsque la température d’entrée est fixée a
65°C. Ce phénomene n’apparait que lors d’une charge thermique.

4.4 Phénomene de décrochage

Afin de bien comprendre le phénoméne physique mis en jeu, nous avons évalue le
comportement thermique du MCP dans toute la batterie pour une température d’entrée du
fluide de 65°C. La Figure 16 montre 1’évolution de ces thermogrammes a différentes hauteurs
au sein de la colonne en fonction du temps lors d’une charge thermique.
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Figure 16 - Thermogrammes du MCP au sein de la colonne lors d’une charge thermique a 65°C

Les résultats indiquent clairement que le phénoméne n’est pas anodin car il se
manifeste dans toute la colonne a différentes hauteurs. Ce phénomeéne apparait uniqguement en
phase de fusion. La question est désormais de découvrir son origine.

D’aprés la Figure 16, on constate qu’une augmentation abrupte de la température se
manifeste dans la gamme de température relative au changement d’état. De cette
augmentation s’ensuit un palier de changement de phase.

L hypotheése est la suivante : la densité du MCP solide étant supérieure a celle du MCP
liquide, il se produirait un phénoméne de décrochage de la partie solide le long du
thermocouple a I’intérieur de la bille. Pour expliquer le phénomeéne, on se propose de décrire
schématiquement un scénario possible illustrée en Figure 17.
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Figure 17 — Schéma explicatif du scénario probable de décrochage, suivant 1’évolution de la température du
thermocouple

Avant que la température n’atteigne le point 1, le matériau commence a fondre au
niveau de la paroi créant une couche de MCP liquide sur toute la périphérie. Puis une fois le
point 1 atteint, le MCP solide (« glagon ») qui est resté jusque-la accroché au thermocouple
chute brutalement, ce qui explique le saut en température jusqu’au point 2. Enfin, le MCP
solide continue son processus de fusion qui se manifeste par un palier (évolution du point 2 au
point 3). Au point 3, le thermocouple est uniquement entouré de MCP liquide.

En outre, la température de transition gel-liquide T4 du RUB 10 étant de 45°C, au-dela
de cette température le MCP perd sa rigidité et son aspect gélifiant, ce qui favorise les
déplacements au sein de la bille. Par conséquent, plus la température du matériau est
supérieure a la température de transition gel-liquide Tq et plus le phénomeéne de décrochage
est important (cf. Figure 15).

Dans ’optique de confirmer cette hypothese, nous envisageons par la suite de mettre
en place un dispositif valide qui permettrait d’observer visuellement le phénoméne a I’aide
d’une caméra.

4.5 Duree de stockage

On définit la durée de stockage ts comme étant la durée entre le moment ou la
température du MCP en entrée de la colonne atteint Tonsetm = 20,7°C et le moment ou la
température du MCP en sortie atteint 40°C, tempeérature pour laquelle le MCP est totalement
liquide. Par conséquent, sur cet écart de température la chaleur latente est entiérement stockée
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dans la batterie. La Figure 18 présente 1’évolution de la durée de stockage ts en fonction du
débit pour différentes températures d’entrée de fluide Tt,in.
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Figure 18 - Variations de ts en fonction du débit

Les données expérimentales ont été approximées par des courbes de tendance en loi de
puissance négative de type an'ﬂ. En observant ces lois, tout laisse a penser que la valeur de 8
augmente a mesure que la température d’entrée du fluide Trin augmente. On note que les 3
courbes sont décroissantes et qu’elles offrent un bon accord avec les points obtenus. A partir
de ces résultats, on atteste de nouveau que I’augmentation du débit accélére les transferts
thermiques et donc de ce fait, réduit la durée de stockage ts. De plus, nous observons qu’une
augmentation de Ttin implique une diminution assez conséquente de la durée de stockage ts, ce
qui vient confirmer le constat fait dans la partie 4.3.

4.6 Influence de la température initiale

Cette partie vise a évaluer I’influence de la température initiale de la batterie sur le
déstockage thermique. La Figure 19 illustre I’évolution de la température du MCP en sortie de
la colonne en fonction du temps lors d’une décharge thermique, pour un débit de 250 L/h.
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Figure 19 - Thermogrammes du MCP en sortie de colonne lors d’une décharge thermique

Les courbes évoluent de maniére totalement analogue tout au long de la décharge.
Elles commencent par décroitre puis, se stabilisent exactement a la méme température lors de
la solidification pour former le plateau de changement d’état. Elles different uniquement sur
le temps de décharge qui est légerement retardé a mesure que la température initiale soit
élevée. Par conséquent, la température initiale n’a pas de grande influence sur le déstockage
thermique de la batterie.

4.7 Durée de déstockage

On définit la durée de déstockage t¢ comme étant la durée entre le moment ou la
température du MCP en entrée de la colonne atteint Tonsete = 26,5°C et le moment ou la
température du MCP en sortie atteint Tendsetc = 21,2°C. Sur cet écart de température, la chaleur
latente est déstockée a 100%.
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La Figure 20 présente 1’évolution de la durée de déstockage tq en fonction du débit
pour différentes températures initiales de la batterie.
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Figure 20 - Variations de ts en fonction du débit

Comme pour la durée de stockage ts, nous avons approximé nos données par des
courbes de tendance en loi de puissance négative de type ocl'/f'ﬂ. La valeur de la puissance
augmente & mesure que la température Tinitiale aUgMente. Les 3 courbes sont décroissantes et
présentent un bon accord avec les données expérimentales. On peut également affirmer
qu’une augmentation du débit implique une diminution de la durée de déstockage t4, ce qui
semble instinctif. De plus, il est a noter qu’une température Tinitiale plus élevée n’a que trés peu
d’impact sur la durée de déstockage tq.

4.8 Pertes de charge

Dans ce type de systeme ou un fluide traverse un milieu poreux, le calcul des pertes de
charge est nécessaire notamment pour évaluer la résistance a la pression des parois de la
batterie mais également pour estimer la puissance mécanique de la pompe a fournir. Un
paragraphe est consacré aux pertes de charge au sein des lits de particules dans le chapitre 1V,

Nous avons étudié les pertes de charge aussi bien lors de la charge que de la décharge
thermique et ce, pour plusieurs débits (150 a 450 L/h). Les pertes de charges ont été mesurées
en évaluant la différence de pression AP entre I’entrée et la sortie de la batterie. Nous avons
obtenu des valeurs de pertes de charge tres faibles. Elles oscillent autour de AP =5 mbar + 2
pour une phase de stockage et de AP = 3 mbar £ 2 pour une phase de déstockage thermique.
La raison provient essentiellement de la configuration du lit qui a une porosité élevée. Ainsi,
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le lit de billes ne constitue aucunement un obstacle (en termes de pertes de charge) pour notre
dispositif.

4.9 Reproductibilité

En vue de s’assurer de la reproductibilité de nos expériences, un test de cyclage a été
réalisé aussi bien pour le processus de stockage que de déstockage thermique. Un cycle
représente une charge suivi d’une décharge compléte. Tous les cycles réalisés dans un test de
cyclage sont expérimentés dans les mémes conditions, a savoir un debit de 250 L/h, une
température initiale dans la batterie Tinitiale = 15°C et une température d’entrée de fluide Ttin =
45°C.

La Figure 21 montre les profils de température adimensionnée du MCP au milieu de la
batterie (Y=0,52 et thermocouple n°7) et du fluide en entrée (thermocouple n°1), en fonction
du temps lors d’une charge thermique.
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Figure 21 - Profils de T°C du MCP (trait plein) et du fluide (trait pointillés) pour différents cycles lors d’une
charge thermique

Bien qu’un phénomeéne de décrochage ait eu lieu lors du 6eme cycle, la superposition
uniforme de ces 3 courbes indique clairement que le lit de billes n’est pas affecté par le
cyclage et que par conséquent, nos expériences peuvent étre considérées comme
reproductibles.

La reproductibilité est egalement prouvée pour un processus de destockage avec la
Figure 22 qui illustre les profils de température du MCP adimensionnée en sortie de la batterie
(Y=0,91 et thermocouple n°10) et du fluide en entrée, en fonction du temps lors d’une
décharge thermique.

94



Chapitre 1ll. Transfert thermique au sein d’un lit fixe de particules de MCP : étude
expérimentale

Orop

0.2

T
1

i,

e,

0 1 1 1 1 1 i | A ALt oo sasapmn tenn s orlan 1 10t s sk e —
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800

t(s)

Figure 22 - Profils de T°C du MCP (trait plein) et du fluide (trait pointillés) pour différents cycles lors d’une
décharge thermique

I1 s’observe de maniére manifeste que les courbes de décharge se confondent presque
parfaitement.

Ainsi, nous pouvons conclure que, hormis le phénoméne de décrochage susceptible de
se manifester lors d’une charge thermique, toute expérience testée sur ce dispositif est
considérée comme reproductible aussi bien pour la charge que pour la décharge.
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5 Conclusion et perspectives

Une plateforme de simulation constituée d’une batterie thermique, élément central du
systeme, renfermant des billes de MCP a été développée dans cette étude.

Le MCP sélectionné est du Rubitherm RT 27. Afin de prévenir les fuites a I’intérieur
des billes, le MCP a été emprisonné dans une matrice polymere pour former du RUB 10. Ce
dernier a ensuite été introduit a chaud dans des billes de diamétre 20mm.

Ce chapitre a permis de valider notre prototype de batterie thermique et d’analyser ses
performances comme la durée de stockage ts et les pertes de charge AP de la batterie a travers
différents paramétres tels que le débit du fluide Vj, la température d’entrée Tin et la
température initiale To du fluide.

Plusieurs expériences ont été réalisées. Les principaux résultats indiquent :

- Augmentation du débit => charge/décharge thermique plus rapide ;

- Augmentation de la température d’entrée du fluide => charge thermique plus rapide
- Les durées de stockage ts et déstockage tq suivent des courbes de lois en al'/f‘ﬂ

- Pertes de charge quasi nulles

- Phénomeéne de décrochage

Un phénomene assez singulier que 1’on nomme « phénomene de décrochage » apparait
lors d’une charge thermique pendant la transition de phase du MCP. Elle se manifeste par une
brusque augmentation de la température. En raison d’une densité du MCP solide plus élevée,
on émet I’hypothese d’une chute brutale de la phase solide le long du thermocouple qui serait
a Dorigine de cette variation abrupte de la température. Nous envisageons a ’avenir de
confirmer cette hypothése en réalisant un dispositif qui permettrait 1’observation de ce
phénomene.

A terme, le but est d’intégrer du MCP d’origine végétale a haut point de fusion (70°C)
dans notre dispositif afin de répondre aux enjeux de notre étude.

La prochaine étape consiste a faire varier les parametres physiques influant sur les
transferts de chaleur dans I’optique d’optimiser les performances dynamiques et thermiques
de la batterie. Pour ce faire, nous allons développer une simulation numérique que nous
présenterons dans le chapitre V.
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Chapitre IV : Ecoulement et transfert thermique au sein d’un lit fixe de particules de MCP :
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Nomenclature

R rayon du lit

D diamétre du lit

dp diamétre de la particule

Ri rayon interne de la zone annulaire
Ro rayon externe de la zone annulaire
U ou us vitesse du fluide

p masse volumique

U viscosité dynamique

A conductivité thermique

® sphéricité

Jo fonction de Bessel de 1 espéce

Symboles grecs

&
&b

Emin

porosité du lit

porosité du remplissage (bulk porosity)
porosité minimum dans la zone proche de la paroi

Indices et exposants

f
P

fluide
particule
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Chapitre IV : Ecoulement et transfert thermique au sein d’un lit fixe de particules de MCP :
théorie et ¢tat de I’art

1 Introduction

Au sein des lits de particules de MCPs, les transferts de chaleur et de masse sont des
procedés particulierement complexes car ils mettent en jeu de la mécanique des fluides au
sein d’un milieu a deux phases (liquide et solide) en y associant du transfert de chaleur avec
changement d’état.

Ce chapitre vise a présenter les caractéristiques essentielles et les phénomenes mis en
jeu au sein des lits fixes de particules. Dans un premier temps il s’attachera a décrire la
structure du remplissage d’un lit faisant intervenir un certain nombre de parametres tels que la
porosité, 1’effet de paroi et ’influence de la forme des particules. Puis, il évoquera 1’étude des
lois et corrélations des pertes de charge pour un milieu poreux. Enfin, la derniére partie sera
consacrée exclusivement aux modeéles de transferts thermiques au sein des lits fixes de
particules de MCPs et a leurs études numériques associées.
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2 Structure du remplissage

La structure du remplissage a une grande influence sur les propriétés locales du liquide
et sur les transferts de masse et de chaleur. C’est la raison pour laquelle, avant toutes analyses
sur les transferts de masse et de chaleur, il est essentiel d’avoir une bonne compréhension de
la répartition spatiale du lit de particules. Ainsi, dans un premier temps, il est primordial
d’évaluer la porosité et d’établir une fonction de répartition via un certain nombre de
parametres et de conditions. La fonction ainsi établie, s’intégrera dans la théorie du
remplissage pour le lit granulaire étudié. Une petite erreur sur les valeurs de porosité peut
avoir de grosses conséquences sur les pertes de charges a calculer [1].

La structure du remplissage au sein d’un lit granulaire fixe posséde trois parameétres
géométriques importants : le diametre de la particule (ou diametre équivalent), la forme de la
particule et la surface spécifique. Le diametre équivalent a pour objectif de comparer la
structure du remplissage avec des particules ayant des geométries distinctes (cylindrique,
cubique...) [2].

2.1 Porosité du lit

La porosité est définie comme étant le rapport entre le volume du fluide sur le volume
total. D’aprés De Klerk (2003) [3], la porosité du lit peut étre affectée par le mode de
remplissage, par le rapport entre le diametre du lit et le diamétre de la particule D/dp, par la
forme, la taille et la surface des particules et par la hauteur du lit. Compte tenu de
I’importance de la porosité & sur beaucoup de parametres et du phénomeéne relativement
aléatoire de la distribution des particules au sein du lit, des méthodes ont été adoptées afin de
rendre le plus précis possible le calcul de la porosité.

Dans notre étude, nous nous intéresserons particulierement au lit de particules
sphériques. VVan Antwerpen et al. (2010) [4] ont répertorié dans un article de revue les
différentes corrélations qui décrivent 1’évolution de 1a porosité ¢ au sein des lits de particules
sphériques. Quelques corrélations sont présentées dans les Tableaux 1 et 2. Elles sont divisées
en deux catégories : les modéles oscillatoires, décrits pour la plupart par des fonctions de
Bessel, et les modéles exponentiels basés sur les variations de la porosité moyenne du lit.
Toutes les corrélations traitent de 1’effet de paroi sur la porosité. Ainsi, la porosité ¢ dépend
du rayon r du lit.

104



Chapitre 1V : Ecoulement et transfert thermique au sein d’un lit fixe de particules de MCP :
théorie et état de I’art

Auteurs Corrélation Parametres
R-r
Cylindrique XZZT_l
Martin ,
(1978) Enin + (14 Ein )X ~1<x<0 0.816 D/d, =
5 = s e COS(g Xj x>0 ~10.876 D/d, =208

&4 =[0.20—0.26]

A
745- 31 5 0o<prd <13
B D/d, P
B 11.25
Cylindrique 1.45- 13<D/d
Mueller D/dp P
(1992) r ,de
6] e(N=¢g+0-¢)J, ad— e ° b—0315_ 0.725
P D/d,
6, =0.365+ 222
D/d,
Annulaire
r-R; R, +R
De £(z)=2.142° —2.537+1 : 7<0.637 z=—— ; R<r<—o
Klerk P
(2003)  &(z) = &, +0.29e***[cos(2.37(z —0.16) )]+ 0.15e°°
R,-r Ry +R;
[3] z= ; <r<R,
d, 2
z>0.637
Tableau 1 - Corrélations pour des variations oscillatoires de la porosité dans la direction radiale
Auteurs Corrélation Parametres
Annulaire
_ R R,+R
White e(r)= 1+(1 gbj\/l—exp(—zr R'j R <r<—2
and Tien &y d, 2
(1987)
[7] -1
e(r)=|1+ 1=¢, 1—exp R R0+Ri<r<R
&y d, 9o T 70

Tableau 2 - Corrélation pour des variations exponentielles de la porosité moyenne dans la direction radiale
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Par ailleurs, la plupart des corrélations trouvées dans la littérature correspondent a des
lits dont les diametres sont bien supérieurs aux diametres des particules qui les composent
mais elles sont souvent inappropriées pour des rapports D/dp < 4. Bai et al. (2009) [1] ont
modélisé numeériquement la porosité pour des lits ayant de tels rapports. Les modeles sont
appliqués pour des lits de particules sphériques et cylindriques et les résultats affirment
I’incompatibilité de la plupart des corrélations empiriques pour des rapports D/d, faibles.

Si la plupart des recherches ont été effectuées uniquement sur la dépendance radiale,
quelques études ont été néanmoins menées pour évaluer la dépendance axiale (la hauteur) de
la porosité. Zou et Yu (1995) [8] ont remarqué que dans la plupart des cas, seul I’effet de la
paroi était consideré et la dépendance axiale était, a juste titre, négligée. Cependant, lorsque la
hauteur du lit est faible, ils estiment que la dépendance axiale doit étre considérée. Les
résultats ont montré que la porosité des lits (a forte ou faible densité) commencait a augmenter
lorsque dp/H > 0,05. Néanmoins, aucune corrélation n’a été établie.

2.2 Effet de paroi

Dans un lit de particules, la vitesse locale du fluide est un facteur essentiel pour
déterminer les performances globales du lit en termes de coefficients de transfert de chaleur et
de masse, de distribution du temps de séjour et de pertes de pression. A proximité de la paroi,
la disposition des particules change. Ceci conduit a une porosité élevée qui génere une forte
augmentation de la vitesse locale du fluide et qui impacte donc sur les transferts de masse et
de chaleur. Par conséquent, dans certains cas, I’hypothése de I’homogénéité de la vitesse du
fluide et de la porosité n’est plus valide [9].

Les pertes de pression pour les écoulements de fluide a travers les lits granulaires sont
généralement évaluées grace a I’équation d’Ergun (1952) [10] qui dépend de deux
parameétres : la porosité et la vitesse du fluide.

d 2
» AP _[1504+175 R¢_|€=¢) 1)
pU° L (1-¢)) ¢ Re

avec AP la perte de pression piézométrique, U la vitesse du fluide, or la densité du fluide, dp le

diameétre de la particule, ¢ la porosité, L la hauteur du lit et Re le nombre de Reynolds modifié

défini par :

_ prd p
Hy

Re

)

Cependant, dans le cas des lits ou I’effet de paroi n’est pas négligeable, c’est-a-dire lorsque la
valeur de la porosité change aux abords de la paroi, I’équation d’Ergun n’est plus valide et
doit &tre modifiée en ajustant ces deux paramétres (cf. partie 3).

Eisfeld et Schnitzlein (2001) [11] ont évalué I’effet de la paroi sur les pertes de
pression dans les lits granulaires. Dans leur article de revue, ils ont constate, a travers 24
corrélations différentes que 1’approche de Reichelt [12] est la plus adaptée pour corriger
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I’équation d’Ergun. Ils mettent en évidence I’influence de la paroi qui entraine une
augmentation des pertes de pression dans le régime ultra-laminaire Re < 10 et une diminution
dans le régime turbulent, par rapport a un lit de particules identique de hauteur infinie.

A travers la littérature, on note que ’effet de la paroi doit étre pris en considération
particulierement pour des rapports D/d, suffisamment faibles. Di Felice et Gibilaro (2004)
[13] ont établi un modéle simple en adaptant 1’équation d’Ergun pour des rapports D/dp < 5.
Les résultats s’accordent avec leur modele.

Suzuki et al. (2008) [14] ont étudié la distribution de la porosité locale prés de la paroi
des lits de particules cylindriques en utilisant la tomographie aux rayons X commandee par
ordinateur. lls ont mis en exergue ’influence de la paroi sur la distribution de la porosité,
notamment la régularité (structure en ligne droite) de la disposition des particules au voisinage
de la paroi. La régularité des particules dépend de leur distance a la paroi. Plus la distance est
grande et plus la régularité diminue (lignes en zigzag).

2.3 Influence de la forme des particules

D’apres Singh et al. (2006) [15] la forme des particules est un des facteurs importants
qui impacte sur les performances d’un lit de particules. Généralement, les études théoriques et
numériques au sein des lits fixes sont réalisées avec des remplissages sphériques et leurs
¢valuations sont jusqu’a ce jour bien €laborées. Par contre, les remplissages de lit fixe avec
des particules cylindriques ou autres sont bien moins étudiés et caractérises. En réalité, si les
particules cylindriques sont dans certaines études expérimentales utilisées au détriment des
particules sphériques, c’est surtout pour des raisons de simplicité quant a la fabrication. En
effet, les particules cylindriques s’extrudent. Cependant, le comportement du remplissage
cylindrique est totalement différent d’un remplissage sphérique puisque les cylindres ont des
libertés d’orientation et leur surface n’est pas uniforme (surface plane, courbe ou angulaire).
Ces différences sont d’ailleurs clairement mises en évidence dans la littérature avec des
valeurs de porosité qui varient de ¢ = 0,25 [16] a ¢ = 0,445 [17] pour un remplissage
cylindrique : une gamme de valeurs beaucoup plus grande que pour des sphéres.

Singh et al. (2013) [18] ont effectué une étude expérimentale sur les transferts
thermiques d’un lit granulaire de porosité faible composé¢ de particules de stockage de
différentes tailles, c’est-a-dire de sphéricités différentes. La sphéricité est définie comme suit :

A
¢= A 3)

avec Asp la surface de la sphére de méme volume que la particule et A, la surface de la
particule. La vitesse du fluide, la porosité ¢ et la sphéricité ¢ sont les parameétres qui influent
grandement sur le nombre de Nusselt Nu et sur le coefficient de frottement f.
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La Figure 1 montre I’influence de la sphéricité ¢ sur le nombre de Nusselt Nu pour une
porosité & = 0,275.

Void Fraction 0.275
550

450 -

350 -~

250

Nusselt Number

150 A

50 T T
0.6 0.7 0.8 0.9 1

Sphericity

Figure 1 - Variation du nombre de Nusselt en fonction de la sphéricité pour des valeurs de Reynolds
différentes et pour une porosité ¢ = 0.275 [18]

La valeur maximale obtenue pour un nombre de Nusselt Nu correspond aux éléments
dont la sphéricité ¢ = 1 (sphére) alors que les valeurs minimales s’obtiennent pour les
éléments dont ¢ = 0,8 (cube). Nu est maximal pour des particules sphériques (sphéricité ¢ = 1)
et pour une porosité minimale ¢ = 0,275.

Le coefficient de frottement f est minimal pour des particules cubiques (sphéricité ¢ =
0,8) et pour une porosité maximale ¢ = 0,48. Des corrélations ont été établies pour obtenir Nu
et f. On sait que la stratification améliore 1’efficacité du systéme. Or, une diminution de la
porosité entraine une augmentation de la stratification.

Zhang et al. (2006) [19] ont élaboré un algorithme pour reconstruire la structure du
remplissage d’un lit en présentant la position locale et I’orientation de chaque particule
cylindrique au moyen de la tomographie aux rayons X. Les particules ont tendance a s’aligner
orthogonalement en fonction du rayon a mesure que la densité du remplissage augmente.
Cette tendance est due a I’effet de paroi.

3 Lois de pertes de charges

L’étude des pertes de charges est un des enjeux les plus importants au sein des lits de
particules notamment en raison de la résistance de 1’écoulement au sein du milieu poreux. Il
est indispensable d’établir des expressions pour évaluer les pertes de charge. La modélisation
de I’écoulement a travers un milieu poreux est un des plus vieux enjeux pour les ingénieurs et
les chercheurs, et continue de I’étre aujourd’hui en raison de sa complexité [20].

Un graphe entre les pertes de pression et le diametre de la particule est présenté en
Figure 2. On observe que pour un diameétre de particule spécifique, une augmentation de la
vitesse du fluide implique une augmentation des pertes de pression.
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Figure 2 - Pertes de pression au sein d’un lit absorbeur d’humidité en fonction du diamétre de la particule
pour différentes vitesses d’écoulement [21]

3.1 De laloi de Darcy a Ergun

A Dorigine, la premicre théorie qui met en relation les pertes de charge avec la vitesse
de I’écoulement dans un milieu poreux est la loi de Darcy énoncée en 1856 dans son céléebre
ouvrage [22]. Par la suite, cette loi se verra transformée par les équations de Kozeny-Carman
qui présentent des expressions générales pour déterminer les pertes de pression par rapport a
la porosité du milieu et aux caractéristiques du matériel composant le lit [23].

Cependant, ces lois s’appliquent uniquement a des €coulements de faibles débits car
elles prennent seulement en considération les effets visqueux. Par la suite, en 1930,
Forchheimer [24] a proposé une correction a la théorie de Darcy appelé théorie de Darcy-
Forchheimer en prenant en compte, outre les effets visqueux, les effets inertiels de
I’écoulement. Ainsi, la perte de charge est la somme d’un terme visqueux caractérisé par la
dépendance linéaire de la vitesse de 1I’écoulement et d’un terme inertiel caractérisé par la
dépendance de degré nieme de la vitesse de I’écoulement, comme suit :

A—LP:aUJra'U” (4)

avec AP la perte de pression piézométrique, L la hauteur du lit, U la vitesse moyenne de
I’écoulement sur la section de passage, a et &’ deux parametres empiriques.

Le premier terme de 1’équation 4 est prédominant pour des débits d’écoulement faibles
ou les pertes sont principalement dues au frottement de surface entre le solide et le fluide
tandis que le second terme sera prédominant pour des débits d’écoulement importants ou les
pertes sont essentiellement dues aux tourbillons de turbulence causés par la contraction et
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I’¢largissement de 1’écoulement. Une des formes particulieres de I’équation de Darcy-
Forchheimer, sans doute la plus connue et la plus utilisée par les ingénieurs et les chercheurs
pour évaluer les pertes de charges dans les lits de particules est I’équation d’Ergun [10] :

A_|3_150yf (1_5)2U 1.75p; (1_8)U2

= +
L q)ﬁdﬁ g gopdp g ®)

avec U la vitesse du fluide, s la viscosité dynamique du fluide, or la densité du fluide, ¢ la
porosité, dp le diamétre de la particule et ¢ le facteur de forme de la particule (sphéricité). On
I’écrit également sous une forme faisant intervenir le nombre de Reynolds Re :

d JRRY:
» AP _[1504175 R |L-9) ©)
pU” L (1-¢)) &'Re

Ergun a démontré que son équation s’adapte aux spheres, aux cylindres et aux solides
broyés pour une large gamme de débits avec une précision acceptable. Il faut noter qu’une
petite différence sur la valeur de la porosité peut avoir de grandes conséquences sur les pertes
de charges.

3.2 Corrélations diverses
Le diamétre d’une particule de forme quelconque est défini en fonction de sa
sphéricité :
S B (7)
p
AD(DP &D

avec A, et Vp respectivement la surface et le volume de la particule (non sphérique) et Asp la
surface de la sphéere de méme volume que la particule.

d

Si I’équation d’Ergun est jusqu’a aujourd’hui la plus utilisée et la plus célebre dans le
calcul des pertes de charge pour I’écoulement a travers les lits granulaires [25], il existe
néanmoins dans la littérature un grand nombre de corrélations qui apportent des versions
modifiées. Les raisons proviennent principalement du fait que 1’équation d’Ergun manque de
précision pour des écoulements turbulents et pour des rapports faibles entre le diamétre du lit
et le diamétre de la particule D/dp qui jouent un réle déterminant dans 1’effet de paroi. Ainsi,
les corrélations ont essentiellement pour but de corriger, sous certaines conditions, les
differences entre les résultats prédits et les donnees expérimentales observées. Les
coefficients de 1’équation 5 prennent respectivement comme valeurs 150 et 1,75 [10], 200 et
1,75 [26], 180 et une gamme de valeurs de [1,8 — 4] [27]. Les autres versions modifiées pour
I’analyse de I’écoulement et des pertes de pression sont présentées dans le Tableau 3.
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Auteurs Corrélation Equation  Rang d’application
Ergun d, AP Re )(1-¢)?
(1952) T (150 175 j ( : Fi) ©6) Re < 750
[10] P (1-¢)) ¢ Re
d, AP Re \(1-¢)? Re
Paterson b~ —=|150A+1.75B - 5 o5 <« N
| oU (1-¢)) &°Re 1-¢
et al.
2 (8) 900
(1[2255 ) d, 1-66[[1‘?5} ‘1] 3,5 < D/dy <
d, AP Re 1-¢)?
Mehta et b —:(lSOM +1.75-— ]M ( - 2 018< R
Hawle p:U° L (1-¢) &’ Re 1-¢
, ©
(1969) 4d <9,55
[29] M =1+ e aD 7 < DIdp
d, AP _ g5 o, 0-698 Red ) (1-¢)?
pU? L 16> +Re’ |\ £'*Re
Liu et al. 2
(199)  ge —elt@=2") aA_[14,_ D (10) i—eg< 1600
[30] ‘ (1-¢)e"® 6(1-¢)D
B-1 7°d 0 (1 0.5d,
724D D
Yuetal. d 2
AP Re \(1-
(2002) r BT | 2034195 ( : £) (1) 750 < Re <
pU L (1-¢)) €°Re 2500
[31] f
d, AP Re ) )(-¢)
Harrison r l'_)JZ ——{119.8A+ 4638[(1—3)} (83 R?e
et al. f 12) 0,32<Re<
(2013) ) , 7700
[32] Acl1s o 4 7 d, 1—0'5dp
6(1—£)D 24D D

Tableau 3 - Différentes corrélations reliant les pertes de charge a la vitesse d'écoulement
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Paterson et al. (1986) [28] ont concentré leur travail sur 1’effet des faibles rapports de
diamétres D/d, et ont présenté une technique pour mesurer les profils de vitesse radiale. Ils
ont proposé une forme modifiée de I’équation d’Ergun (équation 8).

Mehta et Hawley (1969) [29] ont développé une approche simplifiée pour corriger
I’effet de paroi, en modifiant le rayon hydraulique dans 1’équation d’Ergun ou plus
exactement dans le nombre de Reynolds. Ils prennent en considération I’effet du rapport entre
le diametre de la particule et le diametre de la colonne sur le rayon hydraulique. Si dp << D
(M ~ 1), ainsi I’équation modifiée 9 devient 1’équation d’Ergun.

Liu et al. (1994) [30] ont présenté une équation modifiée de la « théorie de Kozeny-
Carman » et ont developpé une nouvelle corrélation des pertes de pression applicable aux
écoulements laminaires et turbulents pour des colonnes de petits et grands diameétres (cf.
équation 10).

Yu et al. (2002) [31] ont réalisé des expériences sur des lits granulaires utilisant des
particules sphériques de trois tailles différentes. Prenant en considération leurs propres
données sur une gamme de [750 — 2000] pour le nombre de Reynolds, dans leur évaluation ils
obtiennent comme valeurs pour les constantes 203 et 1,95 (au lieu de 150 et 1,75 pour
I’équation d’Ergun — cf. équation 11).

Harrison et al. (2013) [32] ont proposé une corrélation qui combine 1’équation de
Tallmadge (1970) [33] avec les termes correctifs dus a I’effet de paroi proposés par Liu et al.
(1994) [30]. Puis ils ont effectué une analyse de données afin de déterminer les meilleures
valeurs pour les constantes dans 1’équation. Leur équation était plus précise que 5 autres
corrélations qu’ils avaient sélectionnées dans la littérature (cf. équation 12).

En somme, 1’équation d’Ergun décrit les écoulements pour des régimes aussi bien
laminaires que turbulents et met en lien les pertes de pression avec le nombre de Reynolds Re
et la porosité au sein des lits de particules. Cependant, celle-ci est particulierement appropriée
pour des régimes d’écoulement de faibles débits et pour des rapports D/dp éleves. Dans le cas
contraire, il est préférable d’utiliser les corrélations proposées dans la littérature et adaptées au
systeme étudié. Parmi elles, une en particuliére est tout de méme a retenir en raison de sa
précision et son rang d’application. Il s’agit de la corrélation proposée par Harrison et al.
(équation 12) qui combine les corrélations de Tallmadge et de Liu et al. Cette corrélation
prédit les pertes de charge au sein des lits de particules avec une grande précision, pour des
valeurs s’échelonnant de 0,32 < Re < 7700 ; 0,33< £ < 0,88 et 8,3 < D/d, < 50.

4 Modeles de transferts thermiques

Notre étude concerne essentiellement le réchauffement d’un fluide qui traverse un lit
granulaire et qui échange sa chaleur avec les particules solides. Il y a encore quelques années,
ce phénomene était décrit par un modele a une dimension ou la température du fluide était
uniforme sur chaque section perpendiculaire a I’écoulement. L’échange thermique a travers la
paroi des particules solides était alors caractérisé par des coefficients appelés « coefficient de
transfert thermique total ».
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Jusqu’a aujourd’hui, plusieurs modeles ont été développés pour simuler le
comportement dynamique et thermique des systéemes de stockage de chaleur. Souvent, ces
systemes sont des réservoirs cylindriques remplis de particules sphériques de MCPs qui
permettent le stockage de grande quantité d’énergie par chaleur latente. Ces systémes
renferment ainsi un lit fixe de particules de MCPs qui est traversé par un fluide caloporteur
afin de réaliser la charge ou la décharge thermique par échange convectif. Ce chapitre a pour
but de décrire explicitement les différents modeles établis et de résumer un certain nombre de
travaux et de résultats issus de la littérature, notamment les plus récents. Cela peut s’avérer
fondamental pour comprendre et optimiser les différentes approches numériques.

Les modéles numériques se divisent principalement en deux groupes: le modele
homogeéne et le modéle hétérogéne. Le premier considére le systéeme solide-liquide comme un
milieu homogene équivalent avec une température locale unique. Ainsi, la température du
solide (MCPs) et la température du liquide (fluide caloporteur) sont supposées égales. Par
conséquent, cette approche néglige le gradient de température entre les deux milieux. Le
modele hétérogene prend en considération les deux phases -liquide et solide - et repose sur
I’écriture et la résolution d’un systéme d’équations aux dérivées partielles issues de bilans
(équations de conservation d’énergie, équation de continuité...). Pour chacune de ces
approches, on rencontre des modéles uni- ou bi-dimensionnels selon que le gradient radial est
considéré ou pas.

La condition d’uniformité radiale n’étant généralement pas remplie, il peut s’avérer
primordial de prendre en compte le gradient de température radial lorsque celui-ci est élevé et
une approche plus précise peut alors étre exigée. Il a été prouvé que la température
« moyenne » predite par le modele a une dimension peut grandement différer de la vraie
température moyenne radiale. Ces considérations ont donc conduit a I’adoption de modele a
deux dimensions.

4.1 Modéle homogeéne

Etant donné que le modele homogeéne considére les milieux solide et liquide comme
un seul milieu alors I’équation de conservation prend en compte aussi bien les termes pour la
phase solide que pour la phase liquide. En outre, la température est considérée unique et
représente celle du systeme bi-phasique solide-liquide. L’équation de conservation d’énergie
s’écrit ainsi :

oT oT oH o°T 0T oT
&0+ Cpy (E + Uy EJ + (=€) puce % = Aetty W + ﬂeff,r(a? + @J (13)

avec o la densité du fluide, Cps la capacité calorifique du fluide, us la vitesse du fluide, et la

conductivité thermique effective, T la température locale, Hucp 1’enthalpie massique du MCP
et ¢ la porosité.
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Plusieurs mécanismes sont impliqués dans le transfert de chaleur dans la direction
radiale. Afin de limiter la complexité des calculs, le lit et le fluide sont supposés continus et
tous les transferts de chaleur dans la direction radiale sont supposés se produire par
« conduction effective ». Evidemment, la conductivité effective caractérisant ce mode de
transfert n’est pas une conductivité au sens propre du terme : il comprend de la conduction
dans le solide et le fluide et de la convection dans la direction radiale.

Si on considére que la conduction radiale est négligeable alors il suffit de supprimer le
terme radial dans 1’égalité 13. Le premier terme de cette équation représente la puissance
recue du fluide par unité de volume. Il est composé¢ d’un terme temporel et d’un terme
advectif puisque le fluide se déplace au sein du systéme. Le second terme représente la
puissance recue du MCP par unité de volume. Dans la partie droite de 1’équation, les deux
termes correspondent a la conduction effective axiale et radiale au sein du milieu homogeéne
solide-fluide.

Les pertes thermiques n’ont pas été stipulées et peuvent étre rajoutées dans 1’équation
13. Celles-ci ont lieu au niveau des parois externes du systeme et mettent en jeu un coefficient
d’échange convectif entre 1’environnement et le lit de particules. Le flux convectif Oy
décrivant les pertes thermiques s’écrit comme suit :

CDW = ath (Tw _T) (14)

avec aw I’aire de la surface externe par unité de volume, hw le coefficient global d’échange
convectif entre I’environnement et le lit, Tw la température extérieure et T la température du
lit. On peut tenir compte de ce flux dans 1’équation de conservation.

Le modele homogene est trés peu utilis€é car ’hypothése d’une température locale
unique pour les deux milieux solide et liquide n’est valable que lorsque les particules de MCP
ont une conductivité proche de celle du fluide ou lorsqu’elles ont un faible diamétre.

Nagano et al. (2004) [34] ont proposé 1’étude d’un modéle numérique homogene
unidimensionnel pour analyser les performances thermiques d’un échangeur de chaleur a air
compos¢ de particules de MCPs. L’utilisation du modele homogene se justifie par la petite
taille des particules d’un diametre d’environ 1-3 mm et par la faible vitesse d’écoulement du
fluide. La résolution numérique a été effectuée par méthode explicite des différences finies.
Un montage expérimental a été concgu afin de valider le modele. Les résultats numériques sont
en accord avec les résultats expérimentaux notamment au sujet de la durée compléte du
changement de phase.

Anderson et al. (2015) [35] ont également présenté un modele homogene afin
d’étudier le stockage de chaleur au sein d’un lit de particules d’alumine traversé par de 1’air.
Puisque la capacité et la conductivité thermique du MCP ont des valeurs plus élevées que
celle du fluide caloporteur (air) et que le nombre de Biot est inférieur a 0,1 alors le modéle est
considéré comme valide, les températures du solide et du liquide sont supposées égales et la
conduction interne au sein de la particule est négligée. Le modéle est validé par I’expérience
notamment en étudiant la température au sein du lit de particules a différentes hauteurs.
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4.2 Modéle hétérogene

Le modéle hétérogene traite séparément le transfert de chaleur du milieu solide et du
milieu liquide au sein du systéme. Il s’établit sur un systéme de deux équations couplées, li¢es
par le flux convectif a I’interface liquide-solide (fluide caloporteur - particule de MCP). La
résolution de ces équations doit se faire simultanément.

Il existe trois types de modele hétérogene : le modéle de Schumann, le modele de
diffusion concentrique et le modele continu a phase solide.

4.2.1 Modele de Schumann

Le premier modele hétérogéne a été établi par Schumann (1929) [36]. Il est
unidimensionnel et prend en compte la convection a I’interface liquide-solide (fluide
caloporteur — particule de MCP) et les pertes thermiques avec 1’environnement. En revanche,
ce modeéle a ses limites puisqu’il ne prend en considération ni la conduction thermique axiale
au sein du fluide et du solide, ni la diffusion radiale a I’intéricur de la particule. Seule la
convection entre le fluide caloporteur et les particules de MCPs régit le processus de transfert
de chaleur. Son systéme d’équations est le suivant :

Pour la phase liquide :

T oT;
&0 :Cpy o + Uy o = a,Mycp uigTuer = Tr) (15)
Pour la phase solide :
oH
(L= &)Pucp - a'i:cp = aphMCPfﬂuide(Tf ~Tuce) (16)

avec ap le rapport entre la somme des surfaces des particules du lit sur le volume total du lit,
défini comme suit :

_6(1-¢) _
a, = g d’apres Kaviany [37] (17)
p

Pour la phase liquide de I’équation de conservation, le premier terme représente la
puissance recue du fluide par unité de volume. Le terme qui se trouve dans la partie droite de
1I’équation correspond au flux convectif a I’interface fluide-MCP.

Pour la phase solide de 1’équation de conservation, le premier terme représente la
puissance recue du MCP par unité de volume.

Sanderson et Cunningham (1995) [38] ont étudié ce modele notamment pour expliquer
I’influence de la taille de la particule de MCP sur la stratification axiale de la température au
sein du lit granulaire.
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Le modele de Schumann ne prend pas en compte la conduction interne a I’intérieur de
la particule. Cependant, lorsque la conductivité thermique du MCP est faible (ce qui constitue
la majorité des cas) ou lorsque la taille de la particule est élevée, alors la résistance thermique
interne ne peut étre négligée. Certains auteurs ont considéré la conduction interne a I’intérieur
de la particule.

Felix Regin et al. (2009) [39] ont analysé le comportement d’un systéme de stockage
d’énergie thermique par chaleur latente a lit granulaire. Le lit est composé de capsules
sphériques remplies de cire de paraffine en tant que MCP. lls ont pour cela développé un
modele numérique utilisant des équations de conservation similaires aux équations de
Schumann, en incluant la résistance thermique interne au sein de la particule dans le
coefficient convectif global entre le fluide et le MCP. Le phénomeéne de changement de phase
des MCPs a été analysé par méthode enthalpique.

Tumilowicz et al. (2014) [40] ont aussi développé un modele numérique basé sur la
méthode de Schumann, en y intégrant également la méthode enthalpique aussi bien pour un
systeme utilisant des matériaux de remplissage a phase unique qu’a changement de phase.

4.2.2 Modéle de diffusion concentrique

Le modéle de diffusion concentrique! est un modéle hétérogeéne a deux phases qui a la
particularité de considérer la conduction thermique a I’intérieur de la particule de MCP. Les
particules étant sphériques, la conduction est radiale. Précisons que lorsque le MCP
commence a fondre au sein de la particule, deux modes de transfert thermique sont a I’ceuvre :
la conduction dans la partie solide et la convection naturelle dans la partie liquide. Cependant,
en raison de la complexité des calculs le modele ne prend pas en compte la convection. Ceci
étant, on peut inclure un facteur correctif pour améliorer le modeéle.

Généralement, les modéles numériques négligent la conduction interne et supposent la
température au sein de la particule comme uniforme. Par conséquent, dans le modéle de
diffusion concentrique deux gradients de température sont considérés : le flux convectif entre
le fluide caloporteur et la paroi externe de la particule, et la conduction thermique interne dans
la particule.

Ce modele considére le lit de particules comme un milieu poreux isotrope et le divise
en plusieurs couches dans la direction axiale. Toutes les spheres d’une méme couche sont
supposées se comporter de la méme maniere et chaque couche peut étre modélisée et
discrétisée a 1’aide d’une seule sphére comme ceci est illustré dans la Figure 3 :

! L’expression anglaise que 1’on retrouve dans la littérature scientifique est « concentric dispersion model ».
Cependant, nous avons préféré traduire « dispersion » par «diffusion » car le terme de «dispersion» en
physique est trés largement utilisé dans la théorie des ondes et non dans 1’étude des transferts de masse ou de
chaleur, ou I’on privilégie plutét le terme de « diffusion ».
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Figure 3 — Schéma d’une couche discrétisée par une seule sphére dans le modéle de diffusion concentrique

Le systéme d’équations de conservation d’énergic comprend deux expressions
couplées avec une condition aux limites a la surface de la sphere. L’une pour le transfert
thermique au sein de la phase liquide et la seconde pour la conduction interne a I’intérieur de
la particule (phase solide).

Pour la phase liquide :

ot oy

Pour la diffusion thermique au sein de la particule :

aH MCP _iﬁ( r2 6TMCP\J
2 MCP

oT, oT, o°T,
&p ¢ Cpy + Uy = &hy ? + aphMCFufluide(Tl\Acp\r:ur0 -T¢) (18)

e ot T ar or (19)

Avec la condition aux limites a I’interface entre la surface de la sphere (r = ro) et le fluide :

a-I-MCP
Poor

Tous les auteurs suivants ont utilisé le modele de diffusion concentrique pour leur systéeme de
stockage d’énergie thermique.

-1

r=r, hMCP—quide(Tp\rzr0 -T¢) (20)
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Wei et al. (2005) [41] ont etudié numériquement et expérimentalement un systéme de
stockage d’énergie thermique utilisant des MCP. Dans les études numériques, le MCP a été
encapsulé de quatre maniéres différentes (sphere, cylindre, rectangle et tube creux) pour
étudier les effets des configurations géométriques. Il a été démontré que les capsules
sphériques ont les meilleures performances en termes de dégagement de chaleur parmi les
quatre types de capsules étudiées.

Peng et al. (2014) [42] ont étudié le comportement d’un systéme de stockage
thermique par chaleur latente a lit de particules de MCP. Le phénomene de changement de
phase au sein de la capsule de MCP est analysé par méthode enthalpique. Les résultats
obtenus sont validés par les expériences d’|zquierdo-Barrientos et al. [43]. lls indiquent que la
diminution de la taille de la capsule de MCP ou de la vitesse d’entrée du fluide, ou encore
I’augmentation de la hauteur du lit ont pour effet d’augmenter 1’efficacité de la charge.

340
330 |
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o DEOS00S0 - ¥=0.625
%5 (SRS
— 320— BRI
E R RS =
E5) [2IO2O0%Y
= RSSO0
=
£ 310
= AirFlow
s Exp Y=0.875 Izquierdo[24]
300 ——SimY=0.875 Present simulation
Exp Y=0.625 lzquierdo[24]
290 ——Sim ¥=0.625 Present simulation
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Figure 4 — Comparaison entre les résultats numériques (modele de diffusion concentrique) et les données
expérimentales de Izquierdo-Barrientos et al. (2013) [42]

Karthikeyan et al. (2014) [44] ont étudié les performances d’un systéme solaire de
stockage a lit granulaire rempli de capsules sphériques de MCP. lls ont réalisé un modele
numérique basé sur la methode enthalpique. Le schéma de principe utilisé pour leur
modélisation est décrit a la Figure 5. Les résultats de la simulation indiquent qu’une
augmentation du débit et de la température d’entrée du fluide caloporteur et une diminution de
la taille de la capsule améliorent les transferts convectifs entre le fluide et les capsules de
MCP.
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Figure 5 - Schéma de principe d'un lit fixe de particules pour modélisation [44]

Ismail et Henriquez (2002) [45] et Bédécarrats et al. (2009) [46] ont également
exploité le modele de diffusion concentrique dans leur étude numérique pour simuler un
systeme de stockage renfermant un lit de particules de MCPs. D’autres auteurs ont utilisé la
méthode des volumes finis pour résoudre ce modele [47]-[50].

4.2.3 Modéle continu a phase solide

Ce modele considére le lit de particules de MCPs comme un milieu continu et non
comme un milieu composé de particules indépendantes. De ce fait, la conduction thermique
interne dans la particule n’est pas prise en compte. En revanche, la conduction dans les
directions axiale (modele unidimensionnel) ou/et radiale (modeéle bidimensionnel) au sein du
milieu solide peut étre considérée. Le systeme d’équation de conservation d’énergie
comprend deux expressions couplées, une pour la phase liquide et une autre pour la phase
solide.

Pour la phase liquide :

oT, oT; j o°T,
=&hq
oy

&0+ Cpy (E U — V +a,Mycp_fuige(Twer — Tr) (21)

Pour la phase solide :

oH MCP 82TMCP

=(1-&)Aycp e +8,Mvcr_nuice(Tr = Tuce) (22)

(e g)pMCP
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Ce modeéle est le seul a prendre en consideration la conduction thermique radiale au
sein du milieu solide, méme si celle-ci augmente considérablement le temps de calcul. La
prise en compte de cette conduction radiale a son importance notamment lorsque le débit
d’écoulement est faible ou lorsque celui-ci est mal distribué en entrée du systeme. En effet,
plusieurs parametres significatifs comme la porosité du lit ou la vitesse du fluide au sein du
systéme peuvent gagner en précision si I’on décide de leur ajouter la dépendance radiale (cf.
2.1).

Bellan et al. (2014) [51] ont étudié un modele bidimensionnel continu & phase solide
afin d’analyser le comportement dynamique d’un systéme de stockage d’énergie thermique a
lit de particules, composé de capsules sphériques contenant des MCP (nitrate de sodium). Il a
été¢ découvert que 1’augmentation de la taille de la capsule, du débit d’écoulement ou la
diminution du nombre de Stefan implique une augmentation de la taille de la zone de
transition thermique, ce qui diminue le temps de décharge effectif.
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Figure 6 - Comparaison numérique et expérimentale concernant I’évolution de la température du MCP
durant une phase de décharge thermique [51]

Arkar et Medved (2005) [52] ont développé un systéeme de stockage d’énergie
thermique a chaleur latente contenant des sphéres de paraffine qui s’intégrent dans les
batiments. Ils utilisent un modéle bidimensionnel continu a phase solide pour leur étude
numérique. Des modifications ont été apportées au modeéle pour prendre en compte le
caractére non-uniforme de la porosité des MCP et de la vitesse du fluide. Ces deux derniéeres
caractéristiques sont la conséquence d’un faible rapport de diamétre tube/sphére adapté au
systeme. Une comparaison des résultats numériques et expérimentaux confirme 1’hypothése
liée a I’'importance de la connaissance des propriétés thermiques du MCP, notamment pour les
processus lents.
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Figure 7 - Le systéme de stockage d’énergie thermique a chaleur latente développé par Arkar and Medved
(2005) [52]

Benmansour et al. (2006) [53] ont également appliqué un modeéle bidimensionnel. Son
objectif est de développer une analyse numérique de la réponse transitoire d’un systeme de
stockage d’énergie thermique a lit de particules de MCPs. L’équation d’énergie du fluide a été
résolue par la méthode implicite des directions alternées tandis que 1’équation d’énergie du
MCP a été résolue par la méthode explicite. Les valeurs expérimentales pour la distribution de
température se rapprochent favorablement des résultats numériques pour une large gamme du
nombre de Reynolds.

D’autres auteurs [54]-[56] ont également exploité ce modéle. Certaines de leurs
conclusions sont a relever. Les résultats indiquent que les performances du systeme de
stockage par chaleur latente peuvent étre optimisées en sélectionnant judicieusement la
température de fusion des MCPs. Il est également démontré que 1’efficacité de la décharge est
optimisée pour des faibles nombres de Reynolds et pour des hauteurs élevées de colonne.

Une des manicres d’améliorer les performances d’un systéme de stockage a chaleur
latente est de concevoir un systeme a multicouche de MCP. Le but est de maximiser le
coefficient de transfert thermique entre le fluide et les MCPs. Yang et al. (2014) [56] et
Aldoss et Rahman (2014) [57] ont développé et étudié de tels systémes. Les résultats
démontrent que plus le nombre d’étages augmentent et plus les performances du systeme a
multicouche augmentent. Néanmoins, il a été remarqué que I’utilisation de plus de trois étages
n’apporte pas d’amélioration significative.
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Figure 8 - Schéma de principe d'un collecteur solaire multi-MCP [56]

En conclusion de cette partie sur les différents modéles existants aussi bien homogeénes
qu’hétérogénes, nous retiendrons quelques résultats significatifs permettant d’obtenir les
meilleures performances en termes de transfert de chaleur et de charge/décharge thermique au
sein des lits fixes de particules de MCPs.

1) Les capsules de forme sphérique ont les meilleures performances pour les échanges de
chaleur avec le milieu environnant.

2) La diminution de la taille de la capsule de MCP ou de la vitesse d’entrée du fluide, ou
encore 1’augmentation de la hauteur du lit augmente 1’efficacité de la charge/décharge.

3) L’efficacité de la charge/décharge est également améliorée si 1’on augmente la
température de changement de phase [47].

4) Les systemes a couches multiples de MCP améliorent les performances dynamiques
en termes de vitesse de charge/décharge.

5) Ces résultats apportent des suggestions pour optimiser la conception et faciliter le

dimensionnement d’un systéme de stockage composé d’un lit fixe rempli de particules
de MCP.

4.3 Etude comparative de modeéles

Plusieurs méthodes ont été adoptees par les scientifiques pour modéliser le phénomene
de transfert de chaleur lors d’un changement de phase liquide-solide mais la comparaison des
differents modeles développes et leur validité pour un tel probléme ne sont pas clairement
mentionnées dans la littérature.

Karthikeyan et Velra] (2012) [58] présentent une étude comparative de 3 modeles
mathematiques différents pour les systemes de stockage de forme cylindrique a lit de
particules, contenant des capsules sphériques de paraffine. Les techniques de modélisation
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enthalpique permettent d’ajuster le comportement du changement de phase de la paraffine
pour une certaine gamme de température.

Ismail et Stuginsky Jr (1999) [59] ont évalué le temps de calcul des quatre principaux
modeles décrits précédemment (modeles homogene et hétérogenes). Les résultats sont
présentés dans le Tableau 3.

Modéles Temps de calcul (s)
Modéle homogéne 1D 7.1
Modéle homogene 2D 1415

Modeles hétérogenes

Modele de Schumann 29.6
Modéle de diffusion concentrique 574.6
Modeéle continu a phase solide 1D 51.6
Modeéle continu a phase solide 2D 1277.7

Tableau 4 — Temps de calcul de chaque modele

On observe que ’approche bidimensionnelle accroit considérablement le temps de
calcul (25 fois plus long) par rapport au modéle unidimensionnel. Par conséquent, la prise en
compte de la dépendance radiale au sein de la modélisation ne doit étre considérée que pour
des études de cas bien spécifiques. En effet, lorsque le débit d’écoulement est faible ou
lorsque I’écoulement en entrée du systéme est mal distribué ou encore lorsque les pertes
thermiques sont importantes, il sera alors recommandé de prendre en considération la
dépendance radiale.

En somme, s’il y avait a choisir un modeéle qui constituerait un bon compromis en
termes de précision et de temps de calcul, ce serait le modéle continu a phase solide puisqu’il
est moins chronophage que le modéle de diffusion concentrique et plus précis que le modele
de Schumann ou gue le modéle homogene.

Par ailleurs, étant donné qu’il est assez difficile d’étudier I’écoulement du fluide dans
un systeme aussi complexe qu’un lit fixe de particules de MCP, les variations de la vitesse
d’écoulement dans une section transversale du systéme ne sont pas prises en compte et tous
ces modeles adoptent dans leur résolution une vitesse moyenne d’écoulement a travers le lit.
Dr’ailleurs, aucun de ces modeles ne décrit convenablement la configuration de 1’écoulement a
travers les vides formés par le remplissage des particules. Ceci a pour conséquence de ne pas
déterminer avec une grande précision le transfert de chaleur entre le fluide caloporteur et les
particules de MCP.
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C’est la raison pour laquelle d’autres approches numériques ont été développées afin
d’apporter une plus grande précision sur les transferts de chaleur opérés au sein d’un systéme
de stockage thermique compose de particules de MCPs.

4.4 Autres approches

Xia et al. (2010) [60] ont développé un modéle numérique appelé « modele effectif de
lit de particules » qui a la particularité d’analyser et d’observer les champs de température et
de pression du fluide caloporteur a travers les vides formés par les particules sphériques de
MCPs comme décrit dans la Figure 9. Elle étudie également la conduction thermique interne a
I’intérieur des particules. Cependant, la résolution de leur modélisation requiert un temps de
calcul conséquent. Le modéle a été validé avec des résultats expérimentaux issus de la
littérature. Leur étude porte essentiellement sur 1’influence de la disposition des particules de
MCPs dans le lit et sur I’influence de 1’épaisseur de 1’encapsulation sur les performances
thermiques du systéme.

a air flow b
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I 5.90 I 142

3.93
B 328
262
1.97
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0.00 0.00
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Figure 9 - Champs de T°C et de pression au sein d'un lit fixe de particules [60]

Amin et al. (2014) [61] preésentent un modele mathématique pour ce type de systéme
de stockage thermique rempli de spheres de MCP. Utilisant la méthode &-NTU, une
représentation 2D adéquate a été développée afin de prédire le transfert de chaleur durant le
changement de phase. Une corrélation convenable a été développée démontrant la validité de
la méthode e-NTU pour les systemes de lits de particules de MCP.
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5 Conclusion

Dans ce chapitre, il a été présenté et décrit d’une maniére générale une grande partie
de la théorie liée aux lits fixes de particules, en y associant un état de 1’art sur les modéles de
transferts de masse et de chaleur. Plusieurs conclusions sont a retenir.

L’étude sur la porosité d’un lit fixe de particules sphériques, pour tout type de
configuration, a été largement étudiée et une multitude de corrélations se trouvent aujourd’hui
dans la littérature scientifique. En outre, il a été établi que la porosité a tendance a augmenter
lorsqu’on se rapproche de la paroi du systéme, ce qui genere une forte augmentation de la
vitesse locale du fluide et qui, par conséquent, impacte sur les transferts thermiques. Par
ailleurs, il a été prouvé qu’une diminution de la porosité du lit entraine une augmentation de la
stratification, ce qui engendre une amélioration de 1’efficacité du systéme.

La forme des particules remplissant le lit est également un facteur a prendre en
considération dans 1’évaluation des transferts de masse et de chaleur. 1l a été démontré parmi
différentes sphéricités (cube, cylindre, sphere...), qu'un lit de particules sphériques avait une
valeur du nombre de Nusselt Nu maximale, ce qui signifie des transferts de chaleur optimum.

Pour évaluer les pertes de charge dans les lits fixes de particules, la corrélation la plus
connue est 1’équation d’Ergun. Cependant, une nouvelle corrélation plus précise a été
proposée par Harrison et al. (2013) [32] adaptée a plusieurs régimes d’écoulement et a une
large gamme de configuration de lit.

En vue d’étudier numériquement les transferts de masse et de chaleur au sein des lits
fixes de particules, plusieurs modeles ont été développés, fondés sur les équations de
conservation. Ces modeles se divisent en 2 catégories : le modele homogéne et hétérogene. Ce
qui est a retenir est que le meilleur compromis en termes de précision et de temps de calcul
serait le modele continu a phase solide (modéle hétérogene).
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1 Introduction

Un prototype de batterie thermique a été mis au point et des expérimentations ont été
menées. Cela a permis de constituer une premiere base de données (cf. chap. Ill). L’étape
suivante qui est I’objet de ce chapitre est de développer une modélisation numérique pour
simuler le comportement dynamique et thermique d’une unité de stockage. Cette modélisation
permettra d’évaluer I’influence des principaux paramétres physiques (débit, hauteur de lit,
diameétre de particule) sur la cinétique des échanges thermiques.

La batterie, considérée dans ce travail, a la méme configuration que celle étudiée sur
notre dispositif expérimental. Elle est constituée d’un lit fixe de particules de MCP de taille
centimétrique. En vue de répondre aux objectifs de notre étude, le Rubitherm RT 27 injecté
dans les particules a été remplacé par un alcool gras pur, le Nacol 22-98 de température de
fusion égale a 70°C, étant ainsi le matériau a haut point de fusion qui garantira une
stabilisation élevée de la température dans la batterie.

Une des principales difficultés qui apparait dans la modélisation est la prise en compte
du changement de phase. Elle apparait dans la non-linéarité des propriétés physiques a
I’interface liquide-solide et dans le déplacement de cette interface au cours du temps. En
I’absence de solution analytique pour des matériaux de dimension finie, deux types de
méthodes ont été développés : les méthodes a suivi d’interface et celles a domaine fixe. Les
méthodes a suivi d’interface nécessitent 1’utilisation de schémas numériques avec maillage
fixe ou mobile afin de connaitre la position exacte de I’interface a chaque pas de temps. Les
méthodes a domaine fixe, comme la méthode enthalpique, ou la méthode de la capacité
calorifique apparente, considére un seul jeu d’équations de bilans pour les deux phases.

Dans le cadre de notre travail, nous avons opté pour la méthode de la capacité
calorifique massique apparente Cpapp pour caracteriser les propriétés de changement de phase
du matériau. Une expression analytique gaussienne est prise en compte pour modéliser
I’évolution du Cpapp.

Le modele numérique exploité dans ce travail est le modéle de diffusion concentrique.
Il s’agit d’un modele hétérogene a deux phases qui a la particularité de prendre en compte la
conduction thermique au sein des billes (cf. chap. 1V - 4.2.2).

Dans un premier temps, nous décrirons le modéle numérique adopté pour notre
simulation en précisant les conditions initiales et limites, les propriétés du MCP et du fluide
caloporteur, et I’algorithme de calcul. Dans un second temps, nous procéderons a la validation
de notre modele avant de présenter les résultats de notre simulation évaluant 1’effet des
paramétres de contréle sur les échanges thermiques.
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2 Modélisation numerique

2.1 Description du modele

Afin de décrire et d’expliquer convenablement le modele numérique établi, il est
important de détailler la configuration de I’unité de stockage thermique. Celle-ci est une
enceinte cylindrique aux parois parfaitement isolantes, chargée de particules sphériques
remplies de MCP et traversée par un fluide caloporteur. La batterie est dans une position
verticale. Dans les parties supérieure et inferieure se trouvent des filtres-diffuseurs qui
permettent a la fois d’homogénéiser la répartition du fluide caloporteur dans 1’enceinte et de
maintenir les billes de particules a des positions fixes pendant le passage du fluide. Le schéma
général et simplifi¢ de 1’unité de stockage est illustré a la Figure 1.

Lors du processus de charge/décharge, le fluide caloporteur entre a température
constante par le bas de la batterie pour céder/accumuler de la chaleur par transfert convectif.
La charge/décharge est considérée comme complete lorsque la température devient uniforme
sur I’ensemble du systéeme. Avant de détailler les équations du mod¢le, il est fondamental de
préciser les hypothéses :

- Les parois sont supposées parfaitement calorifugées et on pose de ce fait, une
condition de flux nul sur les parois latérales en contact avec 1’extérieur.

- Les filtres-diffuseurs ne sont pas pris en compte dans le modeéle.

- L’¢coulement du fluide caloporteur est axial selon I’axe noté y et s’effectue du bas
vers le haut.

- Le modele est unidimensionnel selon 1’axe y.
- Lavitesse de I’écoulement est supposée constante et uniforme.

- Les propriétés des MCPs sont constantes au-deld du changement d’état, excepté pour
la capacité thermique massique Cp qui dépend de la température du matériau.

- Le lit est fixe et composé de particules sphériques de MCP de méme diametre.
- Laporosité ¢est isotrope et constante.

- Lahauteur du lit est supérieure ou égale au diamétre d’une particule

- Le transfert de chaleur radiatif est négligé.

- Il n’y a aucune source de chaleur interne au sein de la batterie.
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Filtre-diffuseur

Lit de particules

iy

Eau glycolée (50%)
Figure 1 - Représentation schématique de la colonne de stockage

La hauteur et le diamétre du lit de particules sont notés Hiit et D. Le contenu du
réservoir est chargé de particules de MCP de diametre dp avec une porosité de . La vitesse de
I’écoulement du fluide caloporteur sera notée ur. On adopte la méme configuration que la
batterie thermique de notre dispositif expérimental, a ceci pres que le volume du lit est de 5L.
La porosité est supposée étre la méme. Les principaux parametres de la batterie sont résumés
dans le Tableau 1 :

Parameétres

Volume du lit V 5L
Hauteur du lit Hiit 176,3 mm
Diameétre du réservoir D 190 mm
Diamétre de la particule de MCP dp 20 mm
Nombre de particules Np 690
Porosité ¢ 0,422

Tableau 1 - Principaux paramétres de la batterie

La fusion/solidification du lit de particules de MCP traversé par le fluide caloporteur
est régie par les équations de conservation. Dans notre simulation, le modéle de diffusion
concentriqgue a deux phases est considéré, prenant en compte la conduction thermique a
I’intérieur de la particule de MCP. Malgré un temps de calcul pouvant parfois étre long, nous
avons fait ce choix par souci de précision.

Dans cette configuration, le lit s’observe comme un milieu poreux isotrope et chaque
couche peut étre modélisée et discrétisée a I’aide d’une seule sphere. Le systéme d’équations

137



Osipian Rémy — These de doctorat - 2018

de conservation d’énergie comprend deux expressions couplées: une phase liquide
correspondant au transfert thermique dans le fluide caloporteur et une phase solide
correspondant a la conduction interne a I’intérieur de la particule de MCP. Les particules étant
supposées parfaitement sphériques, la conduction se fait radialement. En considérant les
hypothéses stipulées précédemment, les équations du modeéle sont les suivantes :

Phase fluide :

oT; oT; o°T,
Sprpf E—Fuf E = 8/1f W—Faphf (Tp‘r:ro —Tf) 1)

Phase solide (conduction au sein de la particule) :

oH 10 oT
I N S
o T ar( P arj )

ou Tret T, représentent la température du fluide et de la particule de MCP respectivement, Hp
I’enthalpie massique de la particule, Cp la capacité calorifigue massique, p la masse
volumique et 4 la conductivité thermique. Le paramétre a, désigne la surface spécifique de la
particule par unité de volume (en m™) et s’exprime comme suit :

_6(1-¢)
H=Tg 3)

p

Cette expression est définie comme étant le rapport entre la somme des surfaces des particules
du lit sur le volume total du lit.

Par ailleurs, un bilan de masse n’est pas nécessaire puisqu’a 1’évidence la masse est
conservée a travers notre systeme.

Le coefficient de transfert convectif entre le fluide et les particules de MCP au sein du
lit de stockage noté hy, est défini par :

NuA,
he =— (4)

p

et la corrélation utilisée pour le nombre de Nusselt Nu est celle proposée par \Wakao et al. [1] :

Nu=2+11Re}°Pr’ (5)
Les nombres de Reynolds Rep et de Prandtl Pr s’écrivent respectivement :
d,eu

Re 0 — M (6)
Hg
Cp; 4
Pr=————

2, (7)
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2.2 Conditions initiales et limites

Les conditions initiales et les conditions limites du systeme sont :

t=0; Vy; Vr T (y,t=0)=T,(r,y,t =0) =T iac
y=0; t>0 T, (y=01t)=T,,,
oT,
y=H;; t>0 E(y:Hm,t):O
oT
r=0; vy; t>0 a—;’(rzo,y,t):o

A la paroi de la particule :

ar,
r=ry; vy; t>0 —lpﬁ

r=r, = hf (-I-p‘r:rO _Tf)

approche

(8)
9)

(10)

(11)

(12)

A T’instant initial, la température est homogene dans toute la batterie et égale a Tinitiale

aussi bien pour le MCP que pour le fluide.

A tout instant t > 0, la température d’entrée du fluide est toujours égale a Tt,in.

A la paroi de la particule, le flux conductif interne est égale au flux convectif entre le

fluide caloporteur et la surface de la particule.

2.3 Propriétés du MCP

Le matériau considéré dans notre étude est du Nacol 22-98, un alcool gras pur qui
présente une température de fusion Tr autour de 70°C et dont les propriétés thermo-physiques

sont résumeées ici :

Propriétés thermodynamiques Propriétés physiques
Tm=70°C ps= 850 kg.m™
Cps=1,41 ki kglK? p1=780 kg.m™
Cpi=1,57 kl.kgt.K? As=0,28 W.mLK?
Liat = 181 kd.kg™ A=0,18 Wm1K?

Tonset =66,7°C

Tendset = 72,180C

139



Osipian Rémy — These de doctorat - 2018

Les proprietes thermo-physiques de ce matériau ont été mesurées avec les mémes
instruments et en suivant le méme protocole que ceux utilisés et présentés dans le chapitre 11 -
section 2.2.

La Figure 2 présente la courbe expérimentale de la fusion du Nacol 22-98 obtenue par
calorimétrie différentielle (DSC) avec une vitesse calorimétrique de 1°C/mn. L’équation 2
met en jeu la capacité thermique massique Cp du MCP a travers la variation d’enthalpie de la
particule. Dans le cadre de notre étude, nous faisons le choix d’adopter la méthode de la
capacité thermique apparente, noté Cpapp, afin de caractériser le changement d’état du
matériau. De ce fait, on se propose de la modéliser par une expression analytique de type
gaussienne qui s’écrit :

7(T 7;11)2
207

7(T *ﬂz)z
202

K K
C a =C mo +—l —
Papp = ~Pmoy oN2r o, 27

ou les espérances 1 et 2 sont égales respectivement a 70,5°C et 69,25°C, les écart-types o1 et
024 0,56°C et 0,85°C, les coefficients multiplicateurs Ki et Kz & 104 kJ.kg? et 77,5 kl kg™ et
Cpmoy représente la capacité calorifique massique moyenne du MCP, égale a 1,49 kJ.kgt.K™.,

€ + €

(13)

100 r r r r
—Analytique

—Expérimentale

80 1

T

Cp(kJ.kg L.K™1)

T

20 1

0 T 1 1 1
64 66 68 70 72 74

T(°C)

Figure 2 — Capacité thermique massique de la fusion du Nacol 22-98. En rouge, les données expérimentales
obtenues par DSC et en noir, I’approche analytique de type gaussienne

On peut clairement affirmer que la capacité calorifique apparente Cpapp Obtenue par
approche analytique (courbe noire) est en bon accord avec les données expérimentales du Cp
réelle (courbe rouge).
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Par ailleurs, la modélisation doit également prendre en compte les caractéristiques du
changement d’état au regard des propriétés thermo-physiques du MCP. En effet, les valeurs
de la masse volumique pp et de la conductivité thermique A, du matériau changent lorsque
s’opere la transition de phase. Ainsi, le processus de changement d’état peut étre subdivisé en
3 phases: phase solide, phase de transition et phase liquide avec les caractéristiques
suivantes :

(1) Phase solide :

Tp < Tonset ; j~p =As (14)

(2) Phase de transition :

Tonset < Tp < Tendset ; Ap évolue linéairement tel que :

Ay =/13+—}“S ~h
T

onset ' endset

(T _Tonset) (15)

(3) Phase liquide :

Tendset < Tp ; j«p =l (16)

S’agissant de la masse volumique pp, Nous avons décidé de fixer une valeur constante
et égale a la moyenne entre ps et pi afin que la masse de MCP soit toujours conservée au sein
des particules (puisque leur volume demeure constant dans le modele). Ainsi la masse
volumique pp vaut 815 kg.m=. Dans les conditions réelles, le matériau subirait une rétraction
volumique de 8% lors de son passage entre la phase solide et la phase liquide (cf. Chapitre

).
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2.4 Fluide caloporteur

Le fluide caloporteur utilise dans notre modélisation sera de 1’eau glycolée a 50%
comme dans notre étude expérimentale. Les propriétés de ce fluide sont dépendantes de la
température et s’expriment ainsi :

p; =1085-0,71T(°C)  (kg.m?3) 17

A, =0,419 (W.mL.K?) (18)

Cp; =3215+4,3T(°C) (J.kgl.K™) (19)

p; =55%10°e (D py ) (20)
adi

Ve =— m2.s 21

f P ( : “

2.5 Schéma numérique

Les équations de conservation sont modélisées via le logiciel « Matlab » et sa
résolution est effectuée en 1D selon 1’axe y par méthode des différences finies. Au sein de la
future batterie, les particules seront de taille millimétrique. Le rapport entre le diameétre de la
colonne et le diamétre de la particule D/d, sera alors suffisamment élevé (de I’ordre de 200)
pour considérer les effets de bord négligeables. Ainsi, I’hypothése d’une simulation 1D selon
I’axe de la colonne y qui suppose d’avoir une température uniforme sur une section
perpendiculaire au sens de 1’écoulement, peut étre justifiée.

Le maillage a été construit en discrétisant respectivement la hauteur Hiit en Ny = 6
neeuds, espacés d’un pas de Ay = 35,26 mm, et le rayon de la particule rp en Nr = 101 nceuds,
espacés d’un pas de Ar = 0,1 mm. Compte tenu de la répartition aléatoire des particules de
MCP au sein du lit et du fait que celles-ci ne forment pas des couches paralléles et
superposées comme implémentées dans notre modélisation, il serait imprécis et inapproprié
d’augmenter le nombre de nceuds Ny selon ’axe y. De ce fait, un pas d’espace de Ay = 35,26
mm est acceptable pour évaluer les échanges thermiques dans des zones dont la hauteur serait
au moins 1,5 fois supérieure au diamétre d’une particule.

En vue de résoudre les équations différentielles, 1’algorithme présenté sur la Figure 3
utilise un schéma implicite d’ordre 1 en temps et d’ordre 2 en espace. On appelle i le pas de
temps et imax le temps final de la modélisation.
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I Démarrage du calcul I

I Implémentation des paramétres d’entrée I

Implémentation des conditions initiales : T¢(t=0)

et T,(t=0)
v
I Jugement de T I
v v
Phase solide Phase de transition Phase liquide
[ Sur toute la hauteur H, ] ----------------- I Calcul T I

@——[ Al'intérieur de la sphére] ------------------ I Calcul Tpi I
I

@—[ Sur toute la hauteur H, ]
Pas de non =i
tempsiﬂy

oui

A 4

Arrét du calcul

Figure 3 - Schéma du procédé du calcul numérique
Expliquons de maniére détaillée les différentes étapes du procédé de calcul :

Etape 1 : Les paramétres d’entrée et les conditions initiales sont a indiquer. Au démarrage du
calcul, ceux-ci sont implémentés dans des « variables ».

Etape 2 : La température du MCP est évaluée pour chaque point du maillage dans la particule
et ce, sur toute la hauteur du lit pour ainsi connaitre partout la phase du matériau (solide,
transition ou liquide).

Etape 3: La résolution de 1’équation 1 du mod¢le est réalisée permettant de calculer la
température du fluide Tr au temps i, sur toute la hauteur du lit.

Etape 4 : Puis, vient la résolution de 1’équation 2 pour déterminer la température du MCP
pour chaque point du maillage dans la particule et ce, sur toute la hauteur du lit.

Les étapes 3 et 4 appliquent la méthode des différences finies en exploitant des matrices tri-
diagonales.

Etape 5: Les étapes de 2 a 4 sont répétées par itération jusqu’a ce que le temps imax SOit
atteint.

Etape 6 : Le calcul numérique s’arréte.
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2.6 Validation du modele

Avant de présenter une série de résultats liée a notre étude numérique, il est tout
d’abord nécessaire de procéder a la validation du modéle. Pour ce faire, on propose de se
fonder sur nos résultats expérimentaux présentés dans le chapitre I11.

Dans I’étude expérimentale, rappelons que la batterie contient des billes chargées en
RUB 10 (RT 27 + 10% polymere). Le lit est initialement a la température de 15°C ; le fluide
caloporteur entre & la température Ttin de 45°C et le débit est de V=250 L/h.

La capacité calorifique de fusion du Cp du RUB 10 est représentée Figure 4, que 1’on
approche par une courbe d’allure gaussienne. Il est a noter qu’en vue d’accroitre la précision
de I’approche analytique, nous avons modélisé un Cp gauche et un Cp droit comme illustré
sur la Figure 4.

80 w w x x

—Expérimentale
701 — Analytique gauche
—Analytique droit

O 1 1 1 1
20 22 24 26 28 30

T(°C)

Figure 4 - Capacité thermique massique de la fusion du RUB 10. En noir, les données expérimentales
obtenues par DSC et en rouge, ’approche analytique de type gaussienne

On peut affirmer que I’approche analytique est en bon accord avec les données
expérimentales représentant le Cp du RUB 10.

L’étude comparative expérience-modélisation est présentée sur la Figure 5 a travers
I’évolution de la température des particules de MCP lors du processus de charge au sein de la
batterie a différentes hauteurs et pour deux débits différents (115 L/h et 250 L/h).
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Figure 5 — Comparaison entre les résultats numériques (en pointillés) et les données expérimentales (en trait
continu) obtenues via notre dispositif pour des débits de a) 115 L/h ; b) 250 L/h et pour différentes hauteurs
au sein du lit

Sur la position dans la colonne de stockage, on remarque que le phénomene de
changement de phase apparait a des temps différents en raison de la stratification de la
température. Les résultats numériques apparaissent en bon accord avec les résultats
expérimentaux, permettant ainsi la validation du modele.

En ce qui concerne ces simulations, pour un débit de Vf:115L/h et de Vf:250L/h, les

valeurs moyennes du nombre de Reynolds Rep sont respectivement de 4 et 8 ; et celles du
coefficient de transfert convectif hy, respectivement de 180 et 265 W.m2.KL,
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3 Reésultats et discussions

Le modele étant validé, nous entamons désormais une série de résultats dans 1’optique
de répondre a nos objectifs. Il va s’agir d’évaluer et d’optimiser les performances d’une
batterie constituée de particules d’alcool gras de température de fusion 70°C, a travers des
caractéristiques essenticlles telles que la durée de stockage et 1’efficacité. Pour ce faire,
I’influence des parametres physiques tels que le volume, le diamétre de la particule, le débit
ou la température d’entrée sera étudiée.

Le fluide caloporteur entre dans la batterie avec un débit de Vf:100 L/h (soit 1 mm/s)
et une température Trin = 90°C. Le lit de particules est initialement a la température Tinitiale =
5°C, correspondant a une tempeérature extérieure modérée en période hivernale. Rappelons
que les dimensions de la batterie sont celles indiquées dans le Tableau 1. Par la suite, la
température du MCP correspondra a la température moyenne de la particule.

3.1 Profils de température du MCP

La Figure 6 montre I’évolution de la température du MCP a différentes hauteurs
adimensionnées (Y=y/Hiit) au sein de la batterie lors d’un processus de charge thermique.

90 w w x x

T
1

80

T
1

70

(o))
o
T
L

T(°C)
2

I
o
T
1

—— MCP,in (Y = 0)
MCP (Y = 0.4)
——MCP,out (Y =1) .

T

20

10 1

0 300 600 900 1200 1500 1800 2100 2400

t(s)

Figure 6 — Evolution de la température du MCP a différentes hauteurs adimensionnées lors d’un processus
de charge thermique

Le transfert thermique entre le fluide et le solide s’effectue par convection. Les valeurs
moyennes du nombre de Reynolds Re, et du coefficient de transfert convectif hs sont
respectivement de 20 et 325 W.m2. K. Chacune des courbes peut étre divisée en cing
sections : la 1% section est la période du début de charge thermique (trés courte) ol la
température reste a la température initiale de 5°C, le MCP n’ayant absorbé aucune énergie. La
2™ section est la période de charge ot le MCP commence a emmagasiner de ’énergie par
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chaleur sensible. La 3°™ section correspond a une absorption d’énergie par chaleur latente.
Celle-ci démarre a la température de Tonset = 66,7°C et se termine a la température de Tendset =
72,18°C. L’évolution de la température dans cette section s’effectue plus lentement en raison
de la forte quantité d’énergie absorbée par le MCP. La 4°™ section est équivalente & la 2°™
section ou le transfert d’énergie se fait par chaleur sensible. Enfin, dans la derniére section, on
atteint la tempéraure maximale de 90°C.

L’évolution du stockage de 1’énergic au sein de la batterie a été calculée au moyen de
L. Rappelons que celle-ci correspond au rapport entre I’enthalpie latente emmagasinée au
temps t et la chaleur latente du MCP. Elle a donc été déterminée dans I’intervalle de temps
correspondant au changement d’état. Elle est définie comme suit :

T(t)
1
L% (t) = L_ J‘CpMCPdT - Cpmoy(T (t) _Tonset) *100 (22)

lat \ T

onset

avec Cpmoy:1,49 k\].kg-l.K-l.

Puisque tout I’intérét de 1’utilisation de MCP réside dans sa chaleur latente, ce parametre a été
introduit pour estimer I’évolution du stockage de I’énergie latente au sein de la batterie. Ici,
lorsque la température moyenne des particules dans la colonne T(t) atteint Tendset = 72,18°C
alors Ly, est égale a 100%.

La courbe de I’évolution de ce stockage d’énergie (latente) au sein de la batterie en
fonction du temps est présentée sur la Figure 7.
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Figure 7 — Evolution du stockage d’énergie latente emmagasinée dans la batterie en fonction du temps

L’évolution de Lo Se fait en 3 étapes. Elle est dans un premier temps nulle de t = 0s
jusqu’a t = 200s environ, période pendant laquelle le lit emmagasine de la chaleur sensible

147



Osipian Rémy — These de doctorat - 2018

uniquement. Puis, elle commence a croitre, indiquant que la température du MCP dans le lit a
atteint la température Tonset. ENfin, dans la 3°™ étape, ’enthalpie latente évolue de maniére
linéaire et ce, jusqu’au stockage complet, a savoir lorsque le lit de MCP atteint une
température supérieure ou égale a Tendset.

3.2 Influence de Hiit

La modélisation constitue un outil pour estimer I’influence de certains paramétres de
controle sur la dynamique des échanges. On se propose de ’utiliser pour connaitre 1’influence
de la hauteur du lit Hiit (ou du volume du lit) sur I’évolution de la température du MCP.
Concretement, cela signifie que seule une augmentation du nombre de particules dans le lit
implique une modification de Hii, en supposant que le diametre de la colonne et la porosité
demeurent constants et égaux respectivement a 190 mm et 0,42.

La Figure 8 présente I’évolution de la température du MCP en sortie de colonne (Y=1)
en fonction du temps, pour différentes hauteurs de lit.

90 x x
80r 1
70+ 1
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—H;;; =40cm
201 1
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0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500

t(s)

Figure 8 — Thermogrammes du MCP en sortie de colonne lors d’une charge thermique pour différents Hii

Les difféerentes courbes présentées ont exactement la méme forme d’évolution. Elles se
differencient par la durée du palier de changement de phase. En outre, plus Hii: est élevée et
plus le stockage thermique est long, ce qui semble cohérent puisqu’une augmentation de la
hauteur induit une augmentation du nombre de particules Ny, qui implique par conséquent,
d’avoir une capacité calorifique de stockage plus importante au sein de la colonne.

3.3 Influence de Ti.in

La Figure 9 présente I’évolution de la température du MCP en sortie de colonne (Y=1)
en fonction du temps, pour différentes températures d’entrée du fluide T in.
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Figure 9 - Thermogrammes du MCP en sortie de colonne lors d’une charge thermique pour différentes
températures d'entrée du fluide

Les résultats montrent que la longueur du plateau diminue de maniere significative a
mesure que la température Trin augmente. Ce constat avait déja été fait dans notre étude
expérimentale. De ce fait, le paramétre Trin apparait étre tres influant sur la durée du processus
de charge thermique.

3.4 Suivi du front de fusion

Le modéle peut également étre exploité pour simuler le suivi du front de fusion,
permettant notamment d’observer la stratification thermique au sein de la colonne,
phénomene essentiel a évaluer pour les performances de la batterie.

Les images de la Figure 10 présentent le suivi du front de fusion du MCP (température
moyenne des particules dans chaque couche) a I’intérieur de la colonne en fonction du temps.
Le fluide entre par le bas a la température de 90°C. Le débit est fixé a Vf:100L/h. La barre de
couleur nuancée illustre la plage de température dans laquelle le changement d’état est
observé, a savoir entre Tonset €t Tendset. EN dehors de cette plage, le MCP est soit sous forme
liquide soit sous forme solide. Toutes les températures présentées sont celles du MCP.
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Figure 10 — Déplacement du front de fusion au sein de la colonne de stockage

Il est manifeste que le changement d’état a bien lieu entre 66,7°C et 72,18°C car dans
cette plage de température, les variations thermiques du MCP sont beaucoup plus lentes,
prouvant ainsi que le matériau emmagasine de la chaleur latente. Au-dela de ces températures,
les variations étant plus rapides le matériau stocke de 1’énergie par chaleur sensible.

Dans le cadre de cette analyse, on évalue le déplacement et la vitesse du front de
fusion ainsi que 1’évolution temporelle de la transition de phase du MCP dans la colonne.
Bien que le changement d’état ait lieu sur une plage de températures comprises entre [66,7°C
— 72,18°C], on estime que I’interface solide-liquide du front de fusion est a la température
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Tonset=66,7°C. La Figure 11 présente le déplacement de cette interface et 1’évolution de la
zone de transition.
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Figure 11 - Position du front de fusion en fonction du temps

On constate que la position du front de fusion ysusion évolue de maniére croissante et
linéaire avec le temps. Le front de fusion met environ 6 mn pour traverser le lit et sa vitesse
moyenne est de 3,06 cm/mn. La zone de transition de phase entre le début et la fin de la fusion
met environ 23 mn pour traverser le lit.

Afin d’approfondir notre compréhension de la stratification thermique dans la colonne,
nous avons observé durant la transition de phase les gradients de température entre le fluide et
le MCP dans chaque couche, pour trois temps différents comme illustré Figure 12.
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Figure 12 — Evolution de la température du fluide et du MCP dans chaque couche pour a) t=319s ; b)
t=641s ; c) t=918s

D’aprés ces résultats, on observe I’évolution spatiale le long de la colonne d’un
gradient de température assez élevé (AT ~20°C) entre la paroi et le centre des particules.
Alors que ce gradient AT est relativement constant lorsque la batterie emmagasine de
I’énergie par chaleur sensible, il augmente lors du début du changement d’état pour atteindre
une valeur maximale de 20°C environ (Figure 12-a et-b). Puis, apres que le gradient est
progressé spatialement le long de la colonne, il diminue rapidement jusqu’a devenir nul
(Figures 12-c).

Par ailleurs, on remarque dans la Figure 10 que lorsque le MCP est en cours de
changement d’état, la stratification devient faible. Par exemple, entre t = 537s et t = 641s, la
différence de température du matériau entre 1’entrée et la sortie est au plus de 2,4°C. Or, on
sait qu’une meilleure stratification thermique améliore I’efficacité du systéeme. Il est donc
nécessaire de modifier certains paramétres de fonctionnement afin d’optimiser la
stratification. Pour ce faire, nous avons souhaité évaluer ’efficacité en fonction du débit du
fluide V; et de la hauteur du lit Hiit (ou volume du lit).
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3.5 Efficacité

La batterie a lit fixe de MCP peut étre assimilé a un échangeur de chaleur puisqu’un
échange thermique a lieu entre 2 milieux (fluide et MCP) physiquement séparés. Dans notre
cas, lors de la charge thermique, le fluide caloporteur transfere sa chaleur au MCP se trouvant
dans les billes. De ce fait, nous avons évalué 1’efficacité instantanée de notre échangeur en
phase de stockage qui s’exprime comme sulit :

puissance réelle échangée

Eff (1) = — . ,
puissance maximumtransférable

(23)

La puissance maximale transférable s’obtient lorsque 1’échangeur est de dimension infinie,
c’est-a-dire lorsque la température du fluide en sortie est égale a la température initiale du lit.
Ainsi,

M CPs (Tt in =Tt out)

Eff (t) = —
M CPs (T¢ in = Tinitiate)

Tf,in -T

_ fout
- T 24
Tf,in_TinitiaIe ( )
avec Trin et Trout les températures respectives d’entrée et de sortie du fluide et Tinitiale la
température initiale du lit, égale a 5°C.

La Figure 13 présente I’efficacité instantanée du lit de particules pour différents débits
d’entrée.
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Figure 13 — Efficacité du lit en fonction du temps pour différents débits d’entrée
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Quel que soit le débit, les courbes évoluent de maniére décroissante avec une efficacité
égale a 1 en début de stockage et une efficacité nulle en fin de stockage (puisque Tt,in = Ttout).
Cependant, il est a noter que 1’évaluation de I’efficacité doit se faire uniquement lorsqu’au
démarrage du processus de stockage, le fluide en entrée traverse entiérement le lit. Autrement,
I’évaluation est faussée. En effet, en entrée de la colonne les particules de fluide mettent un
certain temps, appelé temps de passage, pour traverser le lit. A titre d’exemple, pour un débit
d’entrée de Vy= 50 L/h le fluide met 360s, soit 6 mn pour traverser entiérement le lit. Le
calcul de I’efficacité doit donc étre pris en compte seulement a partir du temps t = 360s.

Pour autant, en appliquant la formule de I’efficacité (équation 24), les résultats obtenus
ne permettent pas de juger des performances de notre échangeur par rapport aux parametres
de contrle tels que le débit ou le volume du lit. C’est la raison pour laquelle nous avons
introduit un nouveau facteur de performance qu’on appelle efficacité relative, notée Eff * qui
ne tient pas en compte de la chaleur sensible et qui se définit comme suit :

M Cpy (Trin =T ou)

Eff *(t) = —
M Cpy (Ts 10— Tin)
_ Tf,in _Tf,out
T T, -T (25)

f,in m

avec Tm la température de fusion du MCP, égale a 70°C.

Autrement dit d’aprés 1’équation 25, notre échangeur est considéré comme efficace
lorsque la température du fluide en sortie est inférieure ou égale a la température de fusion du
MCP.

154



Chapitre V. Transfert thermique au sein d’un lit fixe de particules de MCP : approche
numérique

La Figure 14 montre 1’évolution de I’efficacité relative en fonction de Lo (énergie
latente emmagasinée dans la batterie en %) pour différents débits d’entrée.
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Figure 14 — Efficacité relative du lit en fonction de I’énergie latente emmagasinée pour différents débits

Les courbes sont toutes décroissantes quel que soit le débit. La batterie est donc plus
efficace au début qu’a la fin du stockage et cette efficacité diminue a mesure que Ly croit. Du
point de vue de 1’équation 25, cela signifie qu’au début du stockage, la température de sortie
du fluide Trout est inférieure ou égale a la température de fusion T, puis qu’elle augmente au
fur et & mesure que 1’énergie est stockée, jusqu’a atteindre Trin. En effet, en traversant le lit, le
fluide céde sa chaleur aux particules de MCP qui utilisent cette énergie pour changer de
phase. Les particules sont donc maintenues a température constante (70°C) pendant toute la
durée du changement de phase, ce qui influe sur Trout. C’est pourquoi I’efficacité est plus
élevée en début qu’en fin de stockage.

De plus, les courbes indiquent qu’une diminution du débit entraine une augmentation
assez significative de D’efficacité et ce, en raison d’une stratification thermique plus
importante.
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L’effet du volume du lit sur I’efficacité relative a egalement été étudié a travers la
Figure 15 qui présente son évolution en fonction de L.
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Figure 15 - Efficacité relative en fonction de I’énergie latente emmagasinée pour différents volumes du lit

La Figure 15 indique que I’efficacité relative est égale a 1 au début du stockage puis
décroit en fonction de L. Ce constat s’observe pour les 5 courbes. Les résultats nous
montrent également qu’une augmentation du volume (ou de Hii) entraine une augmentation
de D’efficacité, en raison la encore d’une stratification plus forte. En effet, une augmentation
de la hauteur du lit tend a rendre la batterie plus dense énergétiquement, agissant de ce fait sur
la stratification.

Pour conclure, une diminution du débit V; et une augmentation de Hiix permettra

d’améliorer la stratification thermique de notre batterie et donc son efficacité. Mais quel sera
son impact sur la durée de stockage ts ?

3.6 Duree de stockage

Dans ce chapitre, on définit la durée de stockage ts comme étant la durée entre le
moment ou la température du MCP en entrée de la colonne atteint Tonsetm = 66,7°C et le
moment ou la température du MCP en sortie atteint Tendgsetm = 72,18°C. Ainsi, sur cet écart de
température la chaleur latente sera entiérement stockée dans la batterie.
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La Figure 16 présente 1’évolution de la durée de stockage ts en fonction du volume du
lit pour différents débits d’entrée du fluide.
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Figure 16 — Durée de stockage en fonction du volume du lit pour différents débits

Les données obtenues montrent une évolution linéaire croissante de la durée de
stockage avec le volume de la colonne. La pente est d’autant plus importante que le débit
imposé est faible.

Par conséquent, ces résultats (Figures 14 a 16) nous indiquent qu’il est indispensable
de trouver un compromis entre les valeurs de débit Vf et de hauteur Hiit afin d’atteindre un

équilibre s’agissant des performances de notre batterie, qu’elles soient dynamiques avec la
durée de stockage ts, ou énergétiques avec ’efficacité relative Eff * du lit.

A présent, nous souhaitons analyser numériquement 1’effet de la taille de la particule
sur ts. D’aprés le chapitre IV, nous savons qu’une diminution de la taille de la particule
engendre une augmentation de la stratification thermique du lit et donc par la méme occasion,
de son efficacité. Rappelons que dans le cadre de notre projet, les particules développées par
notre partenaire industriel seront de taille millimétrique. Cependant, celles-ci seront extrudées
et coupées en fines lamelles, ce qui indique qu’elles ne seront pas sphériques et n’auront pas
la méme taille. De plus, elles pourront se déformer sous ’effet du poids du lit. Leur forme
aléatoire et leur taille vont donc influer sur I’arrangement du lit et entrainer des irrégularités.
De ce fait, la porosité du lit pourra atteindre des valeurs assez faibles.

C’est la raison pour laquelle nous avons évalué la durée de stockage ts (cf. Figure 17)
pour différentes valeurs de porosité ¢ du lit en fonction du diamétre de la particule dp, en
supposant que la hauteur du lit reste la méme a savoir Hjit = 176,3 mm (Volume = 5L). Une
diminution de la porosité induit une augmentation du poids total du MCP et donc de ce fait,
une augmentation de la capacité calorifique de stockage du lit.

157



Osipian Rémy — These de doctorat - 2018

1900 w :
-e-¢=10.3 l
-8-¢=0.35 .
1700 -¢-¢ = 0.4 PR
-%-€ = 0.422
.- -
’f. ’1’
1500 - PP e i
“w P It
-‘S’J ®@-------"-"-°"°"°° ® ’." ’,'*
1300 et
————— ."" a””
®e---"""" ’,an’
1100 | Tt 1
———————— *“’
900%_ L L
5 10 15 20
d,(mm)

Figure 17 - Durée de stockage en fonction du diamétre de la particule de MCP pour différentes valeurs de
porosité

On note que la durée de stockage ts est d’autant plus élevée que la taille de la particule
dp est importante. Pour des diametres de particules tres faibles, les courbes nous incitent a
penser que la durée ts tend vers une constante. Par ailleurs, une diminution de la porosité
conduit a une augmentation de la durée de stockage.

Par conséquent, il est a retenir qu’en maintenant constant le volume du lit, une
diminution de la taille de la particule d, aura que des effets positifs sur les performances de la
batterie, comme il est résumé ci-apres :

- Systéme plus efficace en raison d’un rapport surface/volume (~ 1/dp) plus grand.

- Augmentation de la densité calorifique du lit (car augmentation du poids total de
MCP)

- Durée de stockage ts inchangée (voire diminuée)

Il y a néanmoins un inconvénient qu’il ne faut pas omettre. Une diminution de la
porosité accompagnée d’une augmentation du nombre de particules Np au sein de la batterie
implique naturellement une élévation des pertes de charges, notées AP. Celles-ci doivent donc
étre évaluées et sont I’objet du paragraphe suivant.

3.7 Pertes de charge

Les pertes de charges dépendent d’un grand nombre de parametres tels que la hauteur
du lit, le diametre de la particule, la porosité, la vitesse et les propriétés physiques du fluide.
La littérature spécialisée fait état d’un certain nombre de corrélations empiriques qui ont été
présentées au chapitre 1V.
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Parmi toutes ces corrélations, nous avons décidé d’utiliser 1’équation d’Ergun [2] pour

évaluer les pertes de charge dans un lit de particules, appropriée pour des régimes
d’écoulement laminaires et pour des rapports D/d, élevés. Rappelons 1’équation :

AP

lit

— = (150 +1.75

(1-¢)°

& Re

(26)

avec ur la vitesse du fluide, pr la densité du fluide, ¢ la porosité, dp le diamétre de la particule

et Re le nombre de Reynolds modifiée Re =

pfufdp

f

Pour des débits d’entrée de I’ordre de 100 L/h correspondant a un nombre de Reynolds

voisin de 3, les pertes de charges linéiques notées AP/Hii, varient entre 10* et 10° Pa.m™ pour
des valeurs de dp de [1 - 20] mm. Dans le cas de notre colonne, ces pertes de charge sont
suffisamment faibles pour les considérer comme négligeables (puisqu’avec Hiit = 176 mm, AP

< 0.2 bar).

Néanmoins, nous avons souhaité étudier les pertes de charge pour un débit plus élevé

afin d’évaluer ’effet de la taille des particules. Un debit de Vf21500 L/h a été choisi (soit 15
fois le débit de référence utilisé jusqu’a présent dans notre étude) pendant une phase de
stockage. Avec un tel débit d’entrée, il serait évidemment nécessaire de prendre en compte

son impact sur I’efficacité du systéme et sur la durée de stockage.

La Figure 18 illustre les variations des pertes de charge linéiques en fonction de la

taille de la particule dp pour 2 diametres de colonne différents, respectivement D=19 cm et

D=11cm.
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Figure 18 — Variations des pertes de charge linéiques en fonction de la taille de la particule pour des colonnes

Les courbes évoluent de maniére

de diamétre a) D=19cm ; b) D=11cm

linéairement décroissante sur une échelle

logarithmique ; et plus la porosité est élevée, plus les pertes de charges sont significativement
réduites. De ce fait, les résultats indiquent qu’avec un tel débit, seul une taille de particule et
une porosité faibles engendrent des pertes de charges a considérer. Toutefois, une diminution
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du diametre de la colonne peut entrainer une élévation importante des pertes de charges
linéiques comme on peut le remarquer sur la Figure 18-b et dans le Tableau 2.

A titre indicatif, le Tableau 2 exprime les pertes de charges AP (en bar) d’une batterie
de volume 5L pour différentes configurations avec un diamétre de particules dp égal a 2mm.
Ce dimensionnement n’a pas été choisi par hasard puisqu’il sera certainement celui de la
prochaine unité de stockage a étudier. Le débit du fluide Vf sera de 1500 L/h.

D (cm) Hiit (cm) Porosité & AP (bar)
0,15 0,5
19 17,6 0,25 0,1
0,35 0,03
0,15 15
15 28,3 0,25 0,3
0,35 0,1
0,15 6,3
11 52,6 0,25 1,1
0,35 0,3

Tableau 2 - Calcul de pertes de charges pour différentes configurations d'une batterie de volume 5L

Le Tableau 2 montre que les pertes de charge commencent a devenir importantes
lorsque D < 15 cm car la hauteur du lit est plus élevée et la vitesse du fluide percolant la
batterie est plus rapide.

Par conséquent, s’agissant de notre batterie de contenance 5L, nous retiendrons que le
débit d’entrée doit étre suffisamment élevé et le diameétre de la particule suffisamment faible
pour que les pertes de charges soient significatives. Pour autant, si 1’on maintient les
dimensions de notre colonne (D=19cm et H=17,6cm) les pertes de charge sont faibles, ce qui
est satisfaisant. En outre, il sera toujours utile d’évaluer tous les facteurs pour obtenir le bon
compromis en termes de performances dynamiques et énergétiques.

3.8 Durée de déstockage

Bien que le mod¢le n’ait pu étre validé par des résultats expérimentaux dans le cadre
du déstockage, il s’avére intéressant d’estimer en premieres approximations la durée de
déstockage thermique de la batterie. Dans le cas du déstockage, le lit est initialement a la
température de 90°C et le fluide caloporteur entre a la température Ttin de 5°C.

Dans ce chapitre, on définit la durée de déstockage t4 comme étant la durée entre le
moment ou la température du MCP en entrée de la colonne atteint Tonsetc = 72,18°C et le
moment ou la température du MCP en sortie atteint Tendgsetc = 66,7°C. Sur cette plage de
température la chaleur latente de la batterie sera entiérement déstockée.

La Figure 19 présente 1’évolution de la durée de déstockage tq en fonction du volume
du lit pour différents débits d’entrée. Le diametre des particules dp est égal a 20 mm et la
porosité est de 0,42.
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Figure 19 - Durée de déstockage en fonction du volume du lit pour différents debits

Ces résultats numériques présentent une évolution linéaire croissante et celle-ci est de
plus en plus importante a mesure que le débit diminue.

En vue de déterminer si les valeurs obtenues dans la Figure 19 sont valables, nous
avons décide d’évaluer le temps caractéristique zq correspondant au rapport entre la quantité
d’énergie totale de MCP stockée avec la puissance de déstockage de la batterie, qui s’écrit :

QMCP _ pp(l_ g)V (Ahs + Llat + Ah|)
Py PV CP (Th o =T in) (27)

Ty =
éstockage

avec pr (47,5°C) = 1051 kg.m3, Cps (47,5°C) = 3,42 ki/kg.K, Trout= Tm = 70°C et Ttin = 5°C.

Précisons que dans les conditions réelles d’un déstockage, la température de sortie du fluide
Trout Varie en fonction du temps. Cependant, pour faciliter les calculs, nous considérerons que
cette température est constante et égale a la température de fusion Tm = 70°C et ce, durant
toute la durée du déstockage. Aprés simplification, on obtient :

Vv
Td == 0,876— (28)

f

En appliquant cette formule pour différentes valeurs de V et de Vf, il est facile de s’apercevoir
que tg ~ 3 7q. Cette différence s’explique par le fait que la température du fluide en sortie de la
batterie Trout €St supposée toujours égale & 70°C, ce qui correspond a un cas idéal. Par
conséquent, on peut affirmer que le temps t¢ est du méme ordre de grandeur que le temps
caractéristique zq et que les resultats de la Figure 19 sont cohérents. De plus, la formule 28
met en lumiére I’influence de V et de Vf sur le temps de déstockage comme observé sur la
Figure 19.
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Par ailleurs, les courbes de la Figure 19 nous indiquent une nouvelle fois qu’il est
nécessaire de trouver un consensus entre certains paramétres de contréle dont le débit pour
obtenir de bonnes performances s’agissant de notre batterie.

3.9 Puissance de déestockage de la batterie

Au-dela de 1’évaluation des performances de la batterie, notre modéle a également
pour role de répondre aux exigences du cahier des charges. S agissant du circuit de chauffage
présent dans le véhicule, la puissance de 1’échangeur air-fluide qui a pour fonction d’insuffler
de I’air chaud a I’intérieur de 1’habitacle avait été calculée. Elle était comprise entre 1,7 et 5,3
kW (cf. Chapitre I11).

En supposant que cet echangeur air-fluide soit parfait, nous avons calculé les valeurs
de débits correspondants a cette gamme de puissance. Rappelons que le diamétre de la
colonne et la hauteur du lit sont respectivement de D =19cm et Hiit =17,6 cm.

D’aprés 1’équation 27, la puissance de déstockage Pdestockage Varie approximativement
de 1,3 kW a 5,2 kW, correspondant a la gamme de puissance de 1’échangeur air-fluide sur une
plage de débits allant de [20 — 80] L/h. Ainsi, ces valeurs de débits correspondent aux valeurs
de dimensionnement de notre circuit de chauffage.

Il est primordial de comparer la puissance de déstockage avec la puissance dissipée par
les pertes de charge (ou puissance hydraulique) qui s’écrit :

P, =\/f AP (29)

iss
Or, comme nous avons pu l’observer dans la partie « 3.7 - Pertes de charge », pour une
gamme de débits aussi faibles, les pertes de charges AP peuvent étre considérées comme
négligeables. Par conséquent, dans ce cas de figure la puissance de destockage Pdestockage €St
nettement supérieure & la puissance dissipée Puiss, autrement dit le facteur énergétique
gains/pertes est trés élevé.

3.10Dimensionnement de la future batterie

Notre modélisation peut constituer un outil pour le dimensionnement d’une batterie
thermique. Dans cette derniére partie, apres avoir évalué les différents parametres de controle
influant sur les performances de la batterie, on se propose d’exploiter notre modélisation pour
estimer les caractéristiques de la future batterie.
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D’apreés les résultats de ce chapitre et compte tenu que les prochaines particules de
MCP développées par notre partenaire industriel seront de taille millimétrique, on fixe dans le
cadre de ce dimensionnement les caractéristiques suivantes pour notre batterie :

Dimensions

Volume du lit 5L
Hauteur du lit Hiit 176,3 mm
Diametre du réservoir D 190 mm
Diamétre de la particule de MCP dp 2mm

Tableau 3 — Dimensions éventuelles de la future batterie

On se place dans une gamme de porosité du lit ¢ comprise entre [0,15 — 0,35], ce qui
semble acceptable pour ce type de particule de forme aléatoire et de taille millimétrique.

Mode « stockage thermique »

En mode charge thermique, 1’objectif est d’avoir une durée de stockage ts faible tout
en ayant une efficacité élevée. Prenant en compte toutes ces données, un débit d’entrée de
Vf:500 L/h peut étre estimé comme convenable. En effet, avec ce débit, la durée de stockage
ts est au plus de 920s, soit 15mn (pour une porosité ¢ = 0,15) ; ses pertes de charges sont
négligeables et I’efficacité du lit semble satisfaisante comme illustré sur la Figure 20.
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Figure 20 — Efficacité relative du lit pour deux valeurs de porosité

Mode « déstockage thermique »

Ce mode s’opeére lorsque le véhicule est en fonctionnement. Il est donc essentiel
d’adapter la durée de déstockage thermique tyg avec la durée d’utilisation du véhicule. Bien
que 1’autonomie d’un véhicule électrique s’évalue en distance kilométrique, on estime que sa
durée d’utilisation est en moyenne de 2h.
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Pour les puissances requises présentées dans la partie 3.9, le débit doit se situer autour
de Vf=50L/h. Avec ce débit, I'utilisation de notre simulation a permis d’établir la durée de

déstockage tq en en fonction du volume de la batterie illustré Figure 21.
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Figure 21 - Durée de déstockage en fonction du volume du lit

On observe que pour un volume de 5L, la durée de déstockage tq ne satisfait pas la
durée complete d’utilisation d’un véhicule estimée a 2h. Ceci étant, elle est dans une plage de
temps allant de [1500 - 3750] s, soit [25 - 60] mn, ce qui semble assez raisonnable. Toutefois,
les résultats montrent qu’il est nécessaire d’augmenter le volume (en 1’occurrence ici la
hauteur du lit Hiif) pour avoir une durée tq plus élevée. Néanmoins, un volume trop important

peut s’avérer contraignant en termes de place et de poids au sein du véhicule.
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4 Conclusion et perspectives

Nous avons développé un modeéle numeérique unidimensionnel par méthode des
différences finies, mettant en jeu des équations de conservation séparées pour les phases
solide et fluide, qui prend en compte la conduction thermique a I’intérieur de la particule.
Cette étude permet de simuler le comportement dynamique et thermique d’une unité de
stockage (batterie) chargée en particules de MCP (alcool gras).

La méthode de la capacité thermique apparente ayant été adoptée, le thermogramme
massique du MCP de température de fusion 70°C est représenté par une fonction d’allure
gaussienne. Une étude comparative entre les résultats numériques et les données
expérimentales issues du chapitre 111 a permis de valider le modele.

L’objectif de ce chapitre est d’optimiser les facteurs de performances d’une batterie
telles que les durées de stockage/déstockage ts et ty, I’efficacité du lit Eff et les pertes de
charge AP, a travers 1I’étude des parametres de controle.

Les principaux résultats indiquent :

- Lahauteur du lit Hjit et le temps de charge sont proportionnels

- Laposition du front de fusion est linéaire par rapport au temps

- Diminution du débit Vf et augmentation de Hiit => Amélioration de 1’efficacité mais
augmentation de la durée de stockage ts

- Une diminution de la taille de la particule dp permet : a) une meilleure efficacité du lit
et b) une augmentation de la capacité calorifique de stockage.

Par conséquent, pour obtenir une batterie thermique efficace, 1’étude numérique nous
apprend qu’il est fondamental de la charger en particules de diametre faible (de I’ordre du
mm) et de trouver un bon compromis entre le débit d’entrée et la hauteur du lit. En ce qui
concerne les pertes de charge, elles ne sont pas contraignantes sauf dans des conditions bien
particuliéres.

Perspectives

A T’avenir, il s’agira de valider notre modéle en phase de décharge thermique en vue
de poursuivre I’étude numérique sur I’influence des parametres dans le cadre du déstockage.
Sur la base des conclusions de ce chapitre, le prochain enjeu sera de réaliser une batterie
thermique chargée en particules de MCP de taille réduite (environ 2mm) dont la configuration
répondra a I’optimisation des performances du systéme. La société MCI Technologies,
partenaire dans le consortium du projet VEGETO, aura pour mission de produire ces
particules de MCPs de taille millimétrique. Celles-ci devront étre de nature vegétale et
thermiquement stables.
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Conclusion et perspectives

La recherche présentée dans ce manuscrit s’inscrit dans un vaste programme qui porte
sur I’amélioration technologique du véhicule électrique. Afin de conserver les propriétés
optimales du véhicule en période hivernale, on s’est intéressé¢ a une solution de stockage
thermique par chaleur latente dédiée spécifiquement au chauffage de 1’habitacle. L’énergie
thermique serait chargée dans un réservoir de stockage en méme temps que ’on effectue le
chargement de la batterie électrique.

Notre travail constitue la premiére étape sur la réalisation et I’étude d’un tel systéme de
stockage. Généralement, les dispositifs envisagés sont exploités dans le secteur du batiment
pour des besoins de chauffage ou d’ECS par exemple, ou encore dans des procédés de
refroidissement d’air intérieur. Cependant, ils ont depuis peu intégré le secteur du véhicule
¢lectrique. En effet, étant donné qu’en période hivernale les besoins liés au chauffage ont des
répercussions importantes sur I’autonomie du véhicule, des solutions doivent étre trouvées.
Pour pallier ce probleme, des batteries thermiques de type échangeur-stockeur exploitant du
MCP ont récemment été développées en veillant a ce qu’elles s’adaptent aux véhicules
électriques. Celles-ci ont été recensées dans nos travaux bibliographiques. Elles ont des
configurations a plaques, a tubes et a ailettes. Cependant, il a ét¢ démontré qu’elles sont loin
d’étre optimales aussi bien en termes de capacité de stockage que d’efficacité. C’est la raison
pour laquelle, dans le cadre de notre recherche, nous avons développé et étudié un nouveau type
de batterie thermique dont la composition est un lit fixe de billes chargées en MCP. Ce dispositif
possede des caractéristiques avantageuses.

I. La taille et la forme sphérique de ces particules permettent d’accroitre la capacité de
stockage, d’améliorer les transferts thermiques entre le fluide et le MCP et
d’augmenter la compacité du systéme ;

ii. Le lit fixe de particules permet d’uniformiser la distribution de la température au
passage du fluide caloporteur.

Si ce procédé a déja fait I’objet d’études dans plusieurs applications industrielles, il n’a
jamais été utilisé dans le secteur automobile. Par conséquent la batterie thermique a lit fixe de
particules de MCP constitue un dispositif innovant pour le véhicule électrique. Toutefois, la
complexité des phénomenes qu’elle met en jeu nécessite des €tudes préalables en amont des
experimentations dont elle fera I’objet. Un des phénoménes a évaluer est le changement d’état
du MCP dont la cinétique de solidification est une donnée essentielle pour I’estimation de la
durée de déstockage de la batterie. C’est pourquoi, dans la premiére partie de notre étude nous
nous sommes intéressés a la cinétique des transferts de chaleur au sein de plusieurs MCPs afin
d’évaluer leur durée compléte de solidification.

Ces MCPs se composent d’¢léments fusibles emprisonnés dans des matrices polymeres
avec différents taux de polymérisation. Les expéeriences menées nous ont permis de proposer
une expression phénoménologique qui modélise 1’évolution de la température d’un MCP en
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phase de solidification. Ce modéle met en jeu des parametres physiques inhérents au MCP
considéré, ainsi que des temps caractéristiques directement liés au processus de solidification.
La validité de nos résultats permet d’envisager ce modele comme outil pour évaluer la durée de
déstockage de matériaux de taille finie.

Aprés avoir caractériseé la dynamique des transferts au sein d’un MCP, la seconde étape
de notre travail s’est portée sur le systeme de stockage qui serait implanté dans le véhicule
électrique. Cette future batterie thermique hermétique et isolante renfermera des particules de
MCP de point de fusion élevé (T~70°C). Cependant, dans le cadre de notre recherche, les
particules millimétriques de MCP développées par notre partenaire industriel se sont averées
incompatibles avec le fluide caloporteur (mélange eau-éthylene glycol). En dépit de ce
probléme, nous avons décidé de poursuivre I’étude avec des billes centimétriques de
polypropylene chargées en paraffine de point de fusion proche de 27°C. Un pilote de laboratoire
a été développé en considérant une colonne cylindrique de volume égal a 3,2 L. Le remplissage
aléatoire des billes a conduit a une porosité de 0,42. Une série d’expériences a permis de
montrer les ordres de grandeur et les tendances induites par certains parameétres ; Il a été
notamment mis en lumiére que, pour des débits variant de 150 a 450 kg/s :

- les durées de stockage ts et déstockage tq sont respectivement de : ts € [300, 900] sec. et
ts € [1000, 1300] sec.
- les pertes de charges sont peu importantes pour la gamme de débit considéré.

Les résultats sur la dynamique de stockage et déstockage que nous pourrions obtenir avec un
MPC de point de fusion plus élevé (T~70°C) et de mémes caractéristiques thermo-physiques
seraient de mémes ordres de grandeur ; seul la gamme de température de fonctionnement serait
modifiée. En revanche, la future batterie accueillera des particules de taille millimétrique, ce
qui modifiera de maniere notable les pertes de charges et les puissances d’échanges entre les
particules et le fluide.

Pour évaluer cet effet de taille, nous avons développé un modele numérique qui sera
validé dans un premier temps par les données expérimentales de I’étude précédente. Ce modele
pourra étre utilisé pour le dimensionnement du futur prototype et servira également d’outil pour
optimiser les performances de la batterie en ajustant les parametres de contréle.

Le modele adopté dit de « diffusion concentrique » met en jeu un couple d’équations de
conservation pour les phases solide (MCP) et fluide prenant en compte la conduction thermique
a 'intérieur de la particule. Pour répondre aux enjeux de 1’étude, le MCP utilisé est un alcool
gras de temperature de fusion proche de 70°C. Les résultats des simulations ont permis
d’apporter des indications essentielles aussi bien pour le dimensionnement que pour la
caractérisation de la future batterie. On a pu notamment tirer les conclusions suivantes :

i Le chargement de la batterie par des billes de diametre 1 a 2 mm serait idéal pour a
la fois rendre efficace le systeme et avoir une grande capacité de stockage ;

ii. Le volume du lit ne devra étre ni trop faible pour ne pas perdre en efficacité, ni trop
éleve pour éviter I’encombrement et le surpoids dans le véhicule. Un volume de 5L
a 7L avec un diamétre de colonne de 20 cm serait acceptable.
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Conclusion et perspectives

Afin de se rapprocher des conditions réelles d’utilisation, nous avons souhaité évaluer les durées
de stockage et déstockage d’une batterie possédant de telles dimensions. En mode
« charge thermique », nous avons observé que la durée de stockage ts est d’environ 15 mn pour
un débit de Q =50L/h. En mode « décharge thermique » correspondant a 1’utilisation du
chauffage lors du fonctionnement du véhicule, la durée de déstockage tq varie entre 1h et 1h30.
Estimant que 1’autonomie actuelle d’un véhicule électrique est d’environ 2h, ces résultats
apparaissent convenables et en accord avec le cahier des charges.

Perspectives

Les résultats de notre recherche ont montré la faisabilité de développer une batterie
thermique répondant a un certain nombre de critéres énergétiques. Les futures étapes du projet
visent principalement a effectuer des recherches sur le développement des particules
millimétriques de MCP et sur le design de la batterie qui nécessite une forme adaptée pour
s’insérer dans les espaces restreints du véhicule.

Les particules de MCP doivent en effet présenter une compatibilité absolue avec le
fluide caloporteur utilisé (solution eau—éthyléne glycol). Jusqu’a présent, les échantillons
réalisés présentent des dégradations structurelles lorsqu’ils sont immergés dans le fluide apres
plusieurs cycles thermiques. La formulation du matériau doit également étre améliorée en vue
de renforcer ses propriétés mécaniques tout en conservant un potentiel énergétique suffisant.
Rappelons que pour rester dans 1’esprit « écologique » de ces véhicules, 1’élément a
changement de phase doit étre d’origine végétale. L autre recherche traitera de la forme de la
batterie dans I’objectif d’une intégration optimale dans le véhicule. La forme du réservoir aura
un impact sur la porosité ainsi que sur I’écoulement du fluide a travers le lit. Il sera impératif
d’établir une cartographie du champ de vitesse afin d’évaluer la présence d’éventuelles zones
mortes qui pourront fortement pénaliser les transferts de chaleur. De plus, d’autres
investigations porteront sur I’isolation de la batterie afin de limiter les déperditions thermiques.

Les perspectives a plus long terme seraient de proposer des réservoirs de MCP
amovibles que 1’on choisirait en fonction de la période de I’année. Certains seraient dédiés a la
période hivernale et d’autres a la période estivale en adaptant le MCP en fonction de la saison.
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Phase Change Materials (PCMs) are widely used in thermal energy storage and thermal
management systems due to their small volume for a given stored energy and their capability for
maintaining nearly constant temperatures. However, their performance is limited by their low
thermal conductivity and possible leaks while in the liquid phase. One solution is to imprison the
PCM inside a polymer mesh to create a Polymeric Phase Change Material (PPCM). In this work,
we have studied the cooling and solidification of five PPCMs with different PCMs and polymer
fractions. To understand the heat transfer mechanisms involved, we have carried out micro- and
macrorheological measurements in which Brownian motion of tracers embedded in PPCMs has
been depicted and viscoelastic moduli have been measured, respectively. Beyond a given polymer
concentration, it was shown that the Brownian motion of the tracers is limited by the polymeric
chains and that the material exhibits an elastic behavior. This would suggest that heat transfer
essentially occurs by conduction, instead of convection. Experiments were conducted to measure
temperature variation during cooling of the five samples, and a semi-empirical model based on a
phenomenological approach was proposed as a practical tool to choose and size PPCMs. Published

by AIP Publishing. [http://dx.doi.org/10.1063/1.4974287]

I. INTRODUCTION

With the rapid growth of energy needs, energy storage
has become a strong concern. In thermal power plants, up to
70% of thermal energy is released to the environment.
Renewable energies, such as solar or wind, are intermittent
and can therefore not always match consumer needs.
Thermal energy storage is a possible solution (i) to use the
thermal energy lost in power plants and (ii) to store energy
when in excess and deliver it when needed. At the same
time, electricity consumption varies strongly during day and
night due to domestic utilities and space heating/cooling,
leading to peak and off-peak load periods. Thermal storage
could be a way to store energy during off-peak periods to
release it during peak periods. Among thermal storage meth-
ods,l latent heat storage has received most attention because
volume requirements are lower than sensible heat storage,
and most investigations are based on the use of Phase
Change Materials (PCMs). In addition, PCMs can be applied
to stabilize component temperatures due to their constant
phase-change temperature.

However, PCMs have some well-known disadvantages.
The first of these is super-cooling. This refers to the PCM
cooling below its solidification temperature without solidify-
ing. In order to do so, a lower temperature must be reached.
Generally, this effect is weak for organic materials, and the
difference of equilibrium and actual solidification

YElectronic mail: seyed-amir.bahrani@univ-paris-diderot.fr

0021-8979/2017/121(3)/035103/7/$30.00

121, 035103-1

temperature is small. Second, phase separation can occur for
PCMs that are mixtures. Third, most PCMs have low thermal
conductivity, which impedes heat transfer. Finally, an impor-
tant practical problem is that of PCM conditioning, which
must prevent leaking when the PCM is liquid.

To overcome the preceding problems, two types of solu-
tions can be proposed: (i) incorporation of PCMs in macro-,
micro-, or nano-capsules or (ii) creation of a composite
material by embedding the PCMs within a matrix. In the first
case, PCMs are incorporated inside containers ranging from
1cem?® to several m® or inside a polymer solid shell whose
diameter varies between 0.1 and 100 um.>™ In the second
case, PCMs are introduced in a polymer network whose elas-
ticity can absorb any material volume change without degra-
dation and avoids exsudation of the PCM in the liquid state.

Both problems of low thermal conductivity and PCM
leakage can be solved simultaneously.>® This work aims at
addressing these two problems through the introduction of a
polymer matrix in the PCMs. In our study, three PCMs (RT
27, n-Hexadecane, and Phytagel) were imprisoned inside a
polymer fibrous structure to form five different shape-
stabilized PCMs or Polymeric Phase Change Materials
(PPCMs). We have investigated the freezing of our PPCMs
and determined their temperature evolution during the solidi-
fication phase. We have also performed microrheological
and macrorheological measurements to investigate the char-
acteristics and physical behavior of these materials. The rhe-
ology experiments show that beyond a given polymer
fraction, the materials have an elastic behavior, which is

Published by AIP Publishing.
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typical of a solid-like behavior, favorable to avoiding leaks.
Microrheology performed in PCMs with increasing polymer
concentration provides insight into the heat transfer modes
(conduction and/or convection). These characterizations
have allowed us to propose a semi-empirical model based on
a phenomenological approach of material cooling with the
change of state, which will be a practical tool for predicting
temperature evolution in PPCMs.

The paper is organized as follows. In Sec. II, the prepa-
ration of PCMs and PPCMs together with their thermophysi-
cal properties is presented. We have also described the
methodology adopted for the micro/macro rheology experi-
ments, and then in this section, the experimental set-up and
the solidification procedure are defined. The experimental
results of micro/macro-rheology and solidification thermo-
grams are presented in Sec. III. Sec. IV provides our semi-
empirical model based on a phenomenological approach. In
this section, we have determined the model parameters and
their validation using previous theoretical and analytical
approaches. Finally, Sec. V is devoted to a concluding
discussion.

Il. MATERIALS AND CHARACTERIZATION METHODS
A. Preparation of PCMs and PPCMs

The PCMs chosen for this study are, respectively, two
paraffins: Rubitherm®, n-hexadecane, and an aqueous gel
called Phytagel®. Rubitherm (RT 27) and n-Hexadecane
were purchased from Rubitherm GmbH and Sigma-Aldrich,
respectively. The polymer network was obtained by using a
Styrene-Butadiene-Styrene (SBS), supplied by Sigma-
Aldrich.

The shape-stabilized paraffin (PPCM) was prepared via
the following procedure: for the organic PCM, the paraffin
was stirred at 100 °C for 1h to yield a homogenous solution.
Then, the SBS block copolymer was mixed at high tempera-
ture (~100°C) with the paraffin. This PCM serves as the
latent heat storage material, and the SBS block copolymer
forms a matrix acting as a supporting material. After cooling
at room temperature, we obtained a shape-stabilized paraffin
material (PPCM). Several samples with polymer concentra-
tion from 0% to 25% (RUB 0-25 and HEX 10) were pre-
pared. No leakage of the paraffin was observed beyond PCM
melting temperature.

The preparation of the aqueous PCM (Phytagel) was
obtained by using a water-soluble polysaccharide named

TABLE I. Thermophysical properties of PPCMs.
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Gellan gum and sodium citrate as a source of cations, sup-
plied by Sigma-Aldrich. For aqueous PCMs, 3mg Gellan
gum (Phytagel®) powder was mixed into 100 ml of a distilled
water + CaCl, (1.1 x 1072 g 171) solution maintained at
85°C (GG 3). The mixture was stirred at 85 °C for 15 min
using a magnetic stirrer.

B. Thermophysical properties of the PPCMs

For each PPCM, thermophysical properties were mea-
sured. The mass density p was measured by weighing and
the thermal conductivity 4 by means of a homemade con-
ductimeter.” The thermodynamical properties, such as the
solidification temperature 7T, melting temperature 7,,, latent
heat L, and heat capacity Cp, were deduced from calorimet-
ric measurements whose details are presented in the
Appendix. All results are summarized in Table 1.

C. Microrheology measurements

Passive microrheology experiments were performed for
the Rubitherm (RT 27) paraffin with several polymer con-
centrations: 0%, 1%, 2%, 4%, 6%, and 8% (in the following,
we will adopt the notations: RUB 0, 1, 2, 4, 6 and 8). Latex
tracer beads (0.994 um in diameter) were introduced in the
samples, and their thermal fluctuations were recorded with a
fast camera (EoSens Mikrotron). The camera, typically run-
ning at 100 frames per second (fps), is coupled to an inverted
microscope (Leica DM IRB) with a 100 x oil immersion
objective. The microscope objective temperature, controlled
within 0.1 °C using a Bioptechs heating ring, was maintained
at 32.0°C. The sample temperature was controlled through
the immersion oil in contact. The tracer concentration chosen
was diluted enough to prevent collisions and hydrodynamic
coupling. They were always tracked far enough from the
walls of the observation chamber. Sedimentation of the
beads was negligible on the recording time scales.
Homemade image analysis software allowed us to track the
bead positions x(#) and y(f) close to the focus plane of the
objective. For each bead, the time-averaged mean-squared
displacement (MSD) was calculated and ensemble-averaged
over several beads.®

D. Macrorheology measurements

To quantify the mechanical properties of PPCMs, linear
rheology experiments were performed, using a Physica MCR

p (kgm™>) J(Wm™ 'K Cp (kTkg 'K
Sample T, (°C) T,, (°C) Solid® Liquid® Solid Liquid Solid Liquid L(kJkg™ ")
RUB 15 22.6 27 856.9 776 0.28 0.19 1.98 2.03 127.5
RUB 20 22.0 27 856.3 790 0.26 0.18 3.9 2.30 100
RUB 25 21.5 27 855.7 805 0.24 0.16 5.8 2.50 80
HEX 10 13.6 18 783 766 0.34 0.14 1.8 23 235
GG 3 0.1 0.7 917 1000.4 0.22 0.57 2.02 42 333

*The temperature of PPCMs in the solid phase: RUB 15, 20, and 25 =40°C; HEX 10=5°C; and GG 3= —5°C.
"The temperature of PPCMs in the liquid phase: RUB 15, 20, and 25 =19°C; HEX 10=30°C; and GG 3=5°C.
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500 rheometer (Anton Paar) in the cone-plate geometry
(50 mm diameter with 1° cone angle). Prior to the measure-
ments, a strain sweep test was conducted to determine the
linear viscoelastic strain range. The rheological behavior of
each sample was measured by performing a temperature
sweep. The temperature dependence of storage (G’) and loss
(G”) moduli, as well as loss tangent (tan 0), were measured
by heating the sample from 20 °C to 85 °C. The gradient was
1°C/mn on heating and cooling scans. The frequency f was
fixed at 1 Hz and strain y of 1%, which corresponds to the
linear viscoelastic region for all the samples. The melting
temperature was taken as the point for which both G’ and G”
moduli decrease sharply. The temperature T, where tan 6 = 1
(i.e., G'=G") was defined as the temperature of hard gel-
soft gel transition.

E. Set-up and solidification procedure

Heat transfer experiments involving solidification were
conducted with a test cell presented in Figure 1. The cell
consists of a parallelepipedic sample of PPCMs with a
square section of 0.25cm” and length E=1cm, insulated
with 100 mm thick polyurethane foam. Only one side of the
sample (0.25 sz) is in contact with the ambient air. The
insulated material around the PPCM allows us to consider
the transfers to be unidirectional inside the sample. A
Chromel/Alumel thermocouple is placed on the opposite
face to that in contact with the ambient air as shown in
Figure 1.

The experiments were performed using the following
experimental protocol. Prior to starting each solidification
test, the PPCM was maintained at 7,=32°C inside a cli-
matic chamber. After reaching this initial condition, the
experimental procedure then consisted to suddenly transfer
the sample into another climatic chamber, which was main-
tained at temperature T such that T,<T,. The temperature
history was recorded by using a data logger (GL220,
Graphtech, Canada) at 1s intervals. All experiments were
performed with the same weight (100 g) of PPCMs with dif-
ferent polymer concentrations and nature (RUB 15, 20 and
25; HEX 10; and GG 3).

lll. RESULTS AND DISCUSSION
A. Micro-rheology experiments

Figure 2(a) shows the trajectories of a typical traced
bead in pure paraffin (RUB 0) and in RUB 8 (inset), at the
same scale. A zoom of the trajectory in the RUB 8 is

Thermocouple (TC)
(Type K, d=0.25mm)

FIG. 1. Schematic of the experimental test cell.
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FIG. 2. (a) Trajectory of a typical Latex probe in the pure paraffin (RUB 0)
and in the PPCM at 8% polymer concentration (RUB 8), represented at the
same scale. (b) Zoom of the trajectory of a typical tracer in the RUB
8 PPCM. The motion of the tracer is confined in the RUB 8 PPCM as com-
pared to pure paraffin. The confinement is more pronounced with increasing
polymer concentration as can be depicted in Figure 3.

presented in Figure 2(b). As can be seen, the tracer is con-
fined in a small space in the polymeric network contrary to
pure paraffin.

Figure 3 shows the Mean-Squared Displacement
(MSD), (Arz(t)>(,um2), of the tracers in the paraffin RT 27
with increasing polymer concentration (0%, 1%, 2%, 4%,
6%, and 8%). Starting from a purely viscous liquid with no
additive polymer, the PPCM develops an elasticity with
increasing polymer concentration. Above 6% (RUB 6), the
material is so stiff that the Brownian motion of the tracers
was hardly detectable, and we reach the set-up resolution
limitation.

v

o

MSD (um?)

visco-elastic

elastic

t(s)

FIG. 3. Mean-squared displacement of Latex beads (0.994 um in diameter)
immersed in the paraffin RT 27 with increasing additive polymer concentra-
tion (0%, 1%, 2%, 4%, 6%, and 8%). Starting from a purely viscous liquid
with no additive polymer, the PPCM develops elasticity with increasing
polymer concentration. Above 6%, the material is so stiff that the Brownian
motion of the tracers was hardly detectable.
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Above 6% polymer concentration, when the PPCM
develops a predominant elastic behavior, one expects that
heat convection is inhibited. Therefore, heat transfer inside
the sample should be purely conductive. These findings jus-
tify the further hypotheses.

B. Thermo-rheological properties of PPCMs

As can be seen in Figure 4, we present the temperature
dependence of viscoelastic moduli during the heating of
PPCMs at different concentrations (RUB 0, 5, 10, 15, 20,
and 25). The six rheograms exhibit a liquid-solid phase
change around 27 °C with an abrupt variation of storage (G’)
and loss (G”) moduli. At T < 27°C, the viscoelastic moduli
are large, indicating a solid phase. Above T = 27°C, G’ and
G" decrease to reach the liquid phase. As an example, the
viscoelastic moduli of PPCM (RUB 15) present values
around 10kPa, which means that the polymer network
allows sufficient rigidity for considering the material as a
solid. With increasing temperature, a gel-liquid transition
appears around 55 °C where G’ intersects G”. This tempera-
ture indicates the limit of its use in the field of thermal
energy storage; the material becomes a viscoelastic liquid,
and it cannot be used without an encapsulation.

A study of this threshold temperature, noted 7', shows a
linear dependence with the SBS polymer concentration (¢ %)
as illustrated in Figure 5. The higher the SBS polymer con-
centration in the PPCM, the smaller risk of leakage. These
results confirm the behavior found in microrheology.

C. Temperature profile during solidification

The experimental results are presented in terms of the
dimensionless temperature 0 defined as

9:?_Tf. (1)

-

_-—— = —-——— - -

25 30 35 40 45 50 55 60 65
r(eC)

FIG. 4. Viscoelastic moduli G’ (continuous line) and G” (dashed line) as a
function of temperature for different polymer concentrations (RUB 0, 5, 10,
15, 20, and 25).
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FIG. 5. Phase change solid-liquid temperature 7, and gel-liquid temperature
T, of PPMCs (RUBs) as a function of the SBS polymer concentration ¢ %.

Figure 6 presents the dimensionless temperature 0 at the rear
face of the sample vs the time for a solidification phase. We
note 0 the dimensionless phase change temperature defined
as

_Ts_Tf
S Ti-Ty

0o @)

First, the temperature strongly decreases with time in the
temperature interval 1—0,. Then, 6 stabilizes during the
phase change of PPCMs presenting a pseudo-plateau at 6,
and rapidly decreases until it reaches the final temperature
imposed by the climatic chamber. Thermograms obtained
for all samples present similar curves to that illustrated in
Figure 6. The distinctions of thermograms appear only by
the pseudo-plateau length of temperature induced by the
phase change. For all PPCMs with different concentrations,
our results showed that the higher the polymer concentration

O Experimental data
==theoretical model

0 50 100 150
t(mn)

FIG. 6. Thermogram obtained from RUB 25 with 7y = 10°C.
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and the lower the temperature difference 0y, the longer the
duration of the pseudo-plateau. As an example for the case
of RUB 25, Figure 7 presents the evolution of 0 for several
values of 0 corresponding to different T}.

IV. PHENOMENOLOGICAL APPROACH
A. Model description

We propose to model the thermograms of our all experi-
ments with a semi-empirical approach, by the following phe-
nomenological expression:

Qzé[ef;f—i—/f(l—e%)} [l—l—tanh(a— <é>>} 3)

with two parameters o and f§ and three characteristic times
71, T2, and 13, which are estimated from solidification experi-
mental data. The two characteristic times t; and 1, appear
inside the exponential term, which describes the cooling of
the sample. They can be related to sensible heat, while the
characteristic time 75 is related to the latent heat.

B. Model parameters

As can be seen in Figure 6, good agreement was
obtained between the experimental data during solidification
and the phenomenological expression for a sample of RUB
25. Similar results were obtained for all PPCMs. A complete
analysis of all data shows that the parameter 1, remains con-
stant for the various experiments conducted on the five
PPCMs taking into account the same boundary condition
(Neumann condition). The results mean that parameter 7, is
independent of both the latent heat L and the temperature
interval 0y. This parameter, which characterizes the sensible
heat exchanged on the temperature interval 1—0,, takes a
value equal to 1.4 mn in the context of our experiment. The
influence of boundary conditions, by modifying the convec-
tive heat transfer coefficient 4 between the material surface
and air, has not been studied in this work.

0.9
08 [¢
0.7
06!

0.4
0.3
02

0.1

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
t(mn)

FIG. 7. Thermograms obtained from RUB 25 for Ty = 0, 10, 15, and 20°C.
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Concerning the parameter o, a specific value appears for
each PPCM. We note o« =2.5 for RUB 15, 20, and 25, =4
for HEX 10, and «=35.5 for GG 3. This parameter is not
affected by the temperature interval 60, The influence of
boundary conditions on this parameter has not been studied
in this campaign of experiments.

The variations of the characteristic time 7 (expressed in
mn) and the inverse of the parameter f§ are shown in Figure
8 as a function of the temperature interval 0y. These two
parameters can be expressed in the form

1 =20;""°, (4)
1 “1/3

—=1.40,"". (5)
B 0

They are related to the sensible heat exchanged by the
material in the temperature interval 6.

The characteristic time, 73, is the main parameter that
affects the length of the phase change pseudo-plateau. It
shows a strong dependence with the latent heat L of the
material and the temperature interval 0, as shown in
Figure 9.

This time, 73, can be correlated with the time when the
temperature reaches the value of the endset temperature T,
defined in the Appendix.

Figure 10 compares the characteristic time 73 and the
time f,,, corresponding to the end of the phase change corre-
sponding to T = T,. One can observe a linear relationship
between these two characteristic times, which means that the
knowledge of the time 73 gives the value of the complete
duration of solidification.

Taking as a time scale the group (E?/a), we define a
dimensionless solidification time from the Fourier number
Fo,, in the form

Iso1 @

Four =4 (©)

with E the sample thickness, a the thermal diffusivity, and
t,.; the solidification time.

This analysis can be compared to the analytic approach

given by the pioneering work of Neumann who proposed a

method to solve the solidification problem in /D geometry
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FIG. 8. Variation of the parameters 7, and 1/ as a function of 6.



035103-6 Bahrani et al.

50 — : : ;
) @ RUB 15
45+ E\I O RUB 20
\ B RUB25
40 B @ HEX 10
\ A GG3
_33tE Y, @ 1
< \
§/30- \ 1
N
]
& N
L = ]
25 \\ .
| S~
20_ \\\ﬂi -
] ‘.‘ia___
15+ G- -
10 1 L 1 1
0 5 10 15 20 25
o

FIG. 9. Variation of 73 as a function of 0,.

for a semi-infinite solid.” In his work, the material is initially
at the phase change temperature, and convection in the liquid
phase is neglected, which is compatible with our findings.
Considering that temperature profiles in the liquid and solid
phases are given by error functions, the energy balance at the
liquid/solid interface allows the following equation to be
written as

WA () g (]
N e rf(zm

In Equation (7), Ste and Fo are the Stefan and Fourier
numbers, respectively

) = Ste. 7)

Cp(To—T,
ste = LT 17) ®)
L
t
Fo="%, ©)
X

where Cp is the heat capacity, L the solidification latent heat,
t the time, and x the position of the liquid/solid interface
from the sample surface at time ¢. In this solution, the inter-
face position is a function of the square root of time. The
Neumann method has been extended’ for different initial and
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FIG. 10. Variation of 73 as a function of #,,,.
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FIG. 11. Dimensionless solidification time from the Fourier number Fo,,; as
a function of the Stephan number Ste.

boundary conditions. Figure 11 shows the variations of the
Fourier number (Foy,,) vs the Stefan number (Ste) for x=FE.
It is shown that the slope is more pronounced for lower Ste
than for higher Ste. Experimental results are compared with
those from the Neumann formula in Figure 11. We observe
good agreement between experimental data and theoretical
ones.

The dependence of Fo, with the Stefan number Ste
leads to the following empirical expression:

Fog =14 0.4Ste™". (10)

This result is not far from expressions proposed by
Charach and Zoglin'® and Charach and Kahn'' in the devel-
opment of a model that combines the heat-balance integral
method and the time-dependent perturbation theory. This
type of expression depending on Ste~! was also obtained for
solidification in cylindrical geometry for several types of
boundary conditions.'*™

V. CONCLUSION

In order to find a thermal energy storage material that
can be used practically, we have defined, realized, and char-
acterized PCM/polymer composites. Two paraffins and an
aqueous gel were used as PCMs: One paraffin whose melting
temperature is about 27 °C with 3 polymer fractions (75%,
80%, and 85%) and another paraffin whose melting tempera-
ture is 18 °C, the polymer proportion is 90%, and an aqueous
gel whose melting temperature is 0.7 °C. These PPCMs have
a stabilized volume and do not present leaks when the PCM
is liquid. To explain this behavior and to analyze the temper-
ature variations, micro- and macro-rheological measure-
ments have been carried out. As an important finding, it was
suggested that the heat transfer mode was essentially a con-
ductive heat transfer. To evaluate the melting times, an
experimental work was carried out with parallelepipedic
samples made of the five PPCMs. The cooling process was
studied, and temperature variations at the material bottom
were measured. A single phenomenological expression was
derived from these temperature variations for the five
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PPCMs. The obtained formula depends on five parameters,
one of them giving the pseudo-plateau duration during the
melting process. A comparison was made with the Neumann
formula, which only considers heat conduction both in the
liquid and in the solid state. A very good agreement was
obtained, validating the hypothesis of pure heat conduction
in this type of materials. This phenomenological expression
can be used for rapid evaluation of temperature variations in
cooling processes of parallelepipedic composites.
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APPENDIX: THERMODYNAMICAL PROPERTIES
OF PCMs

The calorimetric measurements were carried out with
a DSC (differential scanning calorimetry) instrument
(Mettler Toledo). Indium was used as the standard refer-
ence for the calibration. The samples were sealed in alu-
minium pans, with the masses being typically few 10 mg
for all the samples. Both heating (melting) and cooling
(crystallization) curves were registered between 278 K and
348 K with a linear temperature increase of 1 K/mn. As fur-
ther explained below, transition temperatures, enthalpies
of transition, and specific heats were obtained from the
analysis of experimental DSC curves.

An example of a typical thermogram, obtained here for
the RUB 25 material, is presented in Figure 12. The curves
show a classic exothermic peak on cooling and an endother-
mic peak on heating. The latent heat L is calculated by
numerical integration of the area under the peaks that repre-
sent the phase change transition. Two transition tempera-
tures, namely, the temperature at the peak of the curves
noted T, for melting and T for solidification, are found. In
this study, we have also considered the endset temperature as
T., which is measured by drawing a line at the point of the
maximum slope of the leading edge of the end peak and con-
cluding at the baseline.

J. Appl. Phys. 121, 035103 (2017)
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FIG. 12. Thermogram of RUB 25 for a heating/cooling rate of 1 °C/mn.

Experimental data are reported in Table I. The values
are an average obtained for three runs for each sample. The
specific heat capacity values Cp are taken for the tempera-
ture ranges that appear almost flat in experimental data plots.
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