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De fagon générale, les vecteurs sont notés en caractéres gras. Pour plus de clarté, cette
nomenclature ne contient pas les intermédiaires de calcul sporadiquement introduits.

ax coefficient spectral local d’absorption m~!
Ay facteur spectral d’absorption -
B nombre de transfert de masse -
c célérité m.s~!
C, capacité calorifique massique & pression constante Jkg 1 K1
C, rapport de la vitesse combustible a la vitesse oxydante -
D coefficient de diffusion moléculaire m?.s7!
D, diamétre de giration m
AH,. enthalpie de combustion par unité de masse Jkg™!
d’oxygéne consommé
AH, enthalpie de pyrolyse par unité de masse Jkg™!
de combustible pyrolysé
f fraction de mélange -
fsuie  fraction volumique de suie -
Fy.e fraction volumique de suie par unité m
de longueur longitudinale
h enthalpie massique Jkg™!
hy hauteur caractéristique de la flamme m
H enthalpie J
i intensité du signal unité arbitraire
I luminance W.m~2.sr~t ym!
k conductivité thermique W.Ktm™!
ky coefficient spectral local d’extinction m~!
K, épaisseur optique a la longueur d’onde A -
Ly longueur caractéristique de flamme m
Lp cOté du poreux carré m
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Introduction générale

Depuis sa "conquéte", il y a environ un million d’années, le feu fait partie de 'expérience
quotidienne de I'homme. Objet fascinant, parfois insaisissable, diversement coloré, et aux
mouvements imprévisibles, la flamme, du fait de sa manifestation physique, a conduit tout
au long de 'histoire de I’humanité a des questionnements. On trouve les premiéres citations
relatives au feu dés I'époque romaine a travers le palindrome in girum imus nocte et consu-
mimur igni (circa 100 A.C.). Bien qu’il puisse susciter des significations différentes, il évoque
I'intérét de cette civilisation pour le feu et les flammes.

Plus prés de nous, Descartes disait du feu qu’il était un phénomene provoqué par le mou-
vement de la matiére subtile. De nombreux chercheurs ont étudié a cette époque le phlogiston,
fluide destiné a expliquer la combustion et notables sont les travaux de Joachim Becher a
qui a été attribuée la découverte de 1’éthyléne et de Lavoisier qui découvrit notamment le
role de l'oxygene dans la nouvelle science appelée combustion.

Il est clair aujourd’hui que le feu est, en principe, une réaction chimique entre ’oxygéne
et une substance combustible telle qu'un hydrocarbure. Sans présence d’oxydant dans l'at-
mospheére, il n’y pas de combustion possible. Dans des situations courantes, la combustion
se manifeste par 'apparition de la flamme. Plus précisément, on peut distinguer facilement
deux types des flammes, a savoir la flamme de diffusion et la flamme de prémélange. Malgré
des caractéristiques similaires, ces deux configurations présentent en effet des dissemblances
telles qu’elles offrent chacune de vastes champs de recherche.

L’autre dualité concernant les flammes consiste en la distinction fondamentale entre
flammes laminaires et flammes turbulentes. La plupart des incendies se manifestent par
des comportements turbulents a gravité terrestre et la turbulence rend le phénoméne de
combustion trés complexe. Il vaut mieux alors essayer de comprendre tout d’abord les phé-
nomeénes plus simples, de fagon a produire des modéles capables de prédire une physique plus
compliquée.

Il est largement admis que I'étude de la combustion et plus précisément celle du feu, re-
présente des enjeux considérables dans tous les secteurs : économie, sécurité, environnement,
santé, etc. Malheureusement, les incendies se payent en cotits humains, sociaux, économiques
qui, dans la plupart des cas, sont insupportables. Ils sont tellement dramatiques, qu’il ap-
parait particulierement important de connaitre les caractéristiques de la propagation de la
combustion de matériaux combustibles afin de limiter les risques et de prévoir les moyens de
détection et de lutte adéquats.

C’est en prenant en compte ces remarques que l'objet central de ce mémoire a été focalisé
sur ces problémes. Tout d’abord, une flamme de diffusion représentative d’incendie en régime
laminaire a été choisie pour ’étude. En second lieu, il est connu que les forces de flottabilité
qui agissent fortement sur la combustion a gravité terrestre rendent complexe I'interprétation
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des observations. On a donc supprimé cette composante perturbatrice dans le phénomeéne
par un outil de recherche maintenant largement utilisé, la micropesanteur.

Partant d’observations expérimentales antérieures, une premiére approche numérique ori-
ginale a été développée démontrant d’une part, 'importance du transfert radiatif sur la
structure de la flamme et d’autre part, le role prépondérant des suies sur le phénoméne d’ex-
tinction en queue de flamme. Dans la seconde approche expérimentale, la chimiluninescence
de radicaux a été utilisée pour tenter d’étudier la structure de la zone réactionnelle. D’autres
diagnostics optiques laser ont également été mis en ceuvre sur ce type de flamme afin d’éva-
luer les champs de formation et de concentration de suies. Finalement, 'interaction entre la
zone réactionnelle et la production des suies a été caractérisée de maniére a analyser un des
parameétres géométrique le plus important a prendre en compte lors de la modélisation de la
propagation d’'une flamme de diffusion, a savoir la longueur de la flamme.
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Chapitre 1

Introduction

Les paragraphes suivants seront consacrés a I’analyse du phénomeéne de propagation d’une
flamme de diffusion, en présentant tout d’abord quelques éléments théoriques. Par la suite un
bref historique des travaux déja réalisés au sein de 1’équipe est présenté. Finalement 'analyse
du phénomeéne d’extinction est abordée et va constituer en quelque sorte le fil directeur de
la présente étude.

1.1 Contexte de I’étude

1.1.1 La flamme de diffusion représentative d’un incendie

Lorsqu’une source de chaleur est en contact avec un matériau combustible (liquide ou
solide), un allumage peut se produire. Une fois le combustible porté a la température d’in-
flammation, la flamme se propage ou s’étend le long de sa surface, établissant ainsi une
flamme de diffusion. La flamme transfére de la chaleur a la surface du matériau combustible
qui se vaporise fournissant ainsi la quantité de combustible gazéifié nécessaire a son maintien.
Apreés s’étre propagée, la flamme de diffusion perd une certaine quantité de chaleur qui sera
utilisée pour I’évaporation du reste du combustible qui, & son tour, va alimenter la flamme.
Ce processus est appelé la combustion massique ou le "mass-burning" dans la littérature
anglo-saxonne (cf. figure 1.2).

Lorsque la flamme se propage a la surface d’'un combustible condensé, si le combustible
est assez épais, il continuera d’entretenir la flamme de diffusion qui se propage a sa surface.
L’approvisionnement de la flamme en combustible s’effectue par évaporation du matériau.
Cette évaporation est elle-méme entretenue par la flamme et les flux de chaleur externes,
principalement par rayonnement.

Les principaux parameétres mis en jeu sont alors :

e la distance entre la flamme et la surface combustible nommée par anglicisme stand-off
distance. Celle-ci est d’'une importance certaine car elle détermine 'ordre de grandeur
de la quantité de chaleur transférée de la flamme vers la surface combustible, et donc
de la quantité de combustible vaporisé;

e la longueur de flamme. Elle est fonction des propriétés des matériaux, des caractéris-
tiques de I’écoulement ainsi que des propriétés et de la géométrie du systéeme. Cette
longueur détermine I'implication d’autres éléments en cas de propagation ;
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Chapitre 1. Introduction

e l'extinction de la flamme. Elle est fonction des caractéristiques de 1’écoulement envi-
ronnant, vitesse, teneur en oxygéne du milieu, température et des pertes de chaleur de
la flamme.

Le probléme de "mass-burning" a une importance historique primordiale. C’est en effet
la premiére étude analytique dans le domaine de I'étude du feu. Emmons [Emmons 1956]
a apporté une solution mathématique au probléme de "mass-burning" en se basant sur les
formulations fondamentales de la mécanique des fluides d’une couche limite sur une plaque
plane [Blasius 1908| ainsi que sur la formulation de la combustion des gouttelettes d’aprés
la théorie de Spalding [Spalding 1953|. Le travail de cet auteur a véritablement marqué le
domaine de la combustion.

1.1.2 Etudes théoriques issues de ’analyse d’Emmons

Le "probléeme d’Emmons" a servi de référence & un grand nombre d’études concernant
la propagation de flamme, les feux de parois, les feux de nappes ou méme les incendies de
foréts.

Dans son étude, Emmons [Emmons 1956] considére une plaque plane recouverte d’un
combustible liquide en évaporation (cf. figure 1.1), lui-méme surmonté de la couche limite
formée par un écoulement d’oxydant de vitesse U, et de direction paralléle & sa surface. Le
combustible, en évaporation le long de la plaque, forme un écoulement qui se meut loin de
la surface de celle-ci par diffusion jusqu’a ce qu’il se mélange avec 'oxygeéne. Un apport de
chaleur conséquent provoque l'allumage du mélange. Il se crée donc une zone de réaction
au sein méme de la couche limite. L’oxygéne diffuse de I'air ambiant vers la surface du
combustible et est a son tour consommé dans la zone de réaction. La chaleur est donc conduite
simultanément, hors de la zone de combustion, vers l'air et la surface du combustible.

Zone de Diffusion
de I’Oxydant

Bord de la Couche
limite

Zone de
Combustion

oy 0=,
X
Zone de Diffusion du Surface du
Combustible Combustible

Figure 1.1 — Schéma d’une flamme de diffusion établie au sein d’'une couche limite bidimen-
sionnelle se développant sur une plaque plane [Emmons 1956].

La quantité de chaleur qui atteint la surface combustible doit suppléer les pertes de cha-
leur latente du combustible par évaporation, ainsi que les pertes de chaleur vers la surface.
La zone de flamme est comprise a l'intérieur méme de la couche limite. Bien que le taux
de combustion soit a la fois controlé par les processus de transfert de masse et de chaleur,
I’existence d’une zone de combustion stable dépend des processus chimiques et, par consé-
quent, doit étre traitée séparément. Toutes les équations de conservation de la matiére, de
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la quantité de mouvement, des espéces et de I'énergie et toutes les hypothéses faites par
Emmons [Emmons 1956/, ne seront pas présentées ici. L’étude du probléme d’Emmons a fait
I'objet de nombreux travaux au sein de I'équipe, ’analyse et la résolution de ce probléme ont
notamment été présentés par [Vietoris 1998, Brahmi 1998, Rouvreau 2002a, Cordeiro 2003|.

Le résultat le plus intéressant tiré du modeéle 'a été en partant de la théorie de la couche
limite. Emmons [Emmons 1956 a pu démontrer que le taux d’évaporation lors de la pyrolyse
d’un combustible condensé peut étre exprimé comme étant uniquement fonction du nombre
"B" de transfert de masse défini par Spalding [Spalding 1953|. Les équations de conservation
des especes, de la quantité de mouvement ainsi que 1’équation de I’énergie sont explicitées a
I’aide de la variable de Shvab-Zel’dovich qui permet d’éliminer le terme de réaction chimique
en conduisant & la détermination des champs de concentrations d’espéces et de températures
s’établissant au-dessus de la surface combustible.

Plusieurs chercheurs sont partis du modeéle d’Emmons pour tenter d’expliquer, de ma-
niére analytique, la structure de la flamme de diffusion. Notables sont les travaux développés
par Pagni et Shih [Pagni 1978]. Ces auteurs avaient comme but de développer un modéle
décrivant la géométrie d'une flamme soumise & un écoulement forcé parallele a la surface du
combustible. Ils ont essayé d’étudier une flamme de diffusion uniquement soumise a un écou-
lement naturel induit par les forces de flottabilité. L’analyse de ce type de combustion est
facilitée par un positionnement vertical du combustible. Les bases théoriques de ce type de
combustion, suivant une démarche similaire a celle d’Emmons, ont été fournies par Kosdon
et al. [Kosdon 1969] et Kim et al. [Kim 1971]. Au cours de cette derniére étude, les résultats
théoriques concernant la hauteur de la flamme sont comparés avec des résultats expérimen-
taux. La théorie développée par les auteurs surestime la hauteur par rapport aux mesures
d’'un facteur deux. Cet écart est attribué a une connaissance insuffisante des parameétres re-
latifs aux espéces mises en jeu et au fait de ne pas avoir tenu compte du rayonnement de la
flamme.

Un autre aspect important est la longueur de la flamme. [’analyse d’Emmons est valable
seulement lorsque le combustible en pyrolyse est injecté avec une vitesse spécifique conduisant
ainsi & la solution similaire. Toutefois, cette analyse et ses extensions ne fournissent pas la
longueur de la flamme. Néanmoins, Pagni et Shih [Pagni 1978| ont intégré la distribution de
la concentration du combustible au bord de fuite de la plaque et ils ont utilisé cette solution
comme une condition limite pour une analyse intégrale de la région située en aval de la
surface du combustible. La masse de combustible qui ne briile pas localement est portée vers
le bord de fuite comme un excés de combustible pyrolysé, plus souvent appelé par anglicisme
"Excess Pyrolyzate", paramétre trés important du point de vue de la sécurité incendie.
[’analyse intégrale fournit des expressions analytiques pour la détermination de la longueur
de la flamme et pour la description de I’écoulement naturel ou forcé appliqué a celle-ci. Cette
solution montre aussi que I’écoulement forcé n’a aucun effet sur la longueur de la lamme qui
est liée directement au "Excess Pyrolyzate" et, par conséquent, directement au nombre "B".
Ce résultat a été confirmé par Annamalai et Sibulkin [Annamalai 1979a, Annamalai 1979b].
Ces auteurs ont modifi¢ la condition limite & la surface combustible par un ajustement
polynomial simple qui permet I'évaluation du taux de vaporisation. Les deux méthodes ont
fourni des résultats trés semblables.

A part ces études qui portent sur des flammes de diffusion laminaires, la longueur de la
flamme n’as pas été étudiée récemment. Il faut signaler que la plupart des efforts portent
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aujourd’hui principalement sur 'analyse de flammes de diffusion du type turbulent.

1.1.3 Le phénoméne de propagation

Le phénomeéne de propagation d’une flamme & la surface d'un matériel combustible a recu
ces derniers années une attention toute particuliére de la part de la communauté scientifique
qui travaille dans le domaine du feu. De fait, une connaissance approfondie de ce phénomeéne
permet de prévenir et controler un incendie. De maniére générale, la propagation consiste
en un déplacement d’une flamme non-prémélangée d’un endroit vers un autre. La vitesse de
propagation de la flamme est un des paramétres les plus importants concernant la sécurité
incendie, elle détermine entre autre, la durée nécessaire a la destruction d’'un matériau.

En ce qui concerne le mode de propagation de la flamme, il faut distinguer deux situa-
tions différentes : la propagation en direction de I’écoulement, appelée mode "assisté" ou
propagation "co-courante" et la propagation en sens inverse a la direction de I’écoulement,

nommée mode "opposé" ou & "contre-courant".

f Conduction

Ecoulement . Convestion Ecoulement
Front de | PHASE oxydant
PHASE § Rayomnement g Pyolyse ——|  GAZEUSE il
GAZEUSE 4 Vapeurs de combustible Couche Linsike ]
Lignes de courant e ot o] Lignes de
! = i Bord de la =S | H_,_w courant

Flamme de diffusion Couche Limite T —

A S A S
T D G N S T ST

Quenching Oxygéne—" ™ T =t ¥,
\\'\Gmdﬁﬂdh""""'--'--- = Couche de Cendre -
T

" Couche de Pyrolyse -

i ' 'Edhcln‘dapy'mlyse e P
COMBUSTBLE i WS COMBUSTIBLE i
SOLIDE Epalsseur chauffée SOLIDE
a/ Mode "opposé" b/ Mode "assité"

Figure 1.2 — Flamme de diffusion établie sur un combustible solide soumise a un écoulement
oxydant paralléle & sa surface [Fernandez-Pello 1984].

Dans son article de base Fernandez-Pello [Fernandez-Pello 1984 fait une description phy-
sique détaillée de la propagation d'une flamme de diffusion établie sur une surface combus-
tible. En fait, un scénario classique d’incendie est celui d’'une flamme sur un combustible
solide. Ce matériau se consume le plus souvent dans une flamme de diffusion établie & sa
surface. La chaleur transférée de la flamme vers la surface, par conduction, convection et
par rayonnement, vaporise le combustible solide qui est alors transporté vers la lamme par
convection et par diffusion. Quand le combustible vaporisé arrive a la lamme, il réagit avec
I'oxydant dans une réaction exothermique qui fournit ’énergie nécessaire a ’entretien de la
pyrolyse (cf. figure 1.2).

Du fait de leur développement a la surface d’un combustible solide, I’étude des lammes de
diffusion représentatives d’incendies nécessite la prise en compte simultanée des phénomeénes
mis en jeu dans la phase gazeuse et dans la phase condensée. Au niveau de la phase gazeuse,
c’est la structure de ’écoulement, la géométrie de la flamme, les réactions chimiques et
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les mécanismes de transport de masse et de chaleur qui sont généralement les phénomeénes
dominants. Au niveau de la phase condensée, sa vitesse de transformation est déterminée
par le flux de chaleur vers la surface et par la cinétique de pyrolyse. Le rayonnement vers
la paroi est principalement d aux suies issues de la réaction en phase gazeuse. A 1'étude
du rayonnement en milieu de masse volumique variable, qui est déja un challenge au niveau
théorique, s’ajoute donc la nécessité de comprendre la formation et l'oxydation des suies,
leur transport et leur agglomération, afin d’assurer une compréhension correcte du transfert
de chaleur vers le combustible solide. Par ailleurs, la chimie de la phase condensée peut
fortement influencer la quantité d’énergie effectivement transmise au combustible par la
création notamment d’une couche charbonneuse a sa surface. L’état de chacune des deux
phases est donc fortement dépendant de celui de I'autre puisque la flamme dépend de la
quantité de combustible vaporisé et que la vaporisation dépend de la quantité de chaleur que
transmet la phase gazeuse a la phase condensée. Cette forte dépendance entre I'évolution des
deux phases méne donc a un systéme physique dont 1’analyse est loin d’étre triviale. Compte
tenu de cette complexité, il est nécessaire de réaliser quelques simplifications au modéle de
base. Elles seront présentées dans le paragraphe suivant.

1.2 Simplification du probléme

1.2.1 Micropesanteur en tant qu’outil de recherche

Un des plus grands obstacles a surmonter lors de la détermination de la longueur de la
flamme et de la stand-off distance est I'influence de la pesanteur. En effet, dans le modéle
d’Emmons [Emmons 1956| et dans la plupart des travaux cités précédemment, U'influence de
la gravité sur la combustion est négligée. Le fait de négliger les forces de flottabilité permet
sans doute de réduire la complexité du phénoméne de combustion mais ces forces jouent un
role important sur les lammes de diffusion établies dans une couche limite.

Ces effets de flottabilité ont été identifiés et analysés dans de nombreuses études et
plusieurs corrections ont été apportées aux modéles de maniére a prendre en compte les per-
turbations induites par la flottabilité. Shih et Pagni [Shih 1978] ont introduit un paramétre
¢ qui permet de prendre en compte les effets de la gravité sur un écoulement dominé par les
forces de convection purement forcées. Ce paramétre, déterminé par le mélange convectif et
caractérisé par le rapport des nombres adimensionnels & = Gr,/Re? , a été défini dans ce
travail pour un écoulement vertical. Cependant, ces auteurs montrent que la superposition
simple des écoulements n’est pas appropriée dans ce cas.

Lavid et Berlad [Lavid 1976 ont étudié en premier lieu I'influence de ce rapport sur une
configuration horizontale montrant que ce parameétre est bien adapté le long de 'ordonnée,
a savoir le coefficient £, = Gr,/Re? mais ils ont di introduire un autre paramétre pour
I'abscisse &, = Gr,/ ReY?. A travers ces paramétres Lavid et Berlad [Lavid 1976| ont ensuite
introduit dans les équations de la couche limite les effets de la flottabilité dans une étude
partant a la base de I'étude originale d’'Emmons [Emmons 1956]. Il ont démontré que la pe-
santeur produit une perturbation sur I’écoulement forcé qui affecte notamment le coefficient
de frottement, ainsi que le transfert de chaleur sur la surface combustible, avec un impact
direct sur la "longueur de la lamme" et la stand-off distance.

L’importance des forces de flottabilité par rapport a celles de I’écoulement forcé peut étre
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réduite en augmentant la vitesse Uy, (cf. figure 1.1 et 1.2). Cette démarche est néanmoins
limitée par le passage vers un écoulement turbulent auquel la théorie n’est pas applicable,
lorsque U, devient grand.

Lorsque les forces de flottabilité sont présentes, l'analyse de la géométrie d'une flamme
réelle ménera toujours & une différence entre résultats expérimentaux et résultats théoriques.
Cette différence sera d’autant plus importante que la vitesse de I’écoulement forcé sera faible.

Une vérification rigoureuse des résultats théoriques exige donc la suppression des forces
de flottabilité lors de 'expérimentation. Les expériences en gravité réduite sont I'une des
méthodes permettant de s’affranchir presque totalement des forces de flottabilité, régime
dans lequel le gradient de masse volumique important, induit par la combustion, ne conduit
pas a la création d'un écoulement de convection naturelle.

En résumé, la micropesanteur ouvre la voie vers un grand nombre davantage du point du
vue de I'étude d’'une flamme de diffusion établie sur la surface :

e 'écoulement oxydant peut étre forcé. L’élimination de 'influence de la pesanteur fait
qu’il est possible d’analyser la flamme avec un débit purement forcé a faible vitesse de
I'oxydant ;

e I’écoulement peut étre complétement laminaire. Etant donné qu’il est possible de tra-
vailler avec des basses vitesses en micropesanteur, un écoulement laminaire peut étre
obtenu. L’analyse d’une lamme laminaire est beaucoup plus simple. Les comparaisons
entre les prédictions théoriques et les résultats expérimentaux fournissent une meilleure
estimation de la compréhension des phénomeénes physiques associés a la propagation
sans l'incertitude que peut engendrer la turbulence;

e les caractéristiques géométriques de la flamme sont normalement différentes de celles
a gravité normale. Plus particuliérement, la distance entre la flamme et la surface est
plus importante et de maniére générale la longueur de la flamme est plus petite par
rapport a celle obtenue & gravité normale. Ces deux avantages permettent une étude
plus précise de la flamme par des diagnostics optiques. De plus, on peut sonder plus
facilement la queue de la flamme, 1a ot 'extinction apparait ;

e Enfin, le role des transferts radiatifs sur la propagation de la lamme est plus important
lorsque le débit forcé est faible, principalement dii au fait de la diminution importante
des transferts convectifs. Cette constatation est complétement différente de la situation
habituelle pour laquelle le rayonnement est considéré comme important lorsqu’il s’agit
des feux a grand échelle [DeRis 1974|. L’introduction du rayonnement complique sans
doute le probléme mais ouvre la voie vers une physique différente avec des caractéris-
tiques qui n’ont pas été observées sur les flammes a gravité normale.

1.2.2 Simulation de la combustion d’un solide

Dans les paragraphes précédents, on a pu se rendre compte de la complexité du probléme
de la combustion d'un solide ou d'un liquide et ce malgré l'introduction de nombreuses
hypothéses simplificatrices. Il est clair par exemple que l'analyse du probléme d’Emmons
[Emmons 1956] requiére des développements mathématiques non négligeables. Il convient
donc de simplifier davantage le probléme pour essayer de maitriser le plus grand nombre
de variables. Un paramétre important est la vitesse du combustible gazéifié nécessaire au
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maintien de la flamme. Cette vitesse dépend directement du transfert de chaleur de la flamme
créé par ’écoulement forcé. Une maniére intéressante de découpler complétement la vitesse
du combustible de celle de ’écoulement principal est alors d’utiliser l'injection d’un gaz
combustible au travers d’une surface perméable.

En fait, DeRis et Orloff [DeRis 1974 ont montré qu’il était possible de simuler partielle-
ment la combustion d'un solide ou d'un liquide par I'injection de gaz combustible simulant
la vaporisation du combustible condensé, au travers d'une surface permeéable (braleur po-
reux). Cette approche, bien qu’assez simplificatrice car ne tenant pas compte de nombreux
mécanismes comme la pyrolyse et la dégradation du matériau, posséde des avantages pra-
tiques, notamment des temps d’expériences prolongés et ’absence de régression de la surface
combustible.

A gravité normale la simulation de la combustion d’un solide ou liquide par un brileur
gazeux est devenue une pratique courante. Les configurations de type plaque plane ont été
utilisées en particulier pour tenter de comprendre l'origine des survitesses apparaissant a
proximité de la zone de réaction |[Lavid 1976].

En micropesanteur, au sein de I’équipe, la configuration de type plaque plane a été adoptée
pour la premicre fois dans 1’étude expérimentale par Brahmi [Brahmi 1998|. Cette méme
configuration a été reprise par Rouvreau [Rouvreau 2002a] dans une étude numérique, ensuite
la configuration a été utilisé & nouveau par Cordeiro [Cordeiro 2003] dans un travail purement
expérimental et par Legros [Legros 2003] qui a réalisé des expériences et des simulations
numériques avec un briileur poreux et une configuration gaz-gaz.

1.3 Justification de I’étude

1.3.1 Historique

Depuis plusieurs années déja, c’est au sein de I'équipe que les lammes de diffusion, en
configuration de type plaque plane, on été étudiées et plus particuliérement celles produites
dans un environnement de micropesanteur. Plusieurs doctorants ont contribué a la compré-
hension du phénoméne de propagation de la lamme. Par ordre chronologique, les premiers
travaux ont porté sur ’étude de la flamme de diffusion sur une configuration gaz-gaz et
ont été réalisés par Brahmi [Brahmi 1998]. Dans ce cas l'auteur s’est attachée a décrire les
effets de I'injection pariétale sur I’écoulement principal dans un cas non réactif. Elle a ainsi
pu mettre en évidence 'aspect tridimensionnel de 1’écoulement pour de forts taux de souf-
flage. Une évaluation de l'effet de I'expansion thermique de la flamme a également été faite
en comparant la position de la flamme en micropesanteur a I’épaisseur de sa couche limite
obtenue a gravité normale en écoulement non réactif. La méme configuration que celle utili-
sée par Brahmi [Brahmi 1998| a été reprise par Rouvreau [Rouvreau 2002a] dans une étude
numérique. L’auteur a étudié l'effet de I'injection pariétale et 'influence du dégagement de
chaleur de la flamme sur I’écoulement. Une explication des survitesses observées par Hirano
[Hirano 1972| a été donnée ainsi que les limites d’utilisation du modeéle d’Emmons pour ce
type de probléme. Avec la méme configuration, sur un plan plus expérimental, Cordeiro
[Cordeiro 2003] a tenté, d’une part de valider les résultats numériques obtenus par Rouvreau
|[Rouvreau 2002a| et, d’autre part, d’analyser I'influence de la variation de gravité g-jitters,
observés lors des I'expérimentations en micropesanteur, sur la géométrie de la lamme.
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En paralléle au travail de Brahmi [Brahmi 1998] et sur un plan plus théorique, Vietoris
[Vietoris 1998| a analysé le modele d’Emmons et ses extensions pour étudier la géométrie et
la stabilité de la lamme en comparant les travaux théoriques avec les résultats expérimen-
taux obtenus par des mesures réalisées sur une configuration solide-gaz. Il a mis en évidence
le role central joué par le nombre "B" défini par Spalding. Lors de ce travail il a été démontré
théoriquement et expérimentalement que le nombre "B" dépend d’'une maniére importante
de la vitesse de I’écoulement forcé. De plus, en incluant les pertes conductives et radiatives
du systéme, le nombre "B" initialement considéré comme constant, se transforme en variable
locale, décroissant le long de la plaque du combustible. Dans la mesure ot ce nombre "B" ne
prend pas en compte le rayonnement de la flamme, Torero et al. [Torero 2002] ont proposé
d’incorporer ces pertes dans un facteur y qui représente les pertes de la flamme vers 'en-
vironnement. Par conséquent, elles ne contribuent pas a la pyrolyse du combustible, tandis
que le flux radiatif en retour de la flamme vers la surface combustible est introduit comme
un terme négatif dans les pertes @) a cette surface. Ces ajustements ont ainsi été reportés
dans un nombre de transfert de masse " By" modifié :

(1 — X) AHC YOgoo + Cpoo (Tf — Too)

Br = AH, + Q (1.1)

avec

e \ : pertes radiatives de la flamme vers le milieu environnant ;

AH. : enthalpie de combustion par unité de masse d’oxygéne consommeé;

Yo, o @ fraction massique d’oxygeéne dans le milieu ambiant ;

Cp oo : capacité calorifique massique a pression constante du milieu ambiant ;

Ty : température du milieu ambiant ;

Ty : température de flamme;

AH, : enthalpie de pyrolyse par unité de masse de combustible pyrolysé;

e () : ensemble des pertes enthalpiques surfaciques par unité de masse de combustible
pyrolisé.

Les pertes radiatives y sont liées au flux radiatif de la flamme en retour a la surface,
"

noté ¢, . Ce flux est modélisé par un terme négatif dans I'expression des pertes a la surface
combustible @) :

" 1 "
[ )

qcond + qs,r - qf,r

Q = : (1.2)
mg

oum 7 est le débit surfacique de combustible pyrolysé. Dans cette derniére expression est éga-
lement incorporé un terme de perte par conduction au travers de I’épaisseur du combustible

éc(md. Ce terme a été, par le passé, etudié par Torero et al. [Torero 2002]. Le terme traduisant

la ré-émission de la surface, noté (}W, peut étre, lui, estimé & partir de la température de
pyrolyse propre au combustible.

Vietoris et al. [Vietoris 2000] ont montré que le facteur y et le terme global de pertes
() pouvaient étre déterminés en juxtaposant la solution analytique d’Emmons et le profil
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de flamme expérimental, relevant au passage I'importance critique du flux radiatif en retour
pour la stabilité de la flamme.

C’est a partir de ces observations que Legros [Legros 2003| a fondé la motivation de son
étude expérimentale sur une configuration gaz-gaz. Ses résultats expérimentaux traduisent
le role prépondérant des suies sur le rayonnement de la flamme et le role de la vitesse de
I’écoulement oxydant sur leur production. Par une approche numérique, il a tenté d’expli-
quer la contribution des gaz a la puissance radiative émise par la flamme. Cependant, ses
travaux expérimentaux n’ont exploré qu’une partie de la flamme. Seule la zone d’injection
du combustible a été sondée (cf. figure 1.3), compte tenu des limitations techniques liées a la
méthode utilisée. La partie de la flamme, en aval de 'injection combustible, n’a alors pas été
quantitativement explorée. En conséquence, la zone d’extinction au bord de fuite nécessite
de plus amples investigations. Malgré cela, les résultats de cet auteur peuvent, d’une certain
maniére, au moins qualitative, expliquer le phénomeéne d’extinction en queue de la flamme .

l"‘IL'.IiF'.
Oxydant

tvF Ll

| Combustible |

Figure 1.3 — Image visible d'une flamme de diffusion établie sur une plaque plane en condition
de micropesantuer, obtenue pour une vitesse de 'oxydant Vox = 150 mm/s et une injection
d’éthyléne Vg = 5 mm/s.

1.3.2 Le phénoméne d’extinction

Afin de caractériser de la facon la plus quantitative possible le phénoméne d’extinction,
il serait nécessaire de raisonner & partir du nombre de Damkohler D, exprimant le rapport
entre le temps caractéristique de résidence 7, et le temps caractéristique chimique 7y, :

D= (1.3)
Teh

T’ien [T’ien 1990] propose alors de définir ces temps par les rapports suivants :

— Qlog
r 2
Vox

(1.4)

et
1

__B_
prATpe ™0
ol Vox est la vitesse de ’écoulement forcé, o, la diffusivité thermique de ’environnement, A

le facteur pré-exponentiel d'un schéma cinétique mono-réactionnel, E 1’énergie d’activation
de cette réaction et R la constante des gaz parfaits.

(1.5)

Teh =
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Vietoris |Vietoris 1998] a démontré qu’il est possible d’estimer la température de la
flamme le long de la plaque combustible en fonction du nombre "Br" (cf. équation (1.1)). A
partir de ces mesures de température et en estimant des valeurs des paramétres associés au
Ten €t 7. pour la combustion d’'un combustible solide [Vietoris 1998]|, le nombre D peut étre
déterminé le long de la plaque a différentes vitesses d’écoulement forcé Vox.

Les graphiques de la figures 1.4 illustrent 1’évolution du nombre D le long de la plaque.
L’évolution de la vitesse de I’écoulement forcé a été obtenue a partir de mesures réalisées par
Vietoris [Vietoris 1998] lors de son étude sur la configuration solide-gaz.

—V,, =361 mm/s
i == ="V, =153 mm/s
SO e V. = 73mm/s

. ox

Nombre de Damkdhler

N
S
&

0 10 20 30 40 50
x (mm)

Figure 1.4 — Evolution du nombre de Damkdhler D le long de la plaque, pour une concen-
tration en oxygene de X, = 0,25, calculé a partir du nombre Br, tiré des données obtenues
par Vietoris |Vietoris 1998].

Ces graphiques montrent clairement qu’une diminution de la vitesse de ’écoulement
forcé Vox définit deux évolutions distinctes. Prés du bord d’attaque les pertes sur la surface
combustible sont négligeables et le nombre D est controlé par Vpx et, par conséquent, D
diminue lorsque la vitesse de 'oxydant augmente. En aval, le nombre D est controlé par la
température de la flamme. Dans cette zone une augmentation de Vox produit une diminution
de 1’évolution de D pour atteindre des nombres de Damkohler trés faibles, renversant la
tendance initiale.

Cette région est représentative du régime d’extinction qui est fonction de Vox. En fait,
une diminution de la vitesse de 'oxydant fait décroitre brutalement le nombre D.

Toutefois, il faut noter que ces évolutions du nombre de Damkohler ne servent a faire
qu’'une analyse qualitative étant donné le nombre de simplifications importantes incorporées
dans le modéles cité précédemment [Torero 2002]. Elles donnent néanmoins des éléments de
réponse aux observations expérimentales de la flamme, a savoir des flammes plus longues est
plus stables lorsque la vitesse de I'oxydant augmente [Brahmi 1998, Vietoris 1998].

D’apparence séduisante, une procédure logique serait alors d’évaluer ce nombre le long de
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la plaque et de le comparer a la valeur critique pour déterminer la position de ’extinction sur
la plaque. Cependant, la détermination de ce nombre est loin d’étre simple. En effet, et de
maniére générale ce nombre dépend directement de la température de la zone réactionnelle.

L’objectif est alors de pouvoir s’affranchir des modéles cités auparavant, compte tenu du
grand nombre de simplifications adoptées, et essayer de réaliser un bilan énergétique global
a travers un modele numérique ayant pour but la détermination de la température réelle de
la flamme et, par conséquent, une évaluation de l'extinction. Cependant, réaliser un bilan
énergétique de la flamme n’est pas trivial. En effet, dans ce bilan, les transferts radiatifs
sont un des phénomeénes le plus complexe qui intervient au sein de la flamme. De plus, ces
transferts radiatifs sont couplés directement au bilan énergétique a travers la température
de la flamme. Il est reconnu aujourd’hui que, dans ce type de flamme, les pertes radiatives
sont associées directement a la production des suies et a leur température. Comme cela a
été montré auparavant, ces pertes dépendent directement des conditions de 1’écoulement
forcé. Une des étapes qu’il faut accomplir alors avant de réaliser un modéle numérique global
est d'un point de vue expérimental appréhender les mécanismes qui interviennent dans la
production des suies au sein de la zone réactionnelle. Ainsi il sera alors possible de valider
les modéles numériques de formation et oxydation de suies pour ce type de flamme.

1.4 Objet de I’étude

C’est en considérant les observations évoquées ci-dessus et notamment la relation entre
le phénoméne d’extinction, estimé par le nombre de Damkdhler, et la vitesse de 1’écou-
lement oxydant, ainsi que les résultats expérimentaux et numériques obtenus par Legros
[Legros 2003|, que 'auteur de la présente étude a trouvé la principale motivation : étudier
I'interaction entre le champ de concentration en suies et la zone réactionnelle dans la queue
d’une flamme de diffusion laminaire, 14 ot 'extinction apparait, établie en micropesanteur.
Pour cela deux approches différentes ont été adoptées :

D’un point de vue numérique, 'auteur doit mettre en valeur les premiers modéles nu-
meériques développés par lui-méme au cours de son DEA [Fuentes 2003| et par Legros lors
se sa theése [Legros 2003]. Il s’agit alors de réaliser une analyse de la contribution des trans-
ferts radiatifs a la géométrie de la flamme et aussi au phénomeéne d’extinction, en essayant
de valider ces résultats avec des données expérimentales. Par ailleurs, a I'heure actuelle il
n’existe pas encore un modeéle numérique de formation et d’oxydation de suies satisfaisant.
Néanmoins, il est possible d’analyser I'"histoire" et les trajectoires des particules de suies au
sein de la zone de réaction par la technique des particules fictives. Ces particules donne des
informations par rapport a la formation et a 'oxydation des suies dans le domaine de calcul.

L’approche expérimentale doit permettre d’expliquer, au moins qualitativement, le phé-
nomeéne d’extinction en queue de flamme, contribuant de cette facon a une définition de
la longueur de la flamme. De fagon plus quantitative, I’étude doit permettre de prédire les
champs de concentration de suies dans la flamme d’éthyléne. Les paramétres expérimentaux
que nous ferons varier sont la vitesse de I’écoulement forcé oxydant Vpx et sa concentration
en oxygene Xo,, ainsi que la vitesse de 1’écoulement combustible pariétal V. Enfin, ce travail
de thése doit conduire a la construction d’une base de données nécessaire a la modélisation
numérique de la formation et de I'oxydation des suies dans ce type de flamme.
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Présentation du dispositif expérimental
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2.1 Le banc expérimental

2.1.1 La structure embarquée

L’élaboration et le développement d’un banc de microgravité ont fait, en partie, l'objet des
premiéres théses soutenues au sein de 1’équipe [Brahmi 1998, Vietoris 1998]. De ces travaux
est né Newton, banc prototype qui, bien que fonctionnel, souffrait de défauts révélés par
I’expérience des vols paraboliques. En particulier, Newton avait été concu de fagon modulaire
afin d’intégrer les capsules utilisées en tour de chute libre a Bréme. Or la coopération entre
les équipes allemandes et francaises ayant porté ses fruits, la chambre de combustion est
a présent reproduite a l'identique au ZARM de Bréme. Par ailleurs, I’aspect modulaire est
relativement handicapant a bord de ’A300 ZéroG dés lors que des bancs optiques sont mis
en oeuvre.

En conséquence, c’est a partir des enseignements passés que 1’équipe a repensé la concep-
tion d’une structure a la fois plus compacte et mieux optimisée. La figure 2.1 représente un
schéma de la structure embarquée, baptisée Marguerite.
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Figure 2.1 — Schéma de Marguerite en configuration de vol.

Le bati doit répondre & certaines normes imposées par le Centre d’Essais en Vol (CEV).
Ces normes requiérent un dimensionnement de la structure interdissent un écroulement en
cas d’amerrissage. Or les études effectuées dans le monde aéronautique prévoient dans ce cas
des accélérations potentielles de 9 g dans le sens longitudinal et de 3 g dans le sens transversal
de 'avion. Les critéres de dimensionnement correspondent alors a ces valeurs limites. Ces
critéres sont au nombre de trois et s’appliquent aux caractéristiques structurelles suivantes :

1. cisaillement des vis de fixation au sol;
2. traction des vis de fixation au sol ;

3. flexion des montants.

Si le calcul de structure relatif aux vis de fixation ne présente pas de difficultés majeures,
une attention toute particuliére est a porter au moment de flexion imposé aux montants
de la structure. Un calcul de structure spécifique a alors été entrepris a l'aide du logiciel
RDM, basé sur la méthode des éléments finis. L’emploi de profilés en aluminium APORE,
de section 40x40 mm?, permet ainsi d’obtenir, dans le cas de Marguerite, un coefficient de
sécurité de 1,8 sur le moment de flexion maximal admissible. A présent qualifiée, Marqguerite
participe aux campagnes de vols paraboliques depuis la campagne CNES N°38 qui a eu lieu
en Septembre 2002.

2.1.2 La chambre de combustion

La chambre de combustion schématisée sur la figure 2.2 a été réalisée en tenant compte des
différentes contraintes liées a I'expérimentation en micropesanteur. Cette enceinte, congue en
acier inoxydable, est donc parfaitement étanche. Par ailleurs, ses dimensions lui permettent
une utilisation dans un milieu ou ’espace est relativement restreint.

Le corps de la chambre de combustion est constitué d’un cylindre de 320 mm de diamétre
et de 270 mm de longueur. L'une des extrémités sert a l'injection de 'oxydant, ’autre est
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Figure 2.2 — Schéma de la chambre de combustion et du systéme d’alimentation de 1’écoule-
ment oxydant et de 'injection de combustible.

fermée par une porte sur laquelle est fixé le systéme d’évacuation des gaz briilés. Deux hublots
de 220 mm de diamétre permettent de visualiser la lamme de profil et un troisiéme hublot
de 120 mm de diamétre est utilisé pour obtenir une vue de dessus. A 'extrémité servant a
I'injection de l'oxydant se trouve une chambre de laminarisation. Celle-ci se compose d'un
filtre constitué de paille de fer et d’'un nid d’abeille de 50 mm d’épaisseur ayant une taille
de cellule de 4,5 mm. L’oxydant passe par cette chambre de laminarisation avant d’étre
injecté dans la chambre de combustion proprement dite. L’écoulement est de cette facon
parfaitement laminaire comme 'ont certifié les travaux menés par Cordeiro [Cordeiro 2003].

2.1.3 Matériel expérimental
Régulation de débits

Des débitmeétres massiques BROOKS INSTRUMENTS ont été utilisés pour la mesure et
la régulation des écoulements oxydant et combustible. Ce type de débitmetre utilise les
propriétés thermodynamiques des gaz en établissant une relation entre le débit de masse
d’un gaz et ses propriétés thermiques. Les différents débitmeétres utilisés sont du type 5850-E
pour le combustible et 5853-E pour 'écoulement oxydant. Des débitmeétres dont les pleines
échelles correspondent & 100 1/min et 250 1/min ont été utilisés pour 1'oxygeéne et pour l'azote
respectivement. Le débit combustible est, quant a lui, régulé par un débitmeétre de 4 1/min
a pleine échelle. Les mesures de débit fournies en retour par ces appareils sont entachées
d’une erreur de 1%. Cette marge d’erreur a été établie aprés étalonnage des débitmetres par
BROOKS INSTRUMENTS.

Dans la configuration étudiée, il est d’usage de parler en terme de vitesses d’injection,
exprimées ici en mm/s ou en cm/s, plutdot qu’en terme de débits. Les données volumétriques
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fournies par les débitmétres sont donc converties en rapportant le débit volumique mesuré a
la surface d’injection. Les surfaces d’injection pour 'oxydant et le combustible sont respec-
tivement 113 cm? et 25 cm?.

Un systéme de mélange en ligne a été congu pour constituer l'oxydant, de sorte & mai-
triser aisément sa composition. L’ordinateur de bord, couplé avec un systéme électronique
développé par Baillargeat, permet ainsi de controler en ligne la fraction volumique d’oxygéne
présente dans le mélange oxydant. Un étalonnage a été entrepris par ’auteur entre 0% et 100
% de Os. La déviation, en regard de la consigne, du détecteur d’oxygéne utilisé (VALIGAZ
10 WP) est de +1,0% sur I'ensemble de la gamme 0-100 %.

Brileur poreux

Un plan du brileur est exposé en figure 2.3. Le briileur est constitué d’une plaque plane
dans laquelle est inséré un poreux. La plaque, en acier inoxydable, mesure 200 mm en lon-
gueur, 100 mm en largeur et 16 mm en épaisseur.

Le bord d’attaque de la plaque est profilé de fagon a éviter le décollement de la couche
limite produite par le soufflage oxydant. Le combustible est, quant & lui, amené par une
conduite divergente de 50 mm de longueur qui se termine par une section circulaire de 75
mm de diamétre.

Le matériau poreux est une plaque de Poral Bronze de classe 60, constituée de billes
de bronze compressées, de section carrée de 60 mm et de 3 mm d’épaisseur, fournie par le
fabricant FEDERAL MOGUL.

L’écoulement combustible est ainsi homogénéisé et laminarisé en sortie sur une surface
légérement réduite du poreux. Comme le montre la figure 2.3, 'encastrement du brileur
dans la plaque est en effet réalisé par un épaulement de 5 mm de large sur chacun des cotés
du poreux, de sorte que la surface d’injection effective est de 50x50 mm? (cf. figure 2.2). Le
volume de combustible injecté et la vitesse d’injection de celui-ci sont donc ici aussi deux
grandeurs équivalentes.

Allumage

L’allumage de la flamme est réalisé a partir d’une étincelle générée entre une électrode
et la plaque qui sert de support au poreux (cf. figure 2.2). La bougie est fixée sur la plaque
plane & 1,3 cm en aval du poreux. L’allumage est géré par un allumeur dont la tension (0-5
V) est générée par l'ordinateur de bord. L’allumeur peut étre piloté automatiquement par
la centrale de controle ou forcé manuellement par I'intermédiaire d’un boitier de controle, ce
qui est utile en cas de probléme d’allumage.

Acquisition de données et controle de ’expérience

Un module d’acquisition répondant aux exigences des vols paraboliques a été congu (cf.
figure 2.2). La centrale de commande est une carte-mére compatible PC au format PC104,
dont les caractéristiques sont les suivantes : CPU 3865X25 MHz, 2MO de RAM et une liaison
série RS232.

Le module comprend une carte d’acquisition de données (DM5406-2) qui est reliée & une
carte optocouplée (I/O OPTO). Ces deux cartes permettent de controler les entrées et sorties
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Figure 2.3 — Plan de la plaque du briileur.

logiques et analogiques auxquels sont branchés les débitmeétres, les électrovannes, les LED de
synchronisation et ’accélérométre. Ce module est également muni d'une carte d’acquisition
de température de type TS16RTD, réalisant avec une carte DMb5406-2 l'interface avec 16
entrées pour thermocouples de type K . La plage de mesure s’étend de 0°C a 1000°C, avec
une précision de 1°C selon les données du constructeur.

Le module électronique autorise 'automatisation compléte du dispositif expérimental,
rendue indispensable lors des essais en tour de chute libre ot aucun controle a distance
n’était possible pendant la chute. Durant les vols paraboliques, les conditions d’expérimen-
tation sont physiquement assez sévéres pour les expérimentateurs. L’automatisation de 1'ex-
périmentation permet aux chercheurs d’accomplir des actions simples, comme appuyer sur
un bouton pour déclencher I'allumage ou encore régler les éléments optiques entre chaque
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parabole.

Les données acquises sont stockées sur un disque ATA-Flash qui présente un excellente
résistance aux chocs. Ce disque-flash ou eprom peut, en effet, supporter sans dommage une
accélération de 50 g dans les trois axes.

2.2 Conditions d’apesanteur

Un objet est en situation d’apesanteur lorsqu’il n’est plus soumis q’aux forces gravita-
tionnelles. Sur terre, un environnement dit d’apesanteur n’est accessible que dans I'état de
chute libre. En fonction de la vitesse initiale de 'objet de référence, les trajectoires de chute
libre peuvent avoir différentes formes :

e linéaires verticales dans les puits ou les tours de chute libre;
e paraboliques pour les avions et les fusées-sondes ;

e circulaires ou plus généralement elliptiques pour les satellites en orbite autour de la
terre;

e paraboliques ou hyperboliques quand la vitesse initiale est supérieure a la vitesse de
libération.

Une description théorique compléte de la création des conditions d’apesanteur est propo-
sée en annexe A. Un lecteur curieux pourra ainsi s’y référer, afin notamment d’obtenir des
précisions sur les conditions proposées en tour de chute libre.

2.2.1 Description du déroulement des vols paraboliques

Seules les campagnes de vols paraboliques financées par le Centre National d’Etudes Spa-
tiales (CNES) et par ’Agence Spatiale Européenne (ESA) ont été exploitées par la présente
étude afin d’acquérir des données expérimentales. En conséquence, n’est exposée ici que la
mise en ceuvre des expérimentations a bord de ’A300 ZéroG de Novespace.

Historiquement, les premiers vols paraboliques ont eu lieu au début des années 50 et se
faisaient a bord de petits avions a réaction. Rapidement, I'exiguité des cockpits ayant limité
la taille des dispositifs expérimentaux, des avions de transport ont été adoptés. On peut a
présent se déplacer librement a l'intérieur du fuselage. Ces nouveaux moyens sont largement
utilisés, notamment pour 'entrainement des futurs astronautes. En France, les premiers vols
paraboliques ont été effectués en 1989 a bord d’une Caravelle. Depuis 1997, c’est 1’A300
ZéroG qui a pris le relais.

La technique du vol parabolique consiste & annuler, au sommet de la parabole (cf. fi-
gure 2.4), les forces surfaciques auxquelles est soumis 'avion en jouant sur la poussée pour
compenser exactement la trainée. Dans le méme temps, 'avion doit se trouver a l'incidence
de portance nulle. Un rapide calcul montre que le niveau de gravité est alors de I'ordre de
5 x 1072 g (cf. annexe A). Le cours d’une parabole caractéristique est le suivant (cf. figure
2.4) :

e & partir d'une assiette de vol stabilisée horizontalement, le pilote cabre 'avion, de

sorte que l'assiette et donc I'altitude augmentent progressivement. L’assiette peut alors
atteindre 50°. Cette phase d’entrée dans la parabole dure environ 5 s.
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Figure 2.4 — Manceuvre effectuée par ’A300 ZéroG de Novespace pour décrire une parabole.

e I’équipage réduit ensuite fortement la poussée des moteurs, pour compenser exactement
la trainée aérodynamique, et annule la portance en poussant sur le manche a balai.
Cette phase transitoire, dite "d’injection", séparant ’entrée a 1,8 ¢g dans la parabole de
la période a 0 g, dure moins de cinq secondes. L’avion passe en phase de micropesanteur
pendant 20 a 25 s. Pendant cette période, le pilote ajuste I'inclinaison du manche a balai
pour maintenir I'avion a ’angle d’incidence de portance nulle et le copilote maintient,
lui, I'inclinaison et le roulis & valeur nulle, tandis que le mécanicien de vol joue sur la
poussée des moteurs pour annuler la trainée aérodynamique;

e enfin, une phase de ressource de sortie a 1,8 g, symétrique a la premiére est alors exé-
cutée sur la partie descendante de la parabole pour ramener 1’avion en vol horizontal
stabilisé en vingt secondes.

Sur la figure 2.5 sont représentés les enregistrements des accéléromeétres selon les trois
axes (X,y,z). Les signaux ont été filtrés & 7 Hz et la fréquence d’échantillonnage est de 1/16°"¢
de seconde.

2.2.2 Lacunes de 'expérimentation

Les principaux problémes rencontrés lors de 'expérimentation en vols paraboliques sont
liés aux conditions de vol elles-mémes. Les variations de I'accélération verticale dues essen-
tiellement aux conditions atmosphériques, et dans une moindre mesure au pilotage, vont
induire des effets sur la géométrie et le positionnement de la flamme. La figure 2.6 est une
illustration de ces propos, reportant 1'évolution de la stand-off distance (ou distance de la
flamme a la paroi) et le niveau d’accélération verticale en fonction du temps.

Ces mesures de stand-off distance, mesurées sur des images latérales de la lamme visible,
ont été relevées a 20 mm en aval du bord d’attaque du poreux. Les données accélérométriques
proviennent d’un accélérométre fin dont la plage de mesure s’étend de —0,5¢g a +0,5 g. Les
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Figure 2.5 — Enregistrements caractéristiques des accélérométres embarqués a bord de ’A300
ZeroG de Novespace.

parameétres de soufflage et d’injection sont de 100 mm/s pour 'oxydant et de 4 mm/s pour
le combustible.

Il apparait clairement qu’il existe une corrélation entre fluctuations de l'accélération et
position de la flamme. On constate alors que les perturbations hautes fréquences de faible
amplitude (cf. figure 2.6 zone A) n’ont que peu d’effet sur le positionnement de la flamme. Ce
sont les variations & basse fréquence de grande amplitude qui perturbent le plus la flamme.
En présence de telle fluctuations de gravité, la flamme n’a alors pas toujours le temps de
se stabiliser avant la fin de la parabole (cf. figure 2.6 zone B). Ce type de représentation
constitue ainsi une méthode pour sélectionner les images correspondant aux périodes les
plus stables de la parabole, images dont on extrait les caractéristiques géométriques de la
flamme.

En conclusion, de telles fluctuations peuvent altérer la qualité des mesures effectuées
et biaiser la rigueur de l'analyse des résultats. Pour autant, cette étude s’est contentée de
s’attaquer aux phénomeénes établis. Si un nombre restreint de paraboles n’offre pas une qualité
suffisante de micropesanteur, la plupart conduisent a des résultats exploitables. Certains
résultats ont par ailleurs fait 'objet de filtrage, afin d’évincer les mesures ponctuellement
inacceptables. En outre, une analyse de la sensibilité de la flamme aux g-jitters peut étre
trouvée dans le mémoire de thése de Cordeiro [Cordeiro 2003| et dans les travaux numériques
réalisés par Rouvreau et al. [Rouvreau 2005].
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Figure 2.6 — Exemple d’évolution de la stand-off distance et du niveau de pesanteur au cours
du temps [Cordeiro 2003|.

2.3 Justification des paramétres de I’étude

2.3.1 Visualisations et constats préalables

Une caméra numérique tri-CCD a permis d’obtenir des visualisations latérales de la
flamme visible d’éthyléne. Les images placées dans la colonne de gauche en figure 2.7 montrent
ainsi des flammes typiques, dans le spectre du visible, obtenues pour différentes vitesses de
soufflage oxydant et une vitesses d’injection combustible de Vg = 5 mm/s [Fuentes 2007].
Dans le cas présent, les flammes ont été alimentées par un écoulement oxydant a 35% en O,
et 656% en Nj.

On constate d’ores et déja que la luminosité de la flamme d’éthyléne augmente avec Vox,
a Vg fixée. La méme tendance apparait pour la longueur de la flamme visible : il est clair
que la flamme visible s’allonge a mesure que Vox augmente .

L’observation de ces tendances de la flamme visible a fait I'objet d’études antérieures
effectuées au sein de I'équipe. Ces études ont ainsi constaté que 'augmentation de la vi-
tesse de soufflage oxydant s’accompagnait systématiquement d’une hausse de 'intensité vi-
sible de la flamme établie en micropesanteur, aussi bien pour les lammes gaz-gaz d’éthane
[Brahmi 1998| et d’éthyléne [Legros 2003] que pour les flammes solide-gaz [Vietoris 1998].

En outre, cette croissance de la luminosité de la flamme s’effectue aux dépens de la
couleur bleue et au profit de la couleur jaune, comme le prouvent les contours placés dans la
colonne de droite de la figure 2.7. Le tri-CCD permet d’obtenir une dissociation de 'image
visible (colonne de gauche) en trois matrices d’intensités correspondant aux trois canaux de
couleurs bleue, verte et rouge. Chaque matrice transcrit ainsi une partie de 1’émission visible
de la flamme, intégrée autour du bleu, du vert et du rouge respectivement. Si cette technique
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ne saurait se prétendre quantitative, elle permet toutefois de distinguer les contours bleu et
jaune grace aux canaux bleu et vert respectivement. Un seuil arbitraire d’intensité (150) a
alors été défini pour tracer les contours de la colonne de droite. La tendance relatée plus
haut est indépendante de ce seuil.

100 mmm
Z1(a) Bleue e
X
Vox z (b) Bleue Jaune
x
Z1(c) Bleue Jaune
X

Figure 2.7 — Vues latérales de la flamme visible de diffusion, a gauche, et contours corres-
pondant a un seuil d’intensité bleue et verte de 150 (sur 255), a droite. Les flammes ont été

produites par une injection de combustible constante (Vg = 5 mm/s) et un soufflage oxydant
de : (a) Vox = 150 mm/s, (b) Vox = 200 mm/s, (¢) Vox = 250 mm/s [Fuentes 2007].

Dés lors, on peut légitimement rapprocher ces deux tendances et penser que la suie, a
laquelle doit étre attribuée I’émission jaune |Gaydon 1957|, occupe un role croissant dans
I’enchainement ici décrit, et ce aux dépens de la zone de réaction primaire, caractérisée par
la couleur bleue émise notamment par les radicaux CH* |Gaydon 1957].

Différentes études [Fujita 1997, Atreya 1998a| constatent que la longueur d’onde du rayon-
nement visible maximal de la flamme passe, & conditions expérimentales identiques, du jaune,
a gravité terrestre, au bleu, en micropesanteur. T’ien et al. [T’ien 2000] expliquent alors que
la distance de la flamme & la paroi combustible augmente du fait du déficit en convection
oxydante. De fait, le flux thermique conductif en retour a la paroi diminue. Qui plus est, les
pertes radiatives sont plus importantes [T’ien 2000]. Ainsi, la température de flamme décroit
et passe méme en-dessous de la température de formation des suies, en particulier dans la
zone de quenching au bord de fuite. Les suies absentes, le spectre de la flamme glisse alors
vers le bleu. De leur coté, Atreya et al. [Atreya 1998a| affinent ces observations et constatent
que, dans un premier temps, une flamme, initialement bleue, évolue vers le jaune, consé-
quence d’une forte augmentation de la concentration des suies, qui ne sont plus évacuées par
convection naturelle. Par la suite, cette concentration diminue du fait de 'augmentation de
la teneur en produits de combustion qui, soit oxydent les suies, soit inhibent leur formation.
Cependant, augmenter le soufflage oxydant revient a recréer une convection. Si I’on suit alors
le cheminement d’Atreya, le spectre visible de la flamme devrait & terme retourner vers le
bleu, et ce d’autant plus rapidement que I'on augmente la vitesse du jet oxydant. Or c’est
bien l'effet inverse que 1’on constate : & mesure que la vitesse de 'oxydant croit, 'intensité
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jaune de la flamme augmente.

L’autre élément de curiosité est la tendance observée sur la longueur de la lamme visible
en micropesanteur. En effet, a gravité normale, la littérature montre que de fagon géné-
rale, la longueur de flamme est d’autant plus réduite que la vitesse de 'oxydant augmente
[Law 1994]. Ce comportement s’explique par le fait que les lignes de courant aménent d’au-
tant plus aisément 'oxydant au contact du combustible lorsque le débit oxydant augmente.
La zone de réaction s’en trouve alors réduite. Différents travaux, menés principalement par
I'équipe de Faeth [Lin 1999a, Lin 1999b, Urban 2000], ont porté sur I’étude expérimentale et
numérique de la structure d'une flamme de diffusion de type axisymétrique en conditions de
micropesanteur. Alors que la longueur de la flamme établie pour ces travaux diminue éga-
lement avec 'augmentation du débit oxydant lorsque la lamme présente une queue fermée
(dite closed tip), cette sensibilité s’estompe quand la flamme présente une queue ouverte (dite
open tip), d’ot sont alors éjectées les particules de suie. Sous certaines conditions, les pertes
thermiques, notamment radiatives, atteignent une telle ampleur du fait de la dilatation de
I’échelle des temps caractéristiques de résidence dans la flamme de micropesanteur, que I'ex-
tinction de la réaction apparait avant la consommation totale du combustible. L’excés de
combustible est alors généralement éjecté sous forme de suie. Le verbe "apparaitre" est a
prendre ici au pied de la lettre dans la mesure ou il s’agit ici d’observations de la flamme
visible. Une inversion de tendance, bien que plus difficile & mettre en évidence du fait de
I’évanescence progressive de l'intensité en queue de flamme ouverte, semble méme percep-
tible. Prudents quant aux conclusions a tirer de ces observations de la flamme visible, les
auteurs en question précisent que leurs efforts actuels portent sur des champs de grandeurs
plus parlantes que l'intensité visible. En particulier, il s’avére nécessaire de sonder le champ
de concentration en suie, ne serait-ce que pour corréler évanescence de la flamme visible et
fin d’oxydation des suies. Or c’est justement l'effet observé sur des flammes open tip qui est
constaté ici sur la longueur des flammes présentées en figure 2.7.

C’est a ces phénomeénes consécutifs a 'augmentation de la vitesse de soufflage oxydant
que cette étude tente d’apporter des éléments de réponse quantitatifs. Cette tentative est
d’autant plus originale que les flammes établies a gravité terrestre n’offrent pas la possibilité
de découpler vitesse d’injection combustible et vitesse d’entrainement oxydant, cette derniére
étant alors gouvernée par la convection naturelle (cf. paragraphe 1.2.1).

Il faut remarquer que la problématique explorée ici a déja fait 'objet d’'une étude au sein
de l’équipe [Legros 2003]. Ces travaux ont en effet confirmé 'impact des suies sur 'augmen-
tation de l'intensité visible de la flamme avec la vitesse de I'oxydant au bord d’attaque de
la lamme, ainsi que le role de ces suies sur les transferts radiatifs au sein de la flamme. Ce-
pendant, les travaux ont été menés uniquement sur la partie de la flamme située a ’aplomb
du poreux et donc largement alimentée en combustible (cf. paragraphe 1.3.1). Compte tenu
des limitations techniques liées a la méthode utilisée par ces précédents travaux, la queue de
la flamme, ot 'extinction survient, n’a pas été quantitativement sondée. En conséquence, la
zone d’extinction en bord de fuite nécessite de plus amples investigations.

2.3.2 Paramétres de ’étude

L’éthyléne a été choisi comme combustible pour I'ensemble des expériences mises en
ccuvre pour ces travaux. Deux critéres sont entrés en ligne de compte pour le choix du
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combustible :

e Les suies devant jouer un role central dans I'analyse réalisée, un combustible relative-
ment "suiteux" doit alimenter la flamme ;

e Le combustible doit faire I'objet d’'une base de données étoffée, que ce soit a gra-
vité terrestre ([Markstein 1984, Westbrook 1981, Sivathanu 1990, Zhu 2000, Liu 2002,
Habib 1988, Shaddix 1996, Vander Wal 1996b| entre autres) ou en micropesanteur
([Urban 2000, Ito 2000, Fujita 1997, Choi 1995, Vander Wal 1997¢| par exemple).

La nature du mélange oxydant est définie par deux paramétres, a savoir le pourcentage
en oxygene et celui en gaz diluant .

Le premier parameétre permet de faire varier la pression partielle en O,, de sorte que
deux tendances opposées interagissent ([Berg 2000, Sunderland 2003| par exemple). D’une
part, la réactivité du milieu est accrue car les limites d’inflammabilité sont étendues. La
température de la zone de flamme augmente en conséquence et le craquage des molécules
insaturées est amplifié, si bien que la production de suie est favorisée. D’autre part, le milieu
est naturellement plus oxydant et 'oxydation des suies se voit facilitée. Il s’agit alors de faire
I’état des forces en présence afin de distinguer les zones ot I'une des tendances ’emporte sur
lautre. Au cours des travaux présentés ici, la concentration en Og a effectivement fait I'objet
d’une étude paramétrique (cf. tableau 2.1).

Le second paramétre permet, lui, de faire varier les diffusivités thermique et moléculaire
de l'environnement ([McLintock 1968, Schug 1980] par exemple). La encore, ce paramétre
modifie de fagon significative la production éventuelle de suie par la flamme. Ici aussi, la
nature du diluant a fait 'objet d’études paramétriques. Cependant, toujours par souci de
clarté, seuls les résultats obtenus avec 1’azote contribuent a la synthése.

S’intégrant dans un projet dont le but ultime est la modélisation d’'une flamme de dif-
fusion représentative d’incendie, la présente étude a cherché a fixer un certain nombre de
parameétres du probléme. Plusieurs paramétres pourront par la suite faire 'objet de travaux
approfondis. La présente étude a principalement porté sur I’étude de l'influence des para-
métres aérodynamiques comme la vitesse de soufflage oxydant Vox et la vitesse d’injection
combustible Vg. La synthése rapportée dans ce mémoire part des résultats obtenus a partir
des paramétres et constantes définis dans le tableau 2.1.

Paramétre Constante  Variable  Unité
Combustible Nature CoHy
Vg 2—5 mm/s
Oxydant Nature (0D
Ny
ct 21 — 50 %
Df 79 — 50 %
Vox 100 — 300 mm/s
Gravité g g

tef. equation 2.1.

Tableau 2.1 — Paramétres variables et constantes choisis.

26



2.4. Déroulement des travaux

Enfin, il faut rappeler que les gammes de débit étudiées maintiennent toujours la lamme
dans un environnement globalement pauvre. En effet, la réaction stoechiométrique d’un hy-
drocarbure avec une mélange oxydant peut s’écrire alors de maniére simplifiée, comme suit :

A CxHy, +B (C O3 +D Nj3) — Produits de combustion (2.1)

Ainsi, si A moles d’éthyléne (CoHy) réagissent avec B moles d'un mélange oxydant composé
de C = 0,21 de dioxygéne et D = 0,79 de diazote, 1 mole d’éthyléne nécessite 14,28 moles
de mélange oxydant & la steechiométrie. Or, au cours des différents test réalisés, la vitesse
d’injection combustible la plus élevée permettant la stabilité de la flamme a été de 5 mm/s,
ce qui correspond a un débit de 12,5 cm?®/s. Dans le méme temps, la vitesse de soufflage
oxydant la plus faible, mais assurant toujours la stabilité, a été de 125 mm/s, ce qui équivaut
a un débit de 1412 cm?/s (cf. tableau 2.1). Le rapport du débit oxydant soufflé sur le débit
combustible injecté n’est donc jamais passé en-de¢a d’une valeur de 113, ce qui est largement
supérieur au rapport steechiométrique volumique déterminé plus haut. En conséquence, la
totalité du combustible est susceptible de briler quel que soit le régime. Si tel ne devait pas
étre le cas, ce n’est pas par défaut d’apport en oxydant.

2.4 Deéroulement des travaux

Expérimentations a gravité réduite

Les premiéres campagnes de vols paraboliques ont été consacrées a l'intégration de la
technique d’Incandescence Induite par Plan Laser (LII). Cette technique, trés récente, est
relativement simple dans son principe comme nous le verrons plus loin. Toutefois, sa mise en
ceuvre en condition de gravité réduite constitue en soi un réel défi scientifique et technique.
Difficilement prévisible du fait des contraintes quelque peu incongrues imposées au matériel,
la nécessité de certaines modifications technologiques, en particulier sur le laser, se sont
révélées in situ. L’expérience de I’équipe en la matiére s’est alors souvent avérée décisive a
limiter la perte de paraboles.

Une fois I'intégration réussie, ce sont tout d’abord des essais de répétabilité et d’amélio-
ration de la qualité du signal d’incandescence qui ont été réalisés. La technique ayant été
par la suite validée, une premiére campagne a eu lieu au début de 'année 2005, montrant
les potentialités et les limites de la LIT sur la gamme envisagée de paramétres. La campagne
suivante a été consacrée a l’étalonnage in situ de la technique. Des mesures d’extinction
ont ainsi permis d’évaluer la fraction volumique en queue de flamme pour un maillage des
différents parameétres Vox, Vg et teneur en O,. Par la suite, des mesures simultanées de
chimiluminescence des radicaux CH* et OH*, de fluorescence induite des Hydrocarbure Aro-
matiques Polycycliques (HAP) et/ou de LII ont été menées au cours de quatre campagnes
de vols paraboliques.

C’est a partir de plus de 300 paraboles que I'auteur a extrait les résultats présentés et
analysés ici. Il faut & ce propos préciser qu’environ deux tiers de ces paraboles ont été ju-
gées exploitables au vu de la qualité de la micropesanteur atteinte et retranscrite par les
accéléromeétres. Parallélement, des incidents expérimentaux en cours de vol se sont produits
a plusieurs reprises, tels la soudaine ré-initialisation de la console d’acquisition ou encore
le blocage de la régulation de pression. Ces incidents, sans conséquence au sol, s’avérent
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alors fort handicapants pour la suite du vol, dont le déroulement ne saurait étre modifié.
De fait, un certain nombre de paraboles sont alors "perdues" lorsque les adaptations et les
réparations sont effectuées. Le nombre de points de mesures se trouve ainsi considérable-
ment restreint. En conséquence, les résultats quantitatifs exposés au cours de ce mémoire
ne sauraient étre pondérés par des barres d’erreur statistiques. Pour autant, si I'auteur se
permet de les soumettre dans ce mémoire, c’est que chaque point est validé par au moins
trois mesures.

2.5 Conclusion

En conclusion de cette partie introductive a 1’étude présentée dans ce mémoire, il ap-
parait évident que I'étude de l'interaction entre champ de concentration en suies et zone
réactionnelle constitue a elle seule un défi doté d’un double intérét :

e |’étude doit permettre d’expliquer, au moins qualitativement, le phénomeéne d’extinc-
tion en queue de flamme, contribuant par la-méme a une définition de la longueur de
la flamme et donc a une évaluation plus rigoureuse de la vitesse de propagation de
certaines configurations de flamme d’incendie ;

e de fagon plus quantitative, I'étude doit permettre de prédire la formation et I’oxydation
des suies dans la flamme d’éthyléne, et ce pour différents paramétres (Vox, Vg, Os), de
maniére & construire une base de données nécessaire a la modélisation numérique de la
production de suies.

Le chapitre suivant sera consacré a 'approche numérique réalisée a partir des premiéres
simulations développées par 'auteur au cours de son DEA [Fuentes 2003| et par Legros lors
de sa theése [Legros 2003|. Une analyse de la contribution des transferts radiatifs au phéno-
meéne d’extinction a été depuis publiée |Legros 2006b| et une comparaison supplémentaire
avec les données expérimentales tirées du chapitre 7 est ici effectuée. Un apport original au
modeéle numérique initial a également été réalisé, permettant d’injecter des particules fic-
tives [Fuentes 2007|. Ces particules permettent alors de comprendre I'histoire menant a la
formation et a l'oxydation des suies dans le domaine de calcul en suivant leurs éventuelles
trajectoires.
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Chapitre 3

Modélisation d’une flamme de diffusion
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3.1 Introduction

Dés lors que la modélisation d’une flamme de diffusion est envisagée, le recours a un code
CFD (Computational Fluid Dynamics) s’avére nécessaire, tant les différents phénomeénes mis
en jeu sont non seulement intrinséquement complexes mais également couplés.

Dans le cadre de sa thése au sein de 'équipe, Rouvreau [Rouvreau 2002a] s’est attaché
a modéliser une flamme de diffusion d’éthane, alimentée par un jet oxydant transverse et
établie au sein d’une couche limite. Le code de calcul utilisé dans I'étude de Rouvreau est
le Fire Dynamics Simulator (FDS) du National Institute of Standards and Technology. Le
choix de ce code est motivé par de multiples raisons. En premier lieu, le code résout les
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équations de Navier-Stokes tridimensionnelles en régime instationnaire par une technique
de Simulation Numérique Directe (DNS). L’aspect elliptique des équations de conservation
est ainsi pris en compte, de méme que les variations conséquentes de masse volumique. La
description exhaustive des algorithmes employés par le code peut étre trouvée dans cette
these.

Toutefois, la simulation numérique par la premiére version de FDS souffre de quelques
faiblesses lorsque les transferts radiatifs sont & modéliser. Or, Bhattacharjee et Altenkirch
[Bhattacharjee 1990] montrent que les phénomeénes radiatifs sont, dans le cas d’une flamme
de diffusion établie en micropesanteur sur une plaque combustible plane, prépondérants en
queue de flamme, ou l'extinction survient. Qui plus est, les échanges radiatifs atteignent
l'ordre de grandeur des échanges conductifs pour des faibles vitesses de flamme, c’est-a-
dire, dans notre configuration, pour des faibles vitesses de soufflage. Dans le méme temps,
les flammes d’éthyléne présentent une propension certaine a la production de suies, acteurs
majeurs des échanges radiatifs. La validation du code sur des flammes d’éthyléne représente
ainsi un défi non moins certain, que 'auteur a, en partie, relevé en adaptant le module de
calcul radiatif & un modéle affiné de combustion .

La version 4.0 parallélisée de FDS a alors été mise a contribution puisqu’elle intégre la
résolution de I’'Equation du Transfert Radiatif (ETR) (cf. équation (3.16)). Les modules
de combustion et de transfert radiatif qu'integre FDS sont respectivement décrits dans les
sections 3.3 et 3.4 de ce chapitre. Deux éléments importants ont été incorporés dans le
code, permettant d’approfondir I'analyse de l'influence du rayonnement sur la structure de
la flamme d’éthyléne, en partant des premiers travaux développés sur ce sujet par 'auteur
au cours de son DEA [Fuentes 2003| et par Legros [Legros 2003] lors de sa these :

1. le couplage des transferts radiatifs avec une combustion modélisée par une cinétique
chimique finie & une seule étape et gouvernée par une loi de type Arrhénius, ce dans le
but de simuler le phénoméne d’extinction en queue de flamme;

2. l'incorporation de particules fictives dans le domaine de calcul afin de suivre la tra-
jectoire de ces particules et de reproduire I’histoire des conditions le long de ces tra-
jectoires donnant éventuellement naissance aux particules de suie au sein de la zone
réactionnelle.

Le développement du code est exposé au chapitre 4 de cette partie. D'une part y est
déterminée la contribution du rayonnement au phénomeéne d’extinction. D’autre part y est
explicitée la méthode permettant de simuler les trajectoires des particules de suie au sein
de la flamme. Les lignes de courant ont, dans le méme temps, été identifiées et superposées
aux champs de température. Finalement, une analyse originale sur la pénétration des lignes
de courants de 'oxydant dans la zone de réaction est proposée, permettant de comprendre
I’histoire des conditions rencontrées par une particule de suie.

L’incorporation de la production de suie, c¢’est-a-dire d'un modéle de formation et d’oxy-
dation des suies, n’a pas été entreprise au cours de ces travaux et devra étre une priorité des
prochains objectifs.
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3.2 L’outil numérique

3.2.1 Choix de 'outil

Avoir recours & un code numérique pour simuler la flamme est & I’évidence tout aussi
attractif que nécessaire. Pour autant, le choix de 'outil numérique doit répondre de fagon
rigoureuse a différents critéres, afin de ne pas tomber dans une facilité illusoire voire dom-
mageable. Ce chapite résume par conséquent ces critéres et rappelle les grands traits de la
modélisation d'une flamme de diffusion au sein d’une couche limite.

Des études portant sur des flammes soumises a des écoulements a faibles vitesses en mi-
cropesanteur montrent que, sous certaines conditions, 1’écoulement peut étre séparé au bord
d’attaque de la flamme et avoir alors une structure tridimensionnelle [Rouvreau 2002al. En
conséquence, un code de calcul tridimensionnel est nécessaire. Le phénoméne de séparation
au bord d’attaque de la flamme est dii, selon les mémes études, au caractére elliptique de
I’écoulement dans cette zone. Il convient donc d’éviter 1'utilisation des équations de Navier
Stokes parabolisées. De plus, une des hypothéses sur lesquelles repose le modéle d’Emmons
étant la stationnarité de I’écoulement, sa validation nécessite le recours & un code de calcul
instationnaire.

L’absence des forces de flottabilité entraine des vitesses maximales de 1'ordre de celles de
I’écoulement forcé, c’est-a-dire de I'ordre du décimeétre par seconde. Ces faibles vitesses im-
pliquent alors des temps de mélange relativement grands devant les temps caractéristiques de
la réaction de combustion. De fait, I'utilisation d’un modéle de combustion de type fraction
de mélange peut a priori étre envisagée. Cependant, les longs temps de séjour provoquent
une augmentation des pertes de chaleur, alors identifiées comme responsables d’un accrois-
sement supplémentaire du temps de réaction, menant a l'extinction en micropesanteur. Or,
I'utilisation de I’hypothése de chimie infiniment rapide implique I'impossibilité des phéno-
menes d’extinction en dehors de celle survenant par consommation totale du combustible.
Le phénomeéne d’extinction ne sera donc pleinement caractérisé qu’au travers d’'un modeéle
de cinétique chimique finie, incorporé ici en une étape unique.

Les faibles vitesses et les faibles dimensions physiques du domaine impliquent un caractére
laminaire intrinséque des écoulements étudiés. La simulation numérique directe peut donc
étre utilisée sans impliquer un cott prohibitif en termes de temps de calcul et d’espace
mémoire.

En résumé, I'utilisation d'un code de calcul possédant les caractéristiques suivantes semble
un choix judicieux pour I’étude ici envisagée :

e instationnaire;

e tridimensionnel ;

e en simulation numérique directe ;

e prenant en compte le caractére elliptique des équations de Navier Stokes;
e prenant en compte les changements importants de masse volumique ;

e avec un modeéle de combustion de cinétique chimique finie.

33



Chapitre 3. Modélisation d’une flamme de diffusion

L’outil numérique utilisé est basé sur le code Fire Dynamics Simulator FDS (version 4.0)
[McGrattan 2004]. FDS résout une forme approchée des équations de Navier-Stokes issue
d’un modele développé par Rehm et Baum [Rehm 1978|. Ce modeéle permet un filtrage des
ondes acoustiques de haute fréquence tout en autorisant de fortes variations de densité et de
température. Cela aboutit a donner un caractére elliptique au systéme d’équations, qui est
tout & fait adapté aux processus thermo-convectifs a faible nombre de Mach.

Le code est utilisable soit en Simulation Numérique Directe Direct Numerical Simula-
tion (DNS) selon la dénomination anglo-saxonne, ou les termes sont calculés directement,
jusqu’aux plus petites échelles; soit en simulation des grandes échelles Large Eddy Simu-
lation (LES), ot les structures des grandes échelles sont calculées directement mais ou les
phénomeénes aux petites échelles sont modélisés. Néanmoins, eu égard aux dimensions et aux
régimes faisant l'objet de cette étude, seule 'option DNS a été utilisée.

3.2.2 Le schéma numérique

La méthode numérique appliquée au systéme d’équations de conservation et d’état consi-
dére de maniére générale que toutes les dérivées spatiales sont approximées par un schéma
aux différences finies centré du second ordre. La discrétisation temporelle se fait suivant une
méthode a pas fractionnaire basée sur un schéma de type Runge-Kutta prédicteur-correcteur
explicite du second ordre.

Concernant la boucle de calcul, les conditions initiales de chaque calcul sont les conditions
ambiantes. A chaque pas de temps, les quantités que sont la densité, la composition chimique,
la vitesse d’écoulement et la pression sont connues. Toutes les autres grandeurs peuvent
étre calculées a partir de celles-ci. La procédure de prédiction-correction peut alors étre
décomposée comme suit [McGrattan 2004] :

1. Phase de prédiction : Les variables thermodynamiques p , f et py sont estimées au
pas de temps suivant par un schéma Fuler explicite. Une estimation de la divergence
est alors obtenue a partir de ces valeurs. Les composantes normales de vitesse aux
frontiéres qui sont nécessaires pour le calcul de la divergence sont supposées connues.

2. Phase de correction : Les variables thermodynamiques p , f et py sont corrigées pour
le pas de temps suivant. La divergence est alors calculée a partir des variables thermo-
dynamiques corrigées. Finalement, la vitesse est, elle aussi, corrigée.

3. Vérification de la convergence du calcul : Dans la phase de prédiction et la phase de
correction, on vérifie la convergence du calcul en s’assurant de sa consistance et de
sa stabilité. Pour vérifier la consistance, on s’assure que la divergence de la vitesse
calculée, a partir des variables thermodynamiques, a une valeur suffisamment proche
de la valeur de la divergence calculée, a partir du champ dynamique, c’est a dire e << 1,
ou € est définie par la relation suivante :

€ = | div(ﬁ)thermodynamique - div(ﬁ)dynamique | S 10_6 (31)
4. Stabilité : Le pas de temps est déterminé par la condition CFL (Courant-Friedrichs-
Lewy) et, en cas de forte viscosité, par un critére de stabilité parabolique typique des

schémas explicites du second ordre. A chaque phase de prédiction, on vérifie donc que :
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Si le pas de temps est trop grand pour assurer la stabilité du calcul, il est réduit de
maniére a respecter la condition 3.2 et la procédure reprend depuis le début du pas de
temps. Dans le cas contraire, la procédure continue.

Les dérivées spatiales sont, elles, discrétisées selon un schéma aux différences centrées du
second ordre sur un maillage cartésien. Le domaine en lui-méme est une boite rectangulaire
divisée en mailles elles aussi rectangulaires (c¢f. schéma de la figure 3.3). Chaque maille se
voit attribuer les indices i, j, k représentatifs des positions dans les directions =, y et z
respectivement. Les quantités scalaires sont calculées au centre des mailles. Les quantités
vectorielles sont, elles, calculées sur les faces des mailles.

3.3 La modélisation de la combustion

On pourra trouver dans le guide de référence technique de FDS [McGrattan 2004] le détail
des équations de conservation et d’état ainsi que les modéles de combustion et la méthode
de résolution numérique employée.

3.3.1 Modéle de fraction de mélange

De maniére trés générale, on peut écrire une réaction de combustion sous le symbolisme
suivant :

Vou[O] + vp[F] — > vp[P] (3.3)

ou les v; sont les coefficients stoechiométriques pour le processus complet de combustion
qui fait interagir le combustible F' avec I'oxydant O pour donner un nombre de produits
P. L’équation stoechiométrique précédente implique que les consommations massiques de
combustible m. et d’oxydant m, . sont reliées par la relation suivante :

m "
m m
E = o (3.4)
VFMF Voa:Moa:

ou Mg et M,, sont les masses molaires du combustible et de 'oxydant respectivement.
La fraction de mélange f est, elle, définie par I'expression :

sYr — (Yoo = Y57)

_ 3.5
I= "ver o 39
ou
VO:L‘ MO$ (3 6)
S = .
Vp MF

et 'indice oo renvoie aux conditions initiales de composition.
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Par nature, elle varie de f= 1 dans une région ne contenant que du combustible a f=0
ol la fraction massique d’oxygéne prend sa valeur ambiante Y ° & 'infini. Cette fraction de
mélange satisfait la loi de conservation (3.7) :

Df

Cette équation est obtenue par combinaison linéaire des équations de conservation pour
I'oxygéne et le combustible et en émettant I'hypothése d’équidiffusivité des espéces. La frac-
tion de mélange est donc une quantité conservée qui représente un rapport normalisé entre
masse de combustible et masse d’oxydant.

L’hypothése de chimie infiniment rapide signifie que la réaction consomme le combustible
et I'oxydant si rapidement qu’elle interdit la coexistence de ces deux réactifs. La forme
fonctionnelle de la relation d’état qui provient de la théorie classique des lammes de diffusion
laminaires méne & un modeéle de flamme infiniment mince ot la flamme est une surface
bidimensionnelle installée dans un milieu tridimensionnel.

Si les processus de diffusion moléculaire peuvent étre résolus, I'hypothése selon laquelle
le combustible et 'oxydant ne peuvent coexister méne au concept de relation d’état entre
la fraction de mélange f et la fraction massique de chaque espéce mise en jeu. On peut se
représenter ces relations d’état comme des relations empiriques issues d’une combinaison
d’analyses et de mesures simplifiées. La Figure 3.1 donne un exemple de ces relations d’état.

Fraction massique

Fraction de mélange (2)

Figure 3.1 — Relations d’état entre la fraction de mélange et les fractions massiques des
espéces mises en jeu dans le cas d’une réaction propane-air

Cette relation pour la fraction massique Y,, de l'oxygéne peut s’écrire sous la forme
suivante :
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3.8. La modélisation de la combustion

f
Yo (1l —
Yvoa:(f) - o ( fflamme

0 s1 f > fflamme

Une fois cette relation établie entre la fraction massique de 'oxygeéne et la fraction de
mélange, une expression peut étre obtenue pour le dégagement de chaleur local ¢ . L’hypo-
thése principale menant a la définition de cette quantité est que le dégagement de chaleur est
directement proportionnel au taux de consommation d’oxygéne, indépendamment du com-
bustible impliqué. Cette relation initialement introduite par Huggett [Huggett 1980] est la
base du calcul du dégagement de chaleur & partir de la consommation massique d’oxygeéne.

On peut I’écrire comme suit :

) st f < fflamme (38)

qlll = A}Iozz: mg/m (39)

Ici, AH,, est la quantité de chaleur dégagée par unité de masse d’oxygéne consommeée.
L’introduction de I’équation d’état de I'oxygene dans I’équation de conservation donne 1’éga-
lité (3.10) :

Df dY,, dYor
et — V.-oD
bt q, Y PPy,

Vf + i, (3.10)

Or la méme opération pour I’équation 3.7 donne I'équation (3.11) :

Df dY,  dYu
Dt "a; T ay;

V - pDVf (3.11)

L’équation 3.10 peut alors étre transformée en une expression pour le dégagement de
chaleur local :

L D}/oq; d}/OJ:
= . Df Vf df

V-pVf (3.12)

On notera qu’il n’est pas nécessaire de résoudre I’équation de conservation de I'oxygéne. Seule
la relation d’état pour 'oxygéne et I’équation de la fraction de mélange sont nécessaires, ce
qui évite le calcul cotiteux des transports de 'oxygéne et du combustible.

3.3.2 Modéle de cinétique chimique finie

En analysant le modéle de fraction de mélange, on comprend aisément qu’il est impossible
de simuler pleinement l'extinction en queue de flamme en utilisant ce type d’approche. Ex-
périmentalement, la flamme finit en effet par s’atténuer et s’éteindre a une certaine distance
de son foyer, et ce malgré la coexistence certaine du carburant et de 'oxydant. Or, I’enjeu
lié au phénomene d’extinction est d’importance. Rappelons & nouveau que les phénomeénes
radiatifs sont dans tous les cas prépondérants en queue de flamme, ol survient I'extinction
[Bhattacharjee 1990]. Il convient alors d’utiliser une modélisation de la combustion qui per-
mette de simuler I'extinction radiative en question. La solution adoptée est donc de modéliser
la combustion en considérant une cinétique chimique finie.
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Chapitre 3. Modélisation d’une flamme de diffusion

La diffusion du combustible et de 'oxygéne peuvent étre modélisées directement. Ainsi
est-il possible de simuler la combustion par la réaction chimique simple ci-dessous, constituée
d’une étape unique et dont la vitesse est régie par une loi de type d’Arrhénius [Williams 1981] :

VCxHyCJ;Hy -+ 1/0202 — V002002 + I/H2OH20 (313)

La vitesse de réaction est alors donnée par I'expression suivante :

d[C,H,]

LU BIC,H,J[0,) e/ (3.14)

Les valeurs de B, E, a et b, fonction de I'hydrocarbure C,H,, ont été évaluées par West-
brook et Dryer [Westbrook 1981] et par Puri et Seshadri [Puri 1986].

Il est évidemment réducteur de représenter une réaction de combustion par un mécanisme
aussi simple. Cependant, la modélisation de la combustion par une chimie complexe fédeére
encore a ce jour des recherches en tant que telle. Sachant que le but final n’est pas ici de
simuler précisément les mécanismes réactionnels mais bien de comprendre la physique du
phénoméne d’extinction radiative, un mécanisme a une étape permet au moins de coupler
la combustion avec le rayonnement de la flamme et de constater ’apport de la chimie finie
a 'acuité de la simulation, en comparaison de celle proposée par les simulations recourant a
une chimie infinie.

Dans le code original, le couplage entre mode¢le de fraction de mélange et rayonnement
de la flamme existe. Cependant, le couplage entre transfert radiatif et cinétique chimique
finie restait interdit. Le défi a alors été de réaliser ce couplage en utilisant le modéle radiatif
existant. Les efforts ont porté sur le formatage des données numériques relatives aux com-
positions chimiques obtenues par recours a une chimie finie afin de les introduire dans le
module de calcul du rayonnement.

En pratique, une nouvelle boucle a été ajoutée dans la partie radiative du code. Cette
boucle permet d’effectuer le calcul des transferts radiatifs selon la logique suivie dans le cas
ol la combustion est traitée a l'aide de la fraction de mélange. Cependant, dans le cas de la
fraction de mélange, la seule donnée de f suffit au module RADCAL (c¢f. paragraphe 3.4.2)
pour réaliser la prétabulation des coefficients d’absorption nécessaires au module radiatif. Il
a ainsi fallu rendre compatibles les données en sortie du module de cinétique chimique finie
avec les données en entrée de RADCAL.

3.4 La modélisation radiative

Le but de ce paragraphe est de faire un bref rappel de la fagcon dont le rayonnement est
modélisé. Un résumé restreint de la partie théorique est tout d’abord présenté pour expliciter
le couplage entre rayonnement et équation de I'énergie a travers la température du milieu.
Il est suivi d’une analyse complémentaire de la mise en ceuvre numérique.

Cependant, un lecteur intéressé pourra trouver en annexe B davantage d’éléments théo-
riques sur la conservation du rayonnement le long de son cheminement.
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3.4. La modélisation radiative

3.4.1 L’Equation de Transfert Radiatif (ETR)

La nécessité d’exprimer la conservation de ’énergie rayonnée résulte du couplage entre
le rayonnement et I’équation de conservation de I’énergie, définie afin de prédire les varia-
tions des grandeurs thermophysiques que sont la température et la pression. L’équation de
conservation de I’énergie peut en effet s’écrire sous la forme suivante :

0 Dp 3
avec

e p : masse volumique;

e ¢, : capacité calorifique massique a pression et composition chimique constantes;
e T': température;

e h : enthalpie massique;

e u : vecteur vitesse;

® p : pression;

e k : conductivité thermique;

e h; : enthalpie massique du constituant [;
e D, : diffusivité moléculaire du constituant [
e Y : fraction massique;

e q, : vecteur flux radiatif.

Afin de déterminer le dernier terme V - g, de I'équation (3.15), I’équation de transfert
radiatif ci-dessous |Taine 1991] doit étre résolue (c¢f. Annexe B) :

d (1, :
n*(s,x) %(n_l;) (s,x) = —(0, + k) L,(8,%) + K, n*(s,x) IS(T)
o A /
+ = ®,(s',8)I,(s',x))dY (3.16)
47 J,

avec :
e v : fréquence du rayonnement ;

e 1 : indice du milieu;

e [, : luminance du rayonnement & la fréquence v ;

o, : coefficient monochromatique volumique de diffusion ;

Kk, @ coefficient monochromatique volumique d’absorption ;

®, : fonction de phase;

dS) : angle solide élémentaire.
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Chapitre 3. Modélisation d’une flamme de diffusion

Le terme de puissance radiative dissipée PT(x,t) au point x et a l'instant ¢ considérés
s’exprime alors en fonction du vecteur q, :

PR(x,t) = -V -q, = —/ dv V.-1(s,x)sdQ (3.17)
0 47

ou s est le vecteur donnant la direction de l'angle solide élémentaire df) dans lequel la
luminance [ l,/ se propage. Comme ces équations le démontrent, cette luminance dépend de la
température 7T'(x, t) en tout point du milieu. Réciproquement, la température est fonction du
champ de luminance en tout point du milieu au travers de I’équations (3.15). Incorporer un
terme puits —V - q,- dans I’équation de conservation de I’énergie nécessite ainsi la résolution
couplée de cette derniere et de 'ETR.

3.4.2 La résolution de ’ETR

FDS émet un certain nombre d’hypothéses afin de coupler la résolution de 'ETR a celle
de I'équation de conservation de 'énergie. En effet, résoudre 'ETR compléte est a 1'heure
actuelle encore un défi du fait de son caractére intégro-différentiel. Des simplifications sont
donc nécessaires pour trouver un compromis acceptable entre simulation des phénomeénes
prépondérants et temps de calcul relativement restreint. Aprés avoir soulevé la principale
difficulté inhérente au calul radiatif numérique, ce paragraphe expose 1’ensemble des hypo-
theéses adoptées par FDS pour résoudre 'ETR. Enfin, les paramétres du modéle ainsi définis
sont rappelés.

Situation du probléme

Une fois la modélisation des transferts radiatifs jugée nécessaire, une rigueur toute parti-
culiére s’impose car 'on peut distinguer quatre échelles de fréquence entrant en jeu dans le
calcul des propriétés radiatives d'un mélange gazeux [Soufiani 1996].

La plus grande échelle a prendre en considération est I’étendue de la fonction de Planck a
température donnée. En effet, sur ce domaine sera calculé le flux radiatif par intégration des
grandeurs monochromatiques, domaine qui peut s’étendre sur quelques dizaines de milliers
de em™! 4 1500 K par exemple.

La seconde échelle est définie par ’étendue d’une bande spectrale d’une transition vi-
brationnelle, voire d’'un ensemble de transitions vibrationnelles situées dans la méme zone
spectrale. Ainsi, les bandes de HoO s’étendent-elles sur prés d’un millier de cm™! pour des
températures élevées.

La troisiéme échelle résulte de I'aspect rotationnel des spectres moléculaires. De fait, la
distance entre deux raies consécutives est de lordre du cm™!, intervalle sur lequel il est
rarement judicieux de considérer le coefficient d’absorption comme constant.

Enfin, la derniére échelle, dite monochromatique, permet d’y considérer le coefficient
d’absorption constant. Pour un profil classique de Lorentz, cette échelle est de 'ordre de
1072 em™1.

Bien que scientifiquement rigoureux, envisager le calcul des transferts radiatifs avec une
résolution spectrale correspondant a cette derniére échelle, c’est-a-dire avoir recours a un
calcul raie par raie, serait a 1’évidence trop pénalisant en terme de temps de simulation.
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3.4. La modélisation radiative

En effet, la difficulté majeure d’une telle modélisation a basse résolution spectrale provient
du fait que de fortes corrélations existent entre les deux échelles spectrales intermédiaires
précédemment évoquées, a savoir entre le spectre des transitions vibrationnelles et celui des
transitions rotationnelles.

De fait, si les propriétés radiatives de ces milieux présentent des variations sensibles avec
le nombre d’onde, il est nécessaire d’utiliser un modéle de bandes ot le spectre sera subdivisé
en bandes de largeur suffisamment étroites pour que les propriétés des particules ou des parois
puissent y étre considérées constantes.

C’est pourquoi FDS incorpore un modéle spécifique, & mi-chemin entre un modéle a
bandes étroites et un modele & bandes larges. La suite du chapitre reprend alors les grandes
lignes du manuel technique de FDS [McGrattan 2004] pour décrire I'ensemble des simplifi-
cations et modeéles adoptés par le code.

Propriétés radiatives des gaz

Le module radiatif de FDS se propose de résoudre 'ETR pour un mélange de gaz non-
diffusant si bien que 'ETR est réduite d'une équation intégro-différentielle (cf. équation
(3.16)) a I’équation différentielle suivante :

s VI(s,x) = #, |I°(x) — 1;(s,x)] (3.18)

En terme numérique, cette équation reste insoluble et il est nécessaire de faire appel a
une méthode de discrétisation du spectre et de ’espace.

Discrétisation spatiale de PETR

La discrétisation de I'ETR est obtenue par l'intégration de 1’équation (3.18) sur chaque
cellule ijk et pour chaque angle de controle 6.

/Q l /V J_ksz(x,s)dVdQ = /Q l /V i k() [I(x) = I(z, )] dV dS2 (3.19)

Le volume intégral (membre de gauche de I'équation (3.19)) est remplacé par une intégrale
de surface sur toutes les faces en utilisant le théoréme de la divergence. En supposant que la
luminance 7(x,s) est constante sur chaque face des cellules, I'intégrale peut étre approchée
par une somme sur toutes les faces des cellules. Si, de plus, on considére que I(x,s) est
constante dans le volume Vjj;; et sur 'angle solide 52, on obtient :

> AL, / (5 1)dQ = ki [Toise — Ijp)] Vije 09 (3.20)
m=1 at
avec :
o Iiljk : luminance dans la direction [ ;
e ! :luminance sur la face m;

Iy ;1 - luminance du corps noir;

5O : angle solide qui correspond & la direction /;
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Chapitre 3. Modélisation d’une flamme de diffusion

e Vi : volume de la face ijk;
e A, : surface de la face m;

e n,, : vecteur unitaire normal & la face m.

Le systéeme de coordonnées utilisé pour discrétiser I’angle solide est représenté sur la figure
3.2. La discrétisation est faite en divisant I’angle polaire 6 en Ny bandes, ott Ny est un nombre

z
Angle solide

S

T e

s : AN
N ¢. Te /// )

Figure 3.2 — Systéme de coordonnées pour la discrétisation angulaire

entier. Chaque bande 6 est divisée en Ny(6) parties dans la direction azimutale (¢). Pour des
raisons de convergence, Ny(f) doit étre un multiple de quatre. Les nombres Ny et Ny () sont
choisis de fagon a donner un total d’angles Ng le plus proche possible du nombre d’angles
requis par 'utilisateur. Ng est calculé comme suit :

No = f: N,(6;) (3.21)

La distribution des angles est basée sur des régles empiriques qui tentent de produire des

angles solides ) = ]‘\1[—7;. Le nombre de 6 bandes est finalement défini comme suit :

_1
Ny = 1,17 N5* (3.22)
nombre qu’il faut alors arrondir & la valeur entiére la plus proche. Le nombre d’angles ¢ sur

chaque bande est calculé avec I’équation (3.23). Il faudra ensuite 'arrondir au plus proche
entier multiple de quatre :

Ny(0) = maz{4;0,5Nq [cos(67) — cos(61)]} (3.23)
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3.4. La modélisation radiative

Les angles 0 et 0~ sont respectivement les limites supérieure et inférieure de chaque
bande 6. La discrétisation est symétrique par rapport aux plans x =0, y = 0 et z = 0.

La luminance sur la face m, notée I' et qui apparait dans le membre de gauche de
I'équation (3.20) est calculée en utilisant un schéma upwind du premier ordre.

Considérons, a titre d’exemple, un angle de contréle ayant la direction du vecteur s. Si
le rayonnement se propage dans la direction des x positifs, c’est-a-dire s-k > 0, la luminance
sur la face supérieure I', est supposée égale a la luminance de la cellule adjacente [ ,ifl’ij et
la luminance sur la face inférieure est la luminance de la cellule elle-méme, a savoir [ fjk

Dans un repére cartésien, les vecteurs normaux n,, sont les vecteurs de base du systéme
de coordonnées et les intégrales sur ’angle solide peuvent étre calculées de facon analytique.
L’équation (3.20) peut se simplifier pour donner I’équation (3.24) :

e L = g Loy + ay Ly + 0L I, + by, (3:24)
ou
aly, = A, | DL| +A, | DL | + A, | DL| + kiji Vigr, 09 (3.25)
l;p = A, | Dlm |
L=A,| D! | (3.26)
lz = A, | Dlz |
Vi = Fijk Ly Vigr 09 (3.27)

50 = / dQ = / / sind df d¢ (3.28)
Q! 8¢ J 66

1
D! = / (s'-i)dQ = 5 (sing™ — sing™) [A0 — (cos§Tsind™ — cosf~sinf7)]  (3.29)
Ol

(cos¢p™ — cos¢™) [AO — (cosfsind™ — cosf~sinf~)]  (3.30)

N —

D! = /(sl-j)dQ =
Ol

D! = /Ql(sl-k) Q) = %Agb [(sinf+)* — (sinf™)?] (3.31)

Ici i, j et k forment la base vectorielle orthonormée du systéme de coordonnées carté-
siennes. 07, 0, ¢ et ¢~ sont respectivement les limites supérieure et inférieure de I’angle
de controle respectivement dans les directions polaire et azimutale. On définit également A#
et Ag tels que A = 67— 60~ et Ap = ¢ —¢. La résolution de I'équation (3.24) est alors
basée sur une séquence de résolution explicite |[Raithby 1990]. La direction de propagation
de la résolution dépend de celle de la propagation de la luminance. Comme la résolution
se fait dans la direction downwind, les luminances upwind dans les trois autres directions
spatiales sont connues, et la luminance Iiljk peut étre résolue directement. Des itérations ne
seront nécessaires que pour des parois réfléchissantes. La condition limite sur une paroi est,
elle, définie par la relation suivante :
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Chapitre 3. Modélisation d’une flamme de diffusion

oT* 1—¢ / /
y w l ! '
W=t — > 1, | D, | (3.32)
DU <0
ou
DL :/ (s ny)dQ (3.33)
9L

!
La contrainte D! < 0 signifie que seules les directions qui arrivent sont prises en compte
lorsque le code gére une surface réfléchissante. Le flux radiatif incident ¢, sur une paroi limite
est alors le suivant :

Ngq Nq
G = > I, / (s+my) d2 = > 1, D, (3.34)
=1 oQ =1

ot les coefficients D!, sont égaux a +D!, iDé ou £D! et peuvent étre calculés a lavance
pour chaque élément de la paroi. Les surfaces limites ouvertes du domaine sont traitées
comme des parois noires, ot la luminance émise est considérée comme celle du corps noir a
la température ambiante. Ceci revient a considérer I’émissivité d’une telle paroi comme étant
égale a 'unité. Cette hypothese est relativement bonne dans la mesure ot physiquement, un
rayon incident a la paroi considérée a peu de chance de revenir par la suite dans le domaine
d’étude. Enfin, la luminance locale U, est définie par la relation (3.35) :

Nq
Ui = > 11, 68 (3.35)
=1

Discrétisation spectrale de ’'ETR

Cette discrétisation repose sur ’hypothése d'un modéle de gaz gris par bandes. Il s’agit
alors de déterminer un nombre de bandes & la fois suffisamment grand pour coller au mieux
au spectre réel et suffisamment restreint pour limiter le nombre déja conséquent de calculs.
Dans le cas d’une flamme d’hydrocarbure, la discrétisation se doit avant tout d’étre calquée
sur les principales bandes de CO5 et de H50O.

Le tableau 3.1 décrit les deux discrétisations proposées par FDS, I'une & N= 9 bandes,
Iautre & N= 6 bandes. A I’évidence, de la complexité de la discrétisation dépend 'erreur liée
aux calculs.

On obtient ainsi autant d’ETR d’indice n que de bandes :

Vn € [1, N] s-VI,(s,x) = Rk, [I2(x) — I,(8,%x)] (3.36)

Une fois le systéme des intensités par bandes (1,,),—1 ny résolu, l'intensité totale I est
obtenue par sommation de I’ensemble des intensités :

I(s,x) = ) I(s,x) (3.37)
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3.4. La modélisation radiative

9 bandes Espeéce v (1/cm) A (um) | 6 bandes Espeéce
1 Suie 10.000-3.800 1-2,63 1 Suie
2 Suie, CO5 et HoO | 3.800-3.400 | 2,63-2,94 2 Suie, CO2 et HoO
3 Suie et CHy 3.400-2.800 | 2,94-3,57 3 Suie et CHy
4 Suie 9.800-2.400 | 3,57-4,17
5 Suie et COq 2.400-2.174 | 4,17-4,70 4 Suie et COq
6 Suie et HoO 2.174-1.429 | 4,70-7,00
7 Suie, HoO et CHy | 1.429-1.160 | 7,00-8,62 5 Suie, HoO et CHy
8 Suie 1.160-1.000 | 8,62-10,0
9 Suie 1.000-50 10,0-200 6 Suie

Tableau 3.1 — Discrétisation spectrale sous FDS [McGrattan 2004]

Le vecteur flux radiatif peut alors étre calculé :

/ s I(s,x) dS2
Q=Am

L’intégrale est en fait ici la somme sur 'ensemble discrétisé des angles solides définissant
I’hémisphére autour de la cellule selon la discrétisation angulaire décrite plus avant.

q-(x) = (3.38)

Compte-tenu de ’équation (3.18), le terme de puissance radiative dissipée réinjecté dans
I'équation de conservation de I'énergie (c¢f équation (3.17)) devient :

-V-q, = kx)[U(x) — 47 I°(x)] (3.39)

ou U(x) = [, I(s,x)dQ et I°(x) = oT(x)"/m. Avant toute tentative de résolution du
systéme d’équations (3.36), restent donc a préciser les paramétres du systéme, a savoir :

- les termes sources (1)1 n;

- les coeflicients d’absorption (K, )n—1n ;

- les conditions limites.

Termes source

Notons A,in €t Ajnaz les bornes respectivement inférieure et supérieure d’une bande quel-
conque n de la discrétisation spectrale. Alors le terme source I peut étre exprimé comme
une fraction F), de la fonction de Planck :

oT*

I? = F,(Amins Amaz) (3.40)

ol o est la constante de Stefan-Boltzmann.

La fonction F;, posseéde, elle, une expression algébrique exacte et se trouve tabulée par
Siegel et Howell [Siegel 1981].
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Chapitre 3. Modélisation d’une flamme de diffusion

Coefficients d’absorption

Comme cela a été mentionné auparavant, il s’agit de calculer ces coefficients a ’aide d’un
modéle a basse résolution spectrale afin de trouver un bon compromis entre temps et précision
du calcul. FDS utilise de fait le programme RADCAL de Grosshandler [Grosshandler 1993],
basé sur un modéle & bandes étroites.

Au début de chaque simulation, les coefficients d’absorption sont calculés et tabulés en
fonction de la température et de la fraction molaire de chacune des espéces dont le rayonne-
ment est modélisé. Au cours de la simulation, le coefficient de chacune des cellules est défini
par interpolation sur les données du tableau précalculé.

Modéle a bandes étroites

Dans un tel modéle, le spectre utile est subdivisé en bandes suffisamment étroites pour
que toutes les grandeurs autres que le coefficient d’absorption du mélange gazeux (fonction
de Planck, propriétés radiatives des parois ou des particules) puissent y étre considérées
comme constantes. La largeur des bandes varie typiquement de 5 cm™! & quelques centaines
de cm™! en fonction de la position spectrale et de la structure du spectre a l'intérieur de la
bande.

Le modeéle aboutit alors a I’expression de la transmittivité moyenne d’'une colonne gazeuse
homogéne et isotherme via un certain nombre d’hypothéses concernant les positions des
raies d’absorption, leurs profils et leurs intensités. Le détail du calcul de transmittivité n’est
pas présenté ici puisque FDS fait uniquement appel & RADCAL pour une estimation du
coefficient d’absorption, moyennée sur une certaine largeur de bande.

Avant de pouvoir modéliser la complexité d'une colonne hétérogéne et isotherme que
représente une cellule du domaine maillé, il est nécessaire d’établir les résultats pour une
colonne homogéne et isotherme.

Cas d’une cellule homogéne et isotherme

Le spectre d’un gaz est caractérisé par un certain nombre de raies, dont la répartition peut
étre modélisée afin de déduire le coefficient d’absorption global du coefficient d’absorption
d’une raie unique.

Modéle a une raie isolée Dans le cas des mélanges gazeux issus de la combustion,
I’élargissement des raies est principalement la conséquence des interactions collisionnelles
entre molécules. C’est pourquoi un profil de Lorentz est choisi pour décrire I’évolution du
coefficient d’absorption «, ; autour de la raie centrée en 1 :

YL
T + (v — )]

Ky = TpS (3.41)

ol vy, est la largeur & mi-hauteur du profil, S l'intensité de la raie, x la fraction molaire de
I’espéce absorbante et p la pression totale.
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3.4. La modélisation radiative

L’élargissement par effet Doppler, apportant la contribution x, p & I’absorption, est consi-
déré comme faible et additif a I’élargissement prépondérant de type Lorentz :

S [ln2 _w-—w)?,,
Kup = IPo | JI2 = s in2 (3.42)
D ™

Modéle pour un ensemble de raies Deux hypothéses extrémes peuvent étre faites
concernant la répartition des raies a 'intérieur d’une bande étroite donnée de largeur Av. La
premiére consiste a supposer les raies réguliérement espacées tandis que la seconde considére
les positions entiérement aléatoires et statistiquement décorrélées a l'intérieur de Awv.

Pour un systéme en combustion, le spectre laisse & penser que les raies de la plupart des
molécules considérées sont aléatoirement distribuées dans Av. De fait, RADCAL a recours
a la distribution statistique de Goody [Goody 1952]. Il en résulte alors I’expression suivante
du coefficient d’absorption du milieu homogeéne :

Rynh = 7S/d (343)
\/1 i S/dx p/po X1

47 x i/d

ou p est la masse volumique de l'espéce absorbante, 1/d est la moyenne de Uinverse de
'espacement entre deux raies consécutives et S/d la moyenne du rapport entre l'intensité
d’une raie et I'espacement & sa voisine.

Le coefficient d’absorption de I'espéce considérée dépend ainsi des deux paramétres du
modeéle que sont 1/d et S/d. Pour une molécule diatomique comme le monoxide de carbone,
ces deux paramétres peuvent étre déterminés par un modeéle d’oscillateur anharmonique.
Malkmus (|Malkmus 1963a],[Malkmus 1963b|) a étendu la méthode au dioxide de carbone.
En revanche, il est nécessaire pour HyO de faire appel a des données expérimentales, ta-
bulées en fonction du nombre d’onde et de la température, telles celles de Ludwig et al.
[Ludwig 1973].

Le tableau 3.2 recense l'ensemble des bandes incorporées dans la version la plus récente
de RADCAL, qu’utilise FDS.

Cas d’une celulle hétérogéne et isotherme

Le coefficient d’absorption x, d'une cellule composée de différents gaz (i), 5 est alors
approché par la moyenne arithmétique de chacun des coefficients d’absorption &, ;, pondéré
par la pression partielle p; de 'espéce 7 :

K, = Z KuiDi = Z KuiTi D (3.44)

i=1,N i=1,N

avec p la pression de la cellule et z; la concentration en espéce i de cette méme cellule. La
pression étant maintenue au niveau atmosphérique, il reste a tabuler la valeur de ces coef-
ficients en fonction des concentrations des espéces modélisées et énumérées dans le tableau
3.2, ainsi que de la température dont dépendent les parameétres du modele a bandes étroites.
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Espéce Bandes Méthode | Références
COy 2,0 um modélisée | [Leckner 1971]
CO, 2,7 um modélisée | [Malkmus 1963a|
CO, 4,3 pm modélisée | [Malkmus 1963b|
CO, 10 pm modélisée | [Leckner 1971]
CO, 15 um tabulée | [Ludwig 1973|
H,O 1,38 pm tabulée | [Ludwig 1973|
H,O 1,88 um tabulée | [Ludwig 1973|
H,O 2,7 pm tabulée | [Ludwig 1973]
H,O 6,3 pm tabulée | [Ludwig 1973]
H,O 20 — 200 pm | tabulée | [Ludwig 1973]
CO 4,6 pum modélisée | [Malkmus 1961]
CHy 2,4 pm modélisée | [Gray 1965]
CH, 3,3 pm tabulée | [Lee 1964]
CH, 7,7 pm tabulée | [Brosmer 1985]
Suie | 0,4 — 2000 um | modélisée | [Dalzell 1969

Tableau 3.2 — Bandes moléculaires incluses dans RADCAL [Grosshandler 1980]

3.5 Trajectographie d’une particule

Des particules fictives ont été introduites dans I’écoulement oxydant et a travers le poreux
dans l'injection d’éthyléne. Un total de quinze particules ont été libérées au sein du soufflage
oxydant le long de la verticale localisée a I'intersection du plan d’entrée de ce soufflage (x =
-50 mm sur la figure 3.3) et du plan de symétrie du probléme (y = 100 mm). Vingt autres
particules ont été injectées le long de la surface du poreux, c¢’est-a-dire entre x = 0 mm et =
= 50 mm, pour z = 0 et toujours dans le plan de symétrie.

Ces particules fictives peuvent alors décrire les trajectoires des particules de suie dans
le mesure ou elles rencontrent les conditions en concentration de combustible et en tem-
pérature propices a la formation de suie. Cependant, les particules de suie subissent 1’effet
thermophorese, qui entraine toute particule pesante dans la direction opposée au gradient
de température. Pour autant, sur la gamme de soufflage oxydant étudiée lors des présents
travaux, la vitesse induite par l'effet thermophorése est d’un ordre de grandeur inférieur a la
vitesse convective de I'écoulement [Konsur 1999, Sunderland 2003]. Ainsi, le suivi de chaque
particule fictive permet de recueillir 'information sur les grandeurs physico-chimiques, telles
la température et la composition chimique, rencontrées en chaque point du maillage que
la particule traverse pendant la simulation. Le travail de l'auteur a ici consisté a coder la
tragabilité de ces conditions au long de la trajectoire parcourue par chacune des particules.

La position de chaque particule x,, dans le domaine de calcul est gouvernée par la défini-
tion lagrangienne de la vitesse :

%y
dt

La nouvelle position de chaque élément est déterminée par le schéma numérique de pré-
diction/correction appliqué aux autres quantités dans 1’écoulement [McGrattan 2004]. Ainsi,

=u (3.45)
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la position x, d'une particule donnée est évaluée en utilisant un schéma en deux étapes,
comme il suit :

X}(}nJrl)e = X;L +ota” (346>
1
X;H—l _ 5 (XZ+X§)n+1)e+5t ﬁ(n+1)€) (3.47)

ou la barre sur le vecteur vitesse indique que la vitesse de I’écoulement est interpolée sur la
position de chaque particule. L’indice supérieur (n + 1)e fait ici référence a une estimation
de la valeur des quantités au pas du temps (n + 1).

3.6 Paramétres de calcul

3.6.1 Domaine de calcul

Le domaine de calcul est une boite rectangulaire de 300 mm selon z, 200 mm selon y et
150 mm selon z. La frontiére z = 0 représente la plaque plane qu’est le briileur, dans laquelle
est incrusté le poreux de dimensions 50x50 mm?. La plaque est ici plus longue et plus large
que celle utilisée lors des expériences en micropesanteur de maniére a limiter I'influence
relativement forte des conditions limites ou les conditions ambiantes sont imposées.

-50 Injection des particules fictives

Figure 3.3 — Schéma représentant le domaine de calcul, les dimensions étant ici exprimées
en millimétres.

3.6.2 Maillage et volume de la cellule

Le maillage utilisé est régulier dans les trois directions de 'espace. Différentes tailles de
maille ont été testées et il a notamment pu étre constaté une invariance des résultats pour
des mailles inférieures & 2 mm [Fuentes 2003].

49



Chapitre 3. Modélisation d’une flamme de diffusion

Des tailles de maille de 2 mm dans les directions z et y et de 1 mm dans la direction
z ont été choisies pour I’évaluation de la combustion et du rayonnement de la lamme au
cours de la simulation. Cela implique un volume de cellule de 4 mm?, soit un maillage
global approximatif de 150x100x150 points respectivement dans les directions z, y et z
[Fuentes 2003, Legros 2003|. Ce maillage permet d’assurer le respect des critéres de sta-
bilité cités dans le paragraphe 3.2.2 tout en autorisant un pas de temps (= 0,01 s) et donc
des temps de calcul non prohibitifs. Il faut remarquer que le pas temps est réajusté par le
code a chaque itération dans le cas ou les résultats obtenus divergent au-dela du critére de
convergence.

Par ailleurs, la plupart des calculs ont été éffectués au Centre Informatique National
de 'Enseignement Supérieur (CINES) afin de mettre a profit I’architecture paralléle incluse
dans la version 4 de FDS et d’ainsi réaliser le calcul sur plusieurs processeurs simultanément.
Ceci implique alors un découpage "macroscopique" (dit multiblocks) du domaine de calcul en
plusieurs sous-domaines (blocks). Une explication plus détaillée de la méthodologie employée
pour réaliser ce calcul paralléle est donnée dans le paragraphe 3.7.

3.6.3 Conditions aux limites

Aérodynamique : A la frontiére x =0 est imposée la vitesse de I’écoulement oxydant,
lequel est constituée d’un mélange azote/oxygeéne ayant une fraction molaire d’oxygene de
35%. Le profil de vitesse imposé est plat et normal a la frontiére (i.e. ¥V (z,y) u(0,y,z2) =
Vox). On fixe également en cette frontiére la valeur de la pression a celle de la pression
ambiante.

Le brileur poreux est incrusté dans la plaque en x = 0, centré en y et est placé a 40 mm
de T'entrée du domaine conformément au dispositif expérimental. De 1’éthyléne est injecté
uniformément sur toute la surface du brileur et dans la direction normale & la surface (de
direction z). En z = 0, donc sur la plaque, est imposée une condition de non-glissement
u=_0.

Sur les autres frontiéres, c’est-a-dire en © = X400, 2 = Ziae, ¥y = 0 et ¥y = Y0z, la
condition imposée est une condition de frontiére libre : le gradient de vitesse est nul et la
pression est fixée & la pression ambiante.

Thermique : La température de ’écoulement en z = 0 ainsi que celle du combustible
injecté a travers le poreux sont fixées a la température ambiante. La plaque est & une tem-
pérature T,, de l'ordre des températures expérimentalement observées et les frontiéres libres
ont une condition de température ambiante.

Radiatif : Comme il n’existe que deux surfaces physiques dans le domaine, a savoir celle
du soufflage oxydant et celle du brileur, il est possible sur chacune d’elles d’imposer une
émissitivé, supposée égale a I'unité. Les frontiéres libres sont considérées comme des corps
noirs. La justification d'une telle hypothése a été explicitée en 3.4.2.

3.6.4 Conditions initiales et temps d’établissement

A t = 0, pour I'allumage , on utilise une petite source comme c’est le cas expérimen-
talement ol une décharge de bougie initie la combustion. Ceci est possible en intégrant un
allumeur fictif & une extrémité du poreux (cf. figure 3.3) qui reste allumé pendant 0,5 s.
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Au déclenchement de I'allumeur, le soufflage oxydant est imposé a I'entrée du domaine et
I'injection du combustible a la surface du poreux.

Au bout d’un certain temps, I’écoulement et la flamme atteignent un état quasi-stationnaire.
On suppose alors que ’écoulement est établi dés lors que les champs de vitesse et de concen-
tration sont établis. Il a été observé que cette durée d’établissement varie principalement
en fonction de la vitesse Vox imposée a 1’écoulement oxydant [Rouvreau 2002a|. Le temps
nécessaire a l’établissement du phénomeéne radiatif sera discuté dans le chapitre suivant,
consacré aux résultats numériques.

3.7 Le calcul paralléle

La notion de parallélisme est souvent attachée & celle de la performance d’exécution des
applications. Ce dernier terme recouvre différentes notions suivant les besoins des applica-
tions. En effet, quel que soit le domaine d’application, le parallélisme peut étre exploité pour
répondre a deux besoins : la puissance de traitement et /ou la disponibilité des ressources. Le
principe est basé sur un ensemble de techniques logicielles et matérielles et consiste en I'exé-
cution simultanée, sur des processeurs différents, de séquences d’instructions indépendantes.
Au regard des travaux menés pour le gain en cotit de calcul [Fuentes 2003, Legros 2003|, la
lumiére est ainsi faite sur ’apport potentiel d’un tel outil.

D’une part, le calcul paralléle permet de gagner un temps considérable, d’autre part, on
peut aussi lancer un certain nombre de calculs qui s’effectuent simultanément. Dés lors, il a
été constitué un dossier aupres du Centre Informatique National de I’Enseignement Supérieur
(CINES) afin de disposer de machines de calcul & architecture paralléle. Une fois le projet
accepté, le challenge a alors été d’établir le lien entre nos machines de calcul et celles du
CINES afin de lancer nos calculs a distance. Le détail des opérations réalisées au CINES est
placé en annexe C.

En pratique, la version parallélisée de FDS requiért que le domaine de calcul soit découpé
au préalable en plusieurs sous domaines afin que chaque processeur travaille sur un seul
d’entre eux. Cependant, dés lors que l'on effectue un calcul multiblocks, que ce soit pour
faire du calcul paralléle, avec un nombre de processeurs correspondant au nombre de sous-
domaines, ou pour effectuer le calcul avec un seul processeur, un certain nombre de régles
doivent étre respectées lors du découpage [McGrattan 2004] :

1. La frontiére d’un sous-domaine doit éviter d’étre le siége de nombreux phénomeénes et
en particulier tout phénomeéne de combustion. Certains phénomeénes se propageant de
sous-domaine en sous-domaine ne peuvent étre évités, mais dans la mesure du possible,
il vaut mieux laisser les limites communes de sous-domaines libres de tout phénomeéne
complexe puisque I’échange d’information a travers les sous-domaines n’est pas aussi
précis que celui entre les mailles d'un méme sous-domaine.

2. En ajoutant un paramétre de synchronisation dans le fichier d’entrée, le pas de temps
de tous les sous-domaines peut étre forcé de facon a étre commun & tous ces sous-
domaines. Ainsi, tous les sous-domaines seront actifs & chaque itération.

Finalement, la configuration la plus efficace adoptée pour effectuer nos simulations consiste
en un découpage en quatre sous-domaines |[Rollin 2004|. La premiére validation a consisté
en la comparaison des résultats entre calcul en série et calcul par muliblockx paralléles.
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L’adéquation constatée est ainsi quasi-parfaite. Le gain en temps de calcul est par ailleurs
considérable, ce d’autant plus que 1’'on peut lancer de nombreuses simulations simultanées.

3.8 Directives

En conclusion 'outil numérique présenté dans ce chapitre permet donc de modéliser
la flamme de diffusion. Les phénomeénes couplés entre le rayonnement de la flamme et la
modélisation de la combustion par une cinétique chimie finie & une seule étape vont nous
donner des informations concernant la géométrie de la lamme et plus précisément ce couplage
pourra expliquer, au moins, de maniére qualitative I'extinction en queue de flamme et par
conséquent, donner une définition a la longueur de la zone réactionnelle. Dans un souci
de modélisation de la formation et de 'oxydation de la suie, on a incorporé des particules
fictives, simulant la suie, dans le domaine de calcul. La trajectoire de ces particules pourra étre
suivie et reproduire 'histoire des conditions rencontrées le long de ces trajectoires donnant
éventuellement naissance aux particules de suie au sein de la zone réactionnelle. Le chapitre
prochain développe les résultats numériques obtenus par cet outil numérique tout en essayant
de valider ces résultats par des données expérimentales acquises au cours de ce mémoire ou
par des observations expérimentales obtenues dans des travaux précédents.
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Chapitre 4

Résultats numériques

Sommaire
4.1 Couplage entre transferts radiatifs et cinétique chimique finie 53
4.1.1 Evaluation de la pertinence . . . . . . . . ... ... .. 54
4.1.2 Role du rayonnement . . .. .. ..o 95
4.1.3 Contours de la zone de réaction . . . . ... ... ... .... 56
4.1.4 Sensibilité de I'écart entre simulation et expérience . . . . . . . 58
4.2 Suivi du champ de particules . . .. ... ... ........ 59
4.2.1 Champs de vitesse a travers la flamme . . . . . . . . ... ... 59
4.2.2 Vitesse caractéristique de formation des suies . . . . . . . . .. 61
4.2.3 Vitesse caractéristique d’oxydation des suies . . . . ... . .. 64
4.3 Conclusions intermédiaires . . . . . . ... ... ... 00, 65

Ce chapitre offre une analyse des résultats numériques obtenus avec une version de FDS
modifiée par I'auteur de ce mémoire. La principale modification apportée concerne la modé-
lisation de la combustion. A un modéle de fraction de mélange se substitue un modéle de
cinétique chimique finie & une seule étape, couplé aux transferts radiatifs de la flamme. C’est
cette modification du code qui représente la principale difficulté de mise en ccuvre numé-
rique. Les résultats présentés dans la premiére partie de ce chapitre sont le fruit du travail
développé en collaboration directe avec Rollin lors de son stage-ingénieur au sein de 1'équipe
[Rollin 2004], aboutissant & une comparaison quantitative entre les géométries expérimentale
et numérique de flamme.

La seconde partie de ce chapitre est consacrée aux résultats obtenus a partir de l'injec-
tion de particules fictives, a l'intérieur du domaine de calcul, au travers du poreux et dans
I’écoulement oxydant. Cette partie, moins technique mais plus originale, a permis de simuler
les trajectoires des particules de suie dans la zone réactionnelle afin d’en retracer ’histoire.

4.1 Couplage entre transferts radiatifs et cinétique chi-
mique finie

Afin d’évaluer la performance, et donc la nécessité, des modifications apportées au code,
une comparaison entre expérience et simulation s’impose. Une méthodologie justifiée doit
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alors définir les grandeurs & comparer. C’est ainsi que flammes expérimentales et numériques
sont ici superposées a partir de leur cartographie en puissance volumique libérée par la
combustion |[Legros 2006b].

4.1.1 Evaluation de la pertinence

La puissance volumique locale libérée par la zone de réaction est obtenue via le modele
numérique par la grandeur HRRPUV (en anglais Heat Rate Release Per Unite of Volume).
Cette grandeur numérique a été utilisée comme traceur quantitatif de la zone de réaction.

[’émission spontanée des radicaux CH* s’érige, elle, en témoin de premier choix de la zone
réactionnelle expérimentale (cf. paragraphe 6.2.3). En effet, la puissance volumique libérée
par la flamme peut étre déduite de l'intensité de la chimiluminescence I-p. des radicaux
CH*, comme le montre I’équation (6.2). Si la valeur de la constante de proportionnalité
est alors nécessaire a toute quantification absolue, une comparaison relative permet tout de
méme de s’affranchir de la connaissance de cette constante.

3,04

——HRR
————— Seuil d'extinction

2,54

2,04

1,54

HRR (10* KW)

1,04

0,5

0,0

Seuil (10* unité arbitraire)

Figure 4.1 — Evolution de HRRPUV en fonction du seuil d’extinction.

Les isocontours d’intensité de CH* et de HRRPUV doivent donc permettre la comparai-
son entre expérience et simulation. Pour ce faire, les régimes des flammes numériques ont été
calqués sur ceux des flammes expérimentales. La vitesse du soufflage oxydant Vox a varié
entre 100 mm/s et 200 mm/s tandis la vitesse de l'injection d’éthyléne Vg a été maintenue
a b mm/s.

En pratique, pour observer effectivement I'extinction de la flamme, tant numérique qu’ex-
périmentale, une valeur seuil en-de¢a de laquelle la réaction est considérée comme éteinte
doit étre définie. La méthodologie suivante permet de déterminer ce seuil d’extinction sur la

grandeur x, correspondant & HRRPUV pour la simulation ou a I¢y+ pour l'expérience :
1. le maximum x3;4x de la valeur x atteint lors du test est déterminé;
2. N + 1 valeurs seuils (sl)f\gl comprises entre 0 et xy,4x sont définies. Le pas séparant

deux valeurs seuils est donc xpr4x /N ;
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3. pour chaque valeur seuil s;, toutes les valeurs de x supérieures a ce seuil sont sommées
apres avoir été pondérées par le volume V de la maille dont elles mesurent la grandeur
et contribuent ainsi a la puissance globale X :

r>s=—= X, =X, +2V (4.1)

4. ’évolution de la puissance globale X; en fonction du seuil s; peut étre tracée, comme
I'illustre la figure 4.1;

5. la valeur seuil déterminant I'extinction de la flamme est le seuil qui correspond & une
puissance globale égale & 10 % du maximum de la courbe.

Dans ces conditions, I'isocontour correspondant au seuil déterminé contient 90% de la puis-
sance globale libérée.

Cette méthodologie permet alors de réaliser des comparaisons entre expériences et simu-
lations mais également entre les différentes méthodes numériques employées pour prédire la
géométrie de la flamme. Le choix de 90% n’est pas arbitraire. En effet, une analyse de la
sensibilité a ce choix a été menée et montre une influence minime autour de ce seuil en terme
de longueur de flamme et de stand-off distance, qui sont les caractéristiques de comparaison
entre flammes numériques et expérimentales dans les paragraphes suivants.

Finalement, les différents contours ont été déterminés et la région qui contient 90% de
I'intensité CH* a été superposée a la région qui produit 90% du HRRPUYV.

4.1.2 Roble du rayonnement

La figure 4.2 illustre un premier résultat obtenu par la modélisation en utilisant deux mo-
déles différents pour la combustion. Les régimes sont équivalents dans les deux simulations :
la vitesse d’injection combustible est égale a 5 mm/s, tandis que la vitesse de ’écoulement
oxydant est de 150 mm/s. Chaque courbe retrace la perte radiative totale de la flamme en
fonction de la durée de la simulation.

Les pertes par rayonnement atteignent ainsi un maximum avant de se stabiliser. La ten-
dance donnée par chacune des deux simulations est semblable mais la stabilisation se produit
a un niveau sensiblement plus bas dans le cas du modéle de fraction de mélange. Dans un
premier temps, I'établissement de la flamme se caractérise par une extension spatiale bru-
tale de la zone de réaction, expliquant la brusque montée en puissance des pertes radiatives.
Cette extension spatiale s’effectue bien plus rapidement que 1’éjection des produits de com-
bustion par la vitesse convective, si bien que, momentanément, les produits de combustion
se trouvent fortement concentrés dans la nouvelle zone de réaction, ce que traduit le pic de
pertes radiatives en t = 0,8 s pour le modéle de cinétique chimique finie et en t = 4 s pour
le modé¢le de fraction de mélange. Une fois cet excédent de produits de combustion éjecté,
les courbes se stabilisent au-dela de t = 5 s.

Ce comportement du rayonnement émis par la flamme donne alors un premier élément
d’analyse sur le role important que peut jouer une cinétique chimique finie, méme trés sim-
plifiée, sur le phénoméne d’extinction de la flamme. Il est en effet a présent envisageable
que la flamme s’éteigne du fait d’une chimie trop lente et non plus seulement du fait d'une
déficience des phénomeénes de transport du combustible. Des pertes radiatives suffisantes
peuvent provoquer une diminution de la température de la zone réactionnelle telle que la
vitesse de réaction s’étouffe jusqu’a 'extinction.
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Figure 4.2 — Comparaison des pertes radiatives entre une modélisation de la combustion
par cinétique chimique finie et une modélisation effectuée par fraction de mélange (Vg = 5
mm/s, Vox = 150 mm/s).

4.1.3 Contours de la zone de réaction

Les graphes de la figure 4.3 illustrent les différents contours obtenus numériquement (4.3
a/) et expérimentalement (4.3 b/) par la méthode décrite dans le paragraphe 4.1.1 : chaque
contour contient 90 % de la puissance globale libérée par la zone de réaction (HRR pour
I'approche numérique et émission spontanée CH* pour 'approche expérimentale).

Lorsque la flamme est simulée via un modéle de fraction de mélange, le phénomeéne
d’extinction en bord de fuite n’est pas modélisé et il en résulte une flamme beaucoup trop
longue. On observe effectivement un contour complétement ouvert au dela de z = 0,28 m,
indiquant que le modeéle a été incapable de prédire l'extinction a l'intérieur du domaine
de calcul. Ce défaut du modéle de fraction de mélange (combustion si et seulement si le
combustible et 'oxydant coexistent) peut étre artificiellement corrigé par une température
de limite inférieure d’inflammabilité. Dans le code original, 'extinction de la réaction apparait
dans une maille lorsque cette derniére, méme a la stoechiométrie, descend a une température
de 700°C. Cette artefact subjectif et arbitraire a été retiré du modéele original pour obtenir
les contours présentés dans la figure 4.3 a/.

L’incorporation des pertes radiatives permet & la température de la flamme d’approcher
la valeur expérimentale. Ainsi I’expansion thermique des gaz chauds est-elle décrite correc-
tement et la stand-off distance, c’est-a-dire la distance selon z entre la zone réactionnelle et
la plaque du brileur & x donnée, est-elle prédite avec une bonne exactitude. En 1’absence
de pertes radiatives, les températures sont beaucoup plus importantes que celles qui ont été
observées expérimentalement et la stand-off distance augmente radicalement. Ce cas a été
étudié avec la premiére version du code par Rouvreau et al. [Rouvreau 2002b| par le biais
d’une étude paramétrique sur un taux imposé de pertes radiatives.

L’introduction du modéle de cinétique chimique finie a induit 'extinction de la réaction
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Figure 4.3 — Comparaison des contours de la zone réactionnelle pour une vitesse de 'oxydant
de 150 mm/s et une vitesse d’injection d’éthyléne de 5 mm/s.

au bord de fuite, provoquant une réduction conséquente de la longueur de la flamme (cf.
figure 4.3 a/), celle-ci étant ici définie comme la dimension de la flamme selon z. Néanmoins,
en 'absence des transferts radiatifs au sein de la flamme, la stand-off distance est largement
sur-estimée.

La figure 4.3 b/ illustre la simulation qui a pris en compte le modéle de cinétique chimique
finie et les pertes radiatives. On observe clairement que le contour numérique est relativement
bien prédit. Cependant, il existe un écart important entre les longueurs de zone de réaction
numérique et expérimentale. En effet, il faut ici rappeler que la production de suie n’a pas été
modélisée, de sorte que seule la contribution des gaz a été considérée dans le calcul des pertes
radiatives. De fait, le lieu ou les pertes radiatives ne permettent plus I'auto-entretien de la
combustion est simulé en aval du lieu de 'extinction expérimentale. La flamme numérique
est alors plus longue que la flamme expérimentale. Pour autant, le bord d ’attaque de la
flamme est & présent correctement simulé, ce que pouvait d’ailleurs laisser espérer les images
de la figure 2.7. L’extension de la zone bleue de réaction primaire, a prior: vide de suies, doit
en effet se préter a une simulation ne recourant qu’a des modéles thermiques et chimiques
de phases gazeuses.

Certains codes incorporent a I’heure actuelle des modéles de formation/oxydation des
suies et de transferts radiatifs par ces suies |Liu 2002]. Cependant, le nombre de paramétres
de calage est encore trop conséquent pour les espérer indépendants des conditions expéri-
mentales. En particulier, les phénomeénes de transport au sein des flammes de diffusion en
micropesanteur révélent certains comportements invisibles en présence de forces de flottabi-
lité. Ce mémoire n’ayant pas pour objectif le calage des parameétres sus-cités, il a été préféré
une explication phénoménologique de I’écart entre simulation et expérience. Pour ce faire, la
sensibilité de la longueur de flamme a la vitesse de convection oxydante subit une analyse
parallele a celle de la teneur en suie & cette méme vitesse.
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Chapitre 4. Résultats numériques

4.1.4 Sensibilité de ’écart entre simulation et expérience

Le phénomeéne d’extinction dépend de plusieurs variables, au premier rang desquelles se
trouvent la température, la concentration en suie et le temps de résidence caractéristique de
la suie au bord de fuite dans la queue de la flamme. La vitesse de I'oxydant joue alors un role
prépondérant. Toutes ces variables ont été regroupées a travers le nombre de Damkohler (cf.
paragraphe 1.3.2) par Vietoris et al. [Vietoris 2000], dont les travaux montrent clairement la
dépendance de la longueur de flamme établie sur combustible solide & ce nombre.

Le graphe de la figure 4.4 propose I’évolution de I’écart entre longueurs de zone de réaction
expérimentale et numérique pour différentes vitesses d’oxydant, dans le cas de la flamme de
diffusion gaz/gaz ici étudiée. La longueur numérique est déterminée en utilisant le code qui
couple la cinétique chimique finie aux transferts radiatifs.
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Figure 4.4 — Comparaison entre les longueurs de la zone réactionnelle déterminées numéri-
quement et expérimentalement, en fonction de la vitesse de soufflage oxydant.

On peut observer aisément que la longueur, numérique et expérimentale, de la zone
réactionnelle augmente légérement avec la vitesse de I'oxydant. Ce comportement est tout
a fait en accord avec les résultats obtenus par Vietoris et al. [Vietoris 2000] lors des essais
en fusée sonde pour une flamme de diffusion établie sur un combustible solide en conditions
d’apesanteur.

En revanche, I’évolution de la longueur de la zone de réaction avec la vitesse de 1'oxy-
dant semble en compléte contradiction avec les résultats analytiques obtenus par Lin et al.
[Lin 1999a, Lin 1999b|, employant un modéle de combustion avec une chimie infiniment ra-
pide, sur des flammes de diffusion axisymétriques en conditions de micropesanteur. Comme
cela a été résumé au paragraphe 2.3.1, ces auteurs valident leur approche analytique sur
des flammes closed tip, c¢’est-a-dire lorsque la flamme consomme l’ensemble de la charge
combustible et présente une queue fermée, montrant que la longueur de flamme dans une
telle configuration diminue avec la vitesse oxydante. Bien que cette tendance s’exprime alors
également pour des configurations de flamme open tip, a savoir lorsque la queue de flamme
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4.2. Swivi du champ de particules

libére des particules de suie imbrilées, les auteurs avouent que la concordance entre modéle
et expérience se détériore & mesure que le phénoméne d’extinction progresse en amont dans
la flamme, ce du fait de I'inaptitude de leur modéle de cinétique chimique infinie a prédire
un tel phénomeéne.

Dans le cas présent, 1’écart entre longueurs de zone de réaction expérimentale et numé-
rique diminue lorsque la vitesse de 'oxydant augmente. Legros et al. [Legros 2006a] montrent
que, pour ce type de flamme de diffusion, il existe une production de suie importante pour les
trois régimes présentés. Or, la suie joue un role dominant sur le phénomeéne d’extinction par
pertes radiatives en queue de flamme. Lorsque l'on diminue Vo, le temps caractéristique
de résidence de la suie augmente. Ainsi les pertes radiatives liées & I’émission des suies dans
la zone réactionnelle augmentent-elles, ce qui conduit & une zone de flamme plus courte. Ce
comportement a, par ailleurs, déja été observé par Megadiris et al. [Megaridis 1996] dans
des flammes de diffusion de type axisymétrique. La diminution de I’écart entre longueurs
de flamme numérique et expérimentale avec Vpox confirme cette analyse. En augmentant le
soufflage oxydant de 100 mm/s & 200 mm/s, écart chute de 82% a 62%. Le temps de rési-
dence des suies et donc les pertes radiatives associées aux suies diminuent, tendant a laisser
aux pertes radiatives associées aux gaz, modélisées elles, une part plus importante dans les
transferts thermiques.

Afin d’étayer plus avant cette analyse, une définition plus concréte du temps caractéris-
tique de résidence s’avere nécessaire. C’est dans cette optique qu’a été mis en ceuvre le suivi
de particules fictives au sein de la flamme.

4.2 Suivi du champ de particules

Une série de simulations avec incorporation de particules fictives dans le domaine de
calcul a été réalisée afin d’obtenir les champs de vitesse et de température au sein desquels
évoluent les particules, ce pour plusieurs vitesses du soufflage oxydant (cf. paragraphe 3.5).
Une vitesse unique Vg = 5,0 mm/s a été retenue pour illustrer les résultats, dont la tendance
est effectivement insensible a la vitesses d’injection du combustible. Trois vitesses de soufflage
oxydant (Vox = 150, 200, 250 mm/s), identiques & celles testées expérimentalement, ont été
considérées. Les résultats numériques sont obtenus dans le plan de symétrie (y = 100 mm) du
domaine du calcul (¢f. figure 3.3), considéré comme représentatif de 'ensemble de la flamme
de diffusion. Il faut remarquer que la zone d’injection d’éthyléne est comprise entre x = 0
mm et z = 50 mm.

4.2.1 Champs de vitesse a travers la flamme

Les lignes de courant et le champ de vitesse verticale W (dans la direction z) dans le
plan de symétrie sont présentés pour Vox = 150 mm/s sur la figure 4.5 a/ et pour Vox =
200 mm/s sur la figure 4.5 b/. Les courbes continues représentent les lignes de courant et
celles en pointillé le positionnement des maxima de température selon ’axe des x. Les deux
lignes de courant, émergeant & x = 0 mm et = 50 mm dans le plan z = 0, représentent
les limites de 1’écoulement combustible, car ces lignes partent des bords amont et aval du
brileur respectivement. En conséquence, la région comprise entre ces deux lignes de courant
est la zone la plus propice aux phénomeénes de formation/oxydation des suies.
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P
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Figure 4.5 — Champ de la vitesse verticale W dans la flamme de diffusion pour une vi-
tesse d’injection de combustible Vi = 5 mm/s. Les traits continus représentent les lignes de
courant, tandis que les pointillés retracent la position des maxima de température.

Les lignes de courant de I’écoulement oxydant traversent le lieu des maxima de tempé-
rature, dénommé ici lamme par abus de langage. Ces lignes s’approchent par la suite de
la zone ou se trouve le combustible, puis traversent de nouveau la zone de flamme. Pour
les deux vitesses d’écoulement considérées, les lignes de courant de 'oxydant traversent
la flamme pour z < 120 mm. Cette constation numérique correspond bien aux observa-
tions expérimentales a partir des émissions visibles réalisées lors des travaux antérieurs
[Brahmi 1998, Vietoris 1998, Legros 2003]. Cette constation est également confirmée dans
cette étude (cf. figure 2.7) par la localisation du bord de fuite de la zone bleue, quasiment
insensible a la vitesse de soufflage oxydant.

Au bord d’attaque du brileur, il existe une région ot la composante verticale de la vitesse
est négative pres de la surface. Juste a I’aplomb se trouve une zone dans laquelle I’écoulement
est fortement accéléré. Une analyse numérique détaillée de la structure de 1’écoulement dans
cette région de la flamme a été réalisée précédemment par Rouvreau et al. [Rouvreau 2002b).
La cartographie de la figure 4.5 a/ montre qu’aux faibles vitesses de convection, 'accélération
verticale est faible et induit un temps de séjour important dans cette zone, ce a distance de la
zone de flamme. De fait, le bord d’attaque de la flamme se caractérise par des températures
plus basses. A I'opposé, pour des vitesses élevées, la cartographie de la figure 4.5 b/ décrit une
zone d’accélération verticale relativement prononcée, a faible distance de la flamme. Le temps
de séjour est alors plus court mais les températures plus élevées. A partir de ce raisonnement,
le temps caractéristique global de production de suie doit étre quasiment insensible a la vitesse
de soufflage oxydant. Ceci semble alors en contradiction avec les observations expérimentales
qui soulignent une augmentation de la fraction volumique des suies avec celle de la vitesse
du soufflage oxydant [Legros 2006a, Legros 2003].

Toutefois, une observation plus fine des figures 4.5 a/ et b/ permet de constater que
la différence d’importance entre les deux régimes de vitesse est en fait une augmentation
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importante avec Vpx de la composante verticale de la vitesse a la traversée de la zone de
flamme en son bord de fuite. Cette augmentation de la vitesse W contraint les éventuelles
particules de suie a passer a travers la région de haute température plus rapidement, réduisant
d’autant le temps caractéristique d’oxydation des suies. Ceci pourrait étre I'une des raisons
majeures de 'augmentation de la fraction volumique des suies avec la vitesse du soufflage
oxydant constatée par Legros et al. [Legros 2006a, Legros 2003|.

Pour autant, I'influence de la vitesse du soufflage oxydant sur I’échelle des températures
induites dans la lamme doit & présent étre analysée, ne serait-ce que pour valider la poten-
tialité de la production de suie dans la flamme.

4.2.2 Vitesse caractéristique de formation des suies

La figure 4.6 présente le maximum de la température de la phase gazeuse (la zone de
réaction) porté en fonction de la coordonnée longitudinale z, toujours pour les mémes vitesses
de soufflage oxydant.

—— Vg = 150 mm/s

1600 ".l - = -V,, =200 mm/s
o0 Vg, =250 mm/s

Température (°C)

T T T T T T T T T 1
-50 0 50 100 150 200 250

X (mm)

Figure 4.6 — Evolution des maxima de température de la zone réactionnelle dans le plan de
symétrie en fonction de I'abscisse x pour différentes vitesses de soufflage de 'oxydant.

On constate ainsi que la flamme atteint des températures maximales comprises entre 1 400
et 1600°C a I'aplomb de la zone du brileur poreux. Ce niveau de température confirme que le
processus de formation des suies peut avoir lieu tandis que le combustible est transporté vers
la flamme [Glassman 1988, Glassman 1998|. Le gradient de température, qu’il soit positif ou
négatif, le long du brileur est peu sensible a la vitesse du soufflage oxydant. En revanche,
le maximum des courbes augmente & mesure que Vox croit, validant par la-méme 'analyse
effectuée plus haut sur I'influence de la zone d’accélération verticale. Une fois ce maximum
dépassé, le transport du combustible a la flamme se fait plus difficile du fait de I’augmentation
de la stand-off distance. Dans le méme temps, les pertes thermiques induisent une diminution
de la température de flamme . Les deux tendances contribuent alors a amenuiser la vitesse
de réaction, dont la puissance ne contrebalance plus suffisamment les pertes thermiques.
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L’extinction peut ainsi intervenir. Il faut remarquer que la température de queue de flamme
est également peu sensible a la vitesse de soufflage oxydant.

La figure 4.7 présente la trajectoire d’une particule injectée dans la moitié amont du
poreux (z = 11,25 mm) et le lieu du maximum de la température le long de 'axe x, ce
pour les trois vitesses de soufflage oxydant précédentes. Le premier pic de température que
la particule rencontre (cf. figure 4.8 a/) se rapproche légérement du bord d’attaque du
brileur lorsque la vitesse du soufflage oxydant croit. Cette constatation est en accord avec
les observations faites sur la flamme visible qui montrent un léger déplacement vers I'amont
de la zone "jaune" de la flamme et donc du début de I'oxydation des suies (cf. figure 2.7).

5090 — 1 (v, = 150 mmis)
] —a—Trajectoire (V,, =150 mm/s)
== =T (Vo =200 mm/s)
404 - o- Trajectoire (V,, =250 mm/s)
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Figure 4.7 — Trajectoires des particules injectées en (x = 11,25 mm, y = 100 mm, z = 0) et
lieu des maxima de température en fonction de I'abscisse x pour différentes Vox.

Il faut également noter que lorsque la vitesse du soufflage oxydant augmente, les particules
et la flamme se rapprochent de la surface du briilleur. Toutefois, la distance entre la zone
des particules et la zone de flamme ne change pratiquement pas tant que les particules n’ont
pas rencontré le premier pic de température. Soulignons qu’apres avoir atteint le premier pic
de température, les particules se déplacent pratiquement parallélement a la zone de flamme.
Cela dit, pour les vitesses de soufflage oxydant plus élevées, il semble que les particules
soient légerement déviées vers la zone réactionnelle par ’accelérération verticale en queue de
flamme décrite plus haut.

Les figures 4.8 a/ et b/ présentent I’historique de particules fictives injectées a travers
les moitiés amont et aval respectivement du poreux carré (y = 100 mm;z = 0 mm) a ¢
= 9 s, lorsque 'état stationnaire a été atteint (cf. figure 4.2). La fin de chaque trajectoire
correspond a l'instant auquel la particule a atteint I'extrémité du domaine de calcul. Jusqu’a
t = 10 s, la température des particules introduites en z = 11,25 mm augmente fortement
et quasiment linéairement jusqu’a 420°C. Une fois ce pic atteint, la température demeure
pratiquement constante jusqu’a ce que les particules atteignent les limites du domaine de
calcul, ce d’autant plus que Vox diminue. Ceci correspond au fait que les particules circulent
parallélement & la zone de flamme (cf. figure 4.7).
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Figure 4.8 — Historique de la température des particules fictives injectées a travers le poreux
(y = 100 mm;z = 0 mm) at = 9 s en fonction de différents Vox.

Ces résultats montrent également que la vitesse du soufflage oxydant influence de fagon
minime le niveau du premier pic de température de la particule. Toutefois, I'augmentation
de la vitesse induit une accélération de I’élévation en température, constation qui étaye de
nouveau l’analyse faite sur les temps de séjour a partir des cartographies de vitesse verticale.

Les échelles de temps relatives aux particules injectées prés du bord de fuite du poreux
sont semblables aux précédentes mais le pic de température atteint est bien inférieur de
120°C puisque les particules concernées circulent plus loin de la zone de flamme (cf. figure
4.5 b/). Aprés que ce pic initial de température a été atteint, la température des particules
continue de croitre mais beaucoup plus lentement. Le premier pic est, ici aussi, faiblement
influencé par la vitesse du soufflage oxydant. En revanche, la deuxiéme phase voit la vitesse
d’augmentation de température s’accroitre de facon significative avec 'augmentation de la
vitesse de 'oxydant. Cette derniére constatation est vraisemblablement liée a la déflection
des particules vers la zone de flamme & la limite du domaine de calcul (¢f. figure 4.7).

La littérature |[Glassman 1998] montre que méme au pic de température de 420°C, la
cinétique de formation des suies ne peut pas se développer. Néanmoins, les résultats expéri-
mentaux [Legros 2006a, Legros 2003| montrent que la suie est bien présente juste a ’aplomb
de la zone d’injection des particules. Ceci tend a confirmer que la formation des suies est
limitée et donc gouvernée par 1’'étape de craquage du combustible, elle-méme pilotée par la
diffusion moléculaire de ce méme combustible gazeux vers la lamme. En d’autres termes, le
temps caractéristique de la formation des suies 7 dépend de 1/Vp ou Vp est la vitesse de
diffusion |Legros 2003].

Or la propension d’une flamme a produire des suies peut étre évaluée par I’évolution du
rapport 7;/7ox & travers la flamme, ou 7, est le temps caractéristique de la formation des
suies [Faeth 2002, Legros 2003]. C’est alors I’histoire de la composition chimique rencontrée
par une particule suivant 'apport de 'oxydant a la suie qui doit permettre de cerner le temps
caractéristique d’oxydation de ces suies.
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4.2.3 Vitesse caractéristique d’oxydation des suies

Le graphe de la figure 4.9 présente les évolutions de la fraction volumique des espéces et
de la température rencontrées par les particules fictives injectées dans le courant oxydant en
z = 3,75 mm (z = 0 mm;y = 100 mm) pour Vox = 250 mm/s (cf. figure 4.5 la localisation
des lignes de courant).
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Figure 4.9 — Température et fraction massique des espéces en fonction du temps rencontrées
par des particules injectées en z = 3,75 mm (x = 0;y = 100 mm) dans I’écoulement oxydant
pour Vox = 250 mm/s et Vp = 5 mm/s.

A la traversée de la flamme, c’est-a-dire au niveau du pic de température, 'oxygeéne de
I'oxydant est totalement consommé. Une fois ce premier pic de température passé, la trajec-
toire de la particule trouve une concentration d’éthyléne croissante qui atteint un maximum.
On peut alors légitimement penser que c’est a ’endroit de ce maximum que se trouve la plus
grande probabilité pour la convection d’emporter les éventuelles particules de suie formées
dans la région chaude riche en combustible. Revenant vers la zone réactionnelle (localisation
du deuxiéme pic de température), la trajectoire améne la particule dans une région plus
pauvre jusqu’a ce qu’elle atteigne le second pic de température. A cet endroit, la particule
peut alors étre soumise a I'oxydation en se déplagant vers 'oxydant frais. Vu sous cet angle,
le temps caractéristique d’oxydation des suies 7,, peut étre défini comme l'intervalle de temps
entre l'instant auquel la particule formée est emportée depuis la zone riche et celui auquel
elle atteint les conditions propices & son oxydation (cf. figure 4.9). Considérant les lignes de
courant de la figure 4.5, cet intervalle de temps doit étre piloté par la vitesse Vox dans la
direction x, puisque la composante verticale W de la vitesse est négligeable devant V.

C’est pour cette raison qu’est reportée sur le graphe de la figure 4.10, en fonction de
la hauteur initiale zjpjection @ laquelle la particule est injectée, la vitesse moyenne calculée
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comme le rapport du chemin [ parcouru par la particule pendant le temps caractéristique
d’oxydation 7., défini plus haut. Du fait de la trajectoire en couche-limite, la vitesse moyenne
décroit avec la hauteur initiale d’injection de la particule, & Vox donnée. A cause du nombre
limité de trajectoires par le maillage du domaine de calcul utilisé, le maillage selon 'axe z a
été affiné afin de valider ces observations en trois points pour Vox = 250 mm/s. On constate
ainsi définitivement que le temps caractéristique d’oxydation, tel que choisi plus haut, est
piloté par 'allure de la vitesse en couche-limite et donc par la vitesse Vox elleeméme, ce
indépendamment de la vitesse de diffusion Vp [Rouvreau 2002b].
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Figure 4.10 — Vitesse caractéristique d’oxydation v,, définie comme le rapport entre la lon-
gueur de la trajectoire de la particule sur le temps caractéristique d’oxydation 1/7.

4.3 Conclusions intermédiaires

Ce chapitre a été consacré a ’étude numérique réalisée par I'auteur de ce mémoire. Il est
important de remarquer que le but a toujours été d’apporter une validation aux observations
expérimentales produites a partir de la flamme de diffusion en condition de micropesanteur.
Dans un premier temps, un effort important a été réalisé pour mettre en évidence 'influence
des transferts radiatifs sur le phénoméne d’extinction de la zone réactionnelle. Une premiére
validation a été rendue possible par la comparaison entre la zone de réaction numérique et
celle de I’émission spontanée des radicaux CH*.

La seconde partie a produit une analyse des trajectoires de particules fictives approchant
ou traversant la flamme. Le code n’étant actuellement pas validé pour simuler la production
de suie proprement dite, ¢’est 'histoire des particules fictives, placée en paralléle des champ
de vitesse et de la localisation de la flamme, qui a permis de quantifier le rapport 7¢/7o
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gouvernant la propension de la flamme a la production de suie. Il a notamment été démontré
qu’en dépit d'un temps de résidence global plus court, une augmentation de la vitesse du
soufflage oxydant Vpx conduit localement & une augmentation de la fraction volumique de
suie par le biais d'une diminution du temps caractéristique d’oxydation 7, qui 'emporte sur
un temps caractéristique de formation 7; inversement proportionnel & la vitesse de diffusion
Vp. Ceci constitue alors une explication approfondie des résultats obtenus par Legros et
qui constataient ’augmentation de la présence des suies avec Vpx a 'aplomb du poreux
[Legros 2006a, Legros 2003|.

Reste alors a proposer une explication des observations expérimentales réalisées en queue
de flamme visible, soulignant ’augmentation de la luminosité de la flamme et 'allongement
de cette derniére avec Vox. Si 'augmentation de la luminosité est maintenant partiellement
comprise, bien que non quantifiée, il n’en va pas de méme pour ’allongement de la flamme,
dont la tendance contraste avec les travaux menés sur des britleurs axisymétriques [Lin 1999a,
Lin 1999b|. Le code, dans sa version actuelle, ne permet notamment pas de reproduire la
consommation de la suie. La simulation de la queue de flamme, et donc de I'allongement de
la flamme visible, reste par conséquent inaccessible. Ce sont alors des mesures expérimentales
en aval du poreux qui doivent permettre de rendre compte de I’évolution des différents temps
caractéristiques, ce afin de comprendre la structure de la lamme dans sa globalité.
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5.1 Incandescence Induite par Laser (LII)

La premiére mise en évidence du phénoméne dit d’Incandescence Induite par Laser (LII)
a été effectuée par Weeks et Duley en 1974 [Weeks 1974] lors de 'observation de la réponse
temporelle d’aérosols de noir de carbone et d’alumine ayant été la cible d’une excitation
laser. Cependant, I'intérét pour le signal LII émis par une particule de suie est initialement
consécutif a la présence d’un signal d’interférence lors d’'une mesure de concentration d’es-
péces par diffusion Raman [Eckbreth 1977|. Par la suite, les travaux de Melton [Melton 1984]
et de Dasch [Dasch 1984a, Dasch 1984b| ont mis en évidence le potentiel de la LII & éva-
luer la fraction volumique de suie et la taille de ces particules. A ce jour, la LII est utilisée
comme un puissant diagnostic permettant de remonter de maniére quantitative a la concen-
tration en particules de suie. Cette technique est appliquée & une large panoplie d’études
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expérimentales de combustion, au coeur des flammes aussi bien laminaires [Shaddix 1996]
que turbulentes [Vander Wal 1997a, Xin 2005|, autour de réseaux de gouttelettes ou encore
dans les moteurs a combustion interne [Zhao 1998, Ni 1995], rendant compte de la naissance,
du grossissement et de 'oxydation des suies a la gravité terrestre [Vander Wal 1997b| comme
en micropesanteur [Vander Wal 1997¢, Fuentes 2006a].

5.2 Principe de I'Incandescence Induite par Laser (LII)

La LII consiste tout d’abord a chauffer les particules de suie jusqu’a leur température
d’incandescence par excitation laser. L’émission radiative des suies incandescentes est alors
mesurée a 'aide d’un détecteur approprié, a savoir un photomultiplicateur ou une caméra
intensifiée. Par un filtrage spectral et un temps d’exposition adapté, le signal d’incandescence
peut étre différencié de I’émission naturelle des suies et des gaz chauds. Une représentation
schématique des échanges d’énergie mis en jeu lors de I'interaction laser-particule est proposée
en figure 5.1

CHANGEMENT DE
L’ENERGIE INTERNE

ABSORPTION DE SUBLIMATION
L’ENERGIE LASER PARTICULE
— DE
SUIE CONDUCTION
CONVECTION
RAYONNEMENT

THERMIQUE

Figure 5.1 — Interaction laser-particule de suie

Les particules de suies absorbent les photons incidents. L’énergie interne de ces particules
cibles augmente alors par accumulation de chaleur, ce qui se traduit par une augmentation
trés brutale de la température des particules. La suie se refroidit ensuite pour revenir a
I’équilibre thermique par trois modes concurrents de transferts thermiques :

— par rayonnement thermique;

— par conduction vers le milieu extérieur;

— par sublimation.

Aux faibles densités d’énergie surfacique d’excitation laser (<0,1 J/cm? pour 532 nm),
’absorption et la conduction sont les modes principaux de transferts [Michelsen 2003a]. En
revanche, la sublimation et ’absorption sont prépondérantes pour les hautes densités d’éner-
gie surfacique d’excitation laser.
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5.3 Théorie de I'Incandescence Induite par Laser

Dans le cadre de la présente étude, seul le modéle développé par Hofeldt [Hofeldt 1993]
sera détaillé. Néanmoins, il faut souligner ici que des recherches poursuivent encore & 'heure
actuelle des efforts visant a un raffinement du traitement théorique de la LII et & la validation
expérimentale inhérente [Smallwood 2001, Michelsen 2003b, Kock 2005].

5.3.1 Bilan d’énergie et évolution de la température des particules

De maniére générale, toute modélisation du signal de LII est fondée sur deux bilans cou-
plés en régime transitoire, appliqués a une particule isolée, voire & un agrégat. Le bilan de
masse permet de quantifier le transfert de masse depuis la particule entrant en sublimation
vers les gaz ambiants. Le bilan d’énergie rend compte, quant & lui, des transferts de cha-
leur entre la particule et les gaz ambiants ainsi que de l'interaction entre la particule et
le rayonnement laser incident. Cet ensemble de bilans permet de prédire 1’évolution de la
température des particules.

Ce bilan peut étre transcrit de la maniére suivante :

d(C.T,)  H,dm,
dt M, dt

=dq CYatbs - hAs (Ts - Too) - / As €s,\ [b,)\ (Ts) d\ +
0

Mg

/ Cabs €w7)\ Ib7)\ (Tw)d)\ (51)
0

avec :
e m, : masse de la particule de suie (kg);
e () : capacité calorifique massique (J/kg/K);
o T, : température de la particule de suie (K);
e H, : enthalpie de sublimation (J/mol);
e M, : masse molaire de la particule vaporisée (J/mol);
e ¢ : puissance surfacique du laser (W/m?);
o C,, : surface absorbante de la particule (m?);
e 1 : coefficient d’échange thermique convectif (W/m? K);
e A, : surface de la particule (m?);
e T, : température ambiante (K);
® ¢, ) : émissivité spectrale de la particule;
e [, : Luminance spectrale du corps noir (W/m?/um);

® ¢, ) : émissivité spectrale des parois que voit la particule.

Les termes de gauche de I’équation (5.1) représentent dans 'ordre : (1) la vitesse d’ac-
cumulation de chaleur interne de la particule, (2) la perte d’énergie de la particule due a
I’éventuelle vitesse de sublimation. Les termes de droite quantifient quant a eux les phéno-
meénes suivants : (1) la vitesse d’accumulation d’énergie apportée par le laser, (2) la puissance
thermique transférée par convection/conduction (3) le rayonnement thermique émis par la
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particule (4) 'absorption par la particule des émissions radiatives de I’environnement. De
facon générale, ce dernier terme est négligé lorsque la température des surfaces environnantes
est basse en comparaison de la température atteinte pendant la durée de 'impulsion laser.
En assimilant la particule & une sphére de propriétés homogenes, 'équation (5.1) peut alors
s’écrire comme suit :

AT, qAws 6h(T,—Ty)  6N,H,

3 o0
- - abs B\ (Ts) dA 5.2
dt CS pSCSDS pSCSDsNa'U 2pSCSDs /0 Q b b’)\ ( ) ( )

avec

e p, : masse volumique de la particule (kg/m?);

Aaps : surface absorbante de la particule par unité de masse (m?/kg);

N, : densité de flux moléculaire par diffusion (1/m?/s);
N, : nombre d’Avogadro (1/kmol);

Qups : efficacité absorbante de la particule. Qg est égale & 1’émissivité spectrale
€Es\ = 4Cab8/7TD2.

L’équation de conservation de la masse appliquée a U'interface solide/gaz de la particule
est utilisée pour transformer le terme (2) du membre de gauche dans I’équation (5.1). Cette
relation suppose que la sublimation est stationnaire et que les transferts de masse portant
les gaz a distance de la particule sont dominés par la diffusion. La vitesse de sublimation
s’exprime ainsi par la forme suivante :

a N,

L’équation (5.2) montre que le changement de température au sein de la particule de suie

est affecté par le diamétre de la particule. L’évolution de cette dimension doit étre prédite

lorsque la sublimation devient importante. Le diamétre d’une sphére de propriétés homogénes
peut étre déterminé par la relation suivante :

dm, N, D? M,

(5.3)

dm T dD
> = —p, D2 —° 4

En combinant 'équation (5.3) et ’équation (5.4), on obtient une équation différentielle
pour Dy :

dDy,  2N,M,
dt B Navps

(5.5)

La densité de flux par diffusion moléculaire N, dépend alors du rapport entre les densités
de flux par diffusion moléculaire en milieu raréfié N, (dite de Knudsen, lorsque £ > 1) et
par diffusion moléculaire en milieu continu N,¢ (dite de Fick) :

SR . (5.6)
NU B Nw@ NvC’ .
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Ces densités de flux diffusif peuvent étre évaluées a partir de la théorie cinétique des gaz
|[Chapman 1970] et des relations de transport de masse |Bird 1960] :

RT, \?
Ny = — .
VK ﬁ (2 ﬂ_Mv) (xvs xvoo) (5 7)
DAB (xvs - xvoo)
Nyco = 2 .
UC n Ds (1 _ xvs) (5 8)

avec :
e [ : coefficient d’évaporation (8 = 0.6 — 1.0) [McCoy 1973|;
e R : constante universelle des gaz parfaits (J/mol/K);
e n : nombre de densité moléculaire (1/m?);
e 1, : fraction molaire du carbone vaporisé a la surface de la particule de suie;
e 1, : fraction molaire du carbone vaporisé dans 'atmosphére ambiante ;

e D,p : diffusivité moléculaire du carbone gazeux dans le milieu ambiant (m?/s).

Etant donné que le terme de débit massique n’est important que lorsque la sublimation
est considérable, la fraction molaire z,,; dans la phase vapeur peut étre obtenue par la relation
de Clausius-Clapeyron :

(Ts - T*)

Ty = DRTTT (5.9)

Il faut noter que cette relation n’est plus valable si la particule est surchauffée au-dela de
la température de sublimation 7™ et pour des températures bien différentes de 7.

Ainsi, la résolution de I’équation (5.2) revient-elle en fait a celle du systéme de deux
équations différentielles couplées du premier ordre en T et D;.

Pour résoudre ce syséme, restent a évaluer I'efficacité de ’absorption, Q) s, et le coefficient
d’échange thermique convectif h (cf. équation (5.2)). Bien que l'évaluation rigoureuse de
Qups puisse étre effectuée par un code de calcul basé sur la théorie de Mie, deux régimes
asymptotiques rendent la valeur de (). aisément accessible. Pour des petites particules de
suie correspondant au régime de Rayleigh ((Ds < \) ¢f. annexe D), Qs est une fonction
linéaire du diamétre de la particule Dy (cf. equation (5.2)) :

m3 —1
ws = 4L Im | =2—— 5.10
Car (mi - 2) (5.10)

ot my, est U'indice spectral de réfraction (cf. paragraphe 5.5.1).
Pour de trés grandes particules (Dg > \), Qus est cette fois indépendante de la dimension
de la particule. En revanche, lorsque la dimension de la particule est comparable a la longueur

d’onde du rayonnement, il existe un rapport plus complexe entre ()., et le diamétre de la
particule.
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Lorsque la dimension de la particule de suie est tout au plus de I'ordre du libre parcours
moyen dans le gaz ambiant, le coefficient d’échange thermique convectif h est donné par la
relation suivante [McCoy 1973] :

L 2k oo B 2k o
 D,(1+GK,)  Di+ GAnpp

ot K, est le nombre de Knudsen et A, s, est le libre parcours moyen dans le gaz. GG représente
un facteur qui dépend de la géométrie de la surface d’échange :

8 f
a(y+1)

Dans cette relation, f est le facteur d’Eucken [Chapman 1970] et « le facteur d’accom-
modement thermique (o = 0,9).

D’aprés I’équation (5.2), lors d’une impulsion laser courte mais trés intense, la tempéra-
ture de la particule de suie augmente pendant la durée de I'impulsion. En effet, étant donné
que les particules absorbent rapidement 1’énergie provenant du laser, les pertes thermiques
par conduction (second terme du membre de droite) et les pertes radiatives vers le milieu
ambiant (dernier terme du membre de droite) sont beaucoup plus petites que 'absorption de
la puissance laser (premier terme du membre de droite). A mesure que la température de la
particule de suie se rapproche du point de sublimation de la suie (=~ 4000 K), la montée en
température est affectée de maniére significative par la puissance requise par la sublimation
de la particule de suie. Une fois 'impulsion laser passée, la température des particules dimi-
nue graduellement, principalement sous 'influence de la convection et des pertes radiatives,
ces derniéres se révélant notamment sous forme d’incandescence.

(5.11)

G = (5.12)

5.3.2 Le signal de LII et sa relation avec la concentration en parti-
cules

Le rayonnement d’une particule de suie peut étre évalué a partir de la fonction de Planck.
Le signal Sp;; récupéré par un photodétecteur a travers un angle solide donné €2, peut étre
écrit de la maniére suivante :

SLH:VUm%/ Cy(t) W(t) (DS)/ Caps oA (Ts) dNdD; dt (5.13)
t=0 0 A

™ D= =0
avec :

e V., : volume de mesure (m?);
e (C,(t) : nombre de densité de particules de suie (m™3);

e W(t) : fonction de échantillonnage du signal ;

e N(Dy) : distribution normalisée de la taille des particules ( N(Dy)dDs = 1).

Ds=0

La fonction de Planck est donnée par la relation (cf. équation (B.4)). L’émissivité de
la particule de suie peut étre assimilée a l'efficacité d’absorption Qs (c¢f. équation (5.10)).
Pour évaluer la température T, des particules de suie et leur diametre Dy, il est possible
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d’intégrer numériquement et de fagon couplée le systéme (cf. équation (5.1)). Pour simplifier
cette résolution, les variations temporelles de 'intensité laser sont généralement négligées et
toute fluorescence des molécules produite pendant la sublimation des particules de suie est
supposée minime dans le domaine spectral étudié.

Le temps est introduit de fagon a tenir compte des pulsations du laser, quune fonction
créneau périodique traduit en général de maniére satisfaisante. De la méme fagon, la fonction
d’intégration du signal par le photodétecteur est modélisée par la fonction W (t). W (t) peut
incorporer pour facteur une fonction 6(¢) de Dirac par exemple, ce qui permettra d’évaluer le
signal Sy an’importe quel £ = 7, méme en dehors de la fenétre de mesure du photodétecteur.

Toute mesure réelle résultant d’une intégration temporelle du signal, le temps d’exposition
de la caméra (c’est-a-dire la durée d’accumulation du signal sur la matrice CCD) doit étre
ajusté en fonction de la puissance de 'excitation laser, du temps caractéristique de la réponse
de la particule et de la vitesse de déplacement de cette particule. De plus, il faut tenir compte
du temps de réponse du détecteur et du niveau de bruit engendré. Dans certains cas, il
est alors judicieux de procéder a un étalonnage indépendant afin de déterminer la fenétre
d’exposition optimale rendant la mesure quasiment insensible a la dimension de la particule
[Ni 1995]. Pour autant, le profil temporel du signal permet de déduire des informations sur
la distribution de taille des particules de suie. Dans la mesure ot ce dernier attrait de la LII
fera 'objet des développements futurs de la technique au sein du LCD, la mesure n’a pas
été rendue insensible a la dimension des particules.

A partir d'une excitation laser idéale de type créneau, Melton [Melton 1984| a proposé un
calcul approché du signal LII fondé sur la loi de Planck d’émission du corps noir et le bilan
d’énergie traduit par I’équation (5.2). Lorsque la particule atteint une température proche
du point de sublimation de la suie et que sa taille initiale Dy est inférieure a la longueur
d’onde de détection Aggee, la température T, peut étre calculée par la relation approchée

~ 9

suivante :
m 1
Adétec )] (5'14)

~2
mAdétec + 2

1 1 1 7D
S 1 ——og 1, s T
T. ~ 3915 [ 23.9' % ( VL

En introduisant cette expression de la température dans 1'équation (5.13), Melton obtient
une formulation approchée du signal LII :

Seir = Ca / Cou(t) W () (D)) | D® d\geree D, dt (5.15)
t=0

Ds=0 A=0
avec

o (g ¢ coefficient d’étalonnage ;

e 1 : facteur exponentiel de la dépendance de Sp;; en Dy :

r=3+0,154 )} (5.16)

détec

Lorsque la détection s’effectue & des longueurs d’onde comprises entre 0,4 et 0,6 pum, le
signal LII est proportionnel au diamétre moyen de la particule de suie élevé a une puissance
comprise entre 3,38 et 3,25 respectivement. En d’autres termes, le signal LII est approxima-
tivement proportionnel a la fraction en volume de la suie foyie (fouie = 7/6 C,, D3) :
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Serr < Ceal fsuie (5.17)

A priori, un étalonnage unique et indépendant du montage expérimental doit donc per-
mettre de rendre la technique quantitative.

5.4 Technique expérimentale

L’intensité détectée du signal LII dépend de facteurs inhérents au montage expérimental
choisi mais également intrinséques a la technique. Parmi ces derniers, le facteur dominant
est la température de la suie chauffée par le laser. Cette température dépend évidemment
de la perte de chaleur associée aux transferts conductifs et radiatifs, ainsi que de I’énergie
nécessaire a la sublimation de la suie mais ces phénomeénes sont relativement indépendants
de la technique elle-méme. En revanche, la température des particules est déterminée en
particulier par le taux d’absorption par la particule de I’énergie produite par le laser. L’ex-
citation laser influence alors le niveau d’intensité du signal S7;; principalement selon trois
caractéristiques du laser : sa longueur d’onde, sa fluence et la distribution d’énergie dans
une section orthogonale a sa propagation. En outre, la longueur d’onde de détection affecte
fortement le rapport signal/bruit. La mise en ccuvre de la LII nécessite par conséquent une
analyse approfondie non seulement du montage expérimental mais également de I'influence
des facteurs sus-cités sur la mesure.

5.4.1 Mise en ceuvre de la LII

En dehors du contexte contraignant des expérimentations en micropesanteur, la mise
en ceuvre de la LII est, de maniére générale, relativement simple. La figure 5.2 représente
le schéma du dispositif expérimental mis en place autour d’une flamme non-prémélangée
établie sur une plaque plane.

L’adaptation de chacun des éléments nécessaires a la LII a été effectuée selon des pratiques
devenues conventionnelles. Un laser Nd :Yag puissant libére 230 mJ a la longueur d’onde
fondamentale de 1064 nm au cours d'une impulsion de 5 ns, et ce a une fréquence de 10 Hz.
Le faisceau libéré a la longueur d’onde fondamentale passe tout d’abord par un dédoubleur
(2w) puis par un quadrupleur (4w) de fréquence, générant la quatriéme harmonique, de
fagon a obtenir en sortie un faisceau laser a la longueur d’onde de 266 nm et d’une énergie
nominale de 120 mJ.

Une petite partie de ce faisceau (5% de la puissance) est alors réfléchie par une lame
séparatrice et renvoyée directement sur un puissance-métre (en l’'occurrence, une thermopile),
pour quantifier les fluctuations d’énergie du laser en cours de mesure. L’autre portion du
faisceau (95% de la puissance) passe, elle, au travers d’'un jeu de lentilles sphériques et
cylindriques, formant ainsi une nappe laser. Cette derniére est a son tour réfléchie vers le
brileur par une lame dichroique. Une telle lame permet en effet de réfléchir la longueur
d’onde incidente & 266 nm tout en piégeant par transmission la longueur d’onde incidente
résiduelle & 532 nm. C’est a ce stade de la mise en ceuvre que la contrainte ergonomique
du contexte expérimental entre en jeu. Du fait de l'acces optique restreint a I'aplomb du
brileur, il est nécessaire de laisser a la nappe laser une certaine divergence, de sorte a exciter
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Figure 5.2 — Schéma du dispositif expérimental de la LII mis en ceuvre autour d’une flamme
non-prémélangée, établie sur une plaque plane.

une longueur suffisante dans la flamme. La nappe finalement générée posséde les dimensions
suivantes a la surface de la plaque plane :

e largeur (suivant y) : 250 pum;
e longueur (suivant x) : 160 mm.

Ainsi mise en ceuvre, la LII doit permettre 'obtention du champ bidimensionnel de la concen-
tration en suie fgy. (7, z) & coordonnée transverse y donnée.

Le signal d’incandescence de la LII est détecté par un photodétecteur adapté a ’objectif
de I’étude. Dans le cadre des présents travaux, une caméra a capteur CCD intensifié (ICCD),
a savoir une PRINCETON PIMAX, a été utilisée. Cette caméra permet la capture d’un niveau
appréciable de signal pour un temps d’exposition descendant jusqu’a la nanoseconde. A la
définition maximale de 1024x1024 pixels et pour une dynamique de sortie de 16 bits, la
fréquence nominale d’acquisition des images par la caméra est de 2 Hz. Cette fréquence peut
étre accélérée par une réduction de la définition et /ou une dégradation de la dynamique de 16
a 8 bits. Les fluctuations temporelles de la structure de la flamme établie en micropesanteur
étant a priori réduites, c’est la définition spatiale de la technique qui a été privilégiée, plutot
que sa définition temporelle. C’est donc dans sa configuration nominale que la caméra a été
employée :

e définition : 1024x1024 pixels ;
e dynamique de sortie : 16 bits;
e fréquence d’acquisition des images : 2 Hz.

En outre, le capteur CCD de la caméra présente une sensibilité de détection relativement
constante dans un domaine spectral compris entre 200 nm et 500 nm. Son efficacité quantique
moyenne y est de 20%.

Avant d’impacter le capteur CCD, les photons issus de l'incandescence passent tout
d’abord au travers d’un filtre interférentiel puis par un objectif sélectionné pour obtenir
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la résolution optimale. La plupart des manipulations a été effectuée en utilisant un objectif
de focale 25 mm et d’ouverture 0,95 (f/0.9525). La résolution de la caméra produit alors
une définition de 0,22 x 0,22 mm? par pixel. Le filtre propose, quant a lui, le meilleur com-
promis entre niveau d’intensité absolue du signal de LII et niveau de bruit provenant de la
flamme. Le paragraphe 5.4.3 démontre que le meilleur rapport signal /bruit est obtenu pour
une longueur d’onde de détection d’approximativement 400 nm.

La synchronisation entre le laser et la caméra est gérée par un générateur de fonctions
créneaux. Ce dispositif permet de controler a la fois le délai entre le Q-Switch et les flash-
lampes du laser, et le début de I’exposition du capteur CCD. Une fonction interne a la
caméra permet en outre de retarder la fenétre d’ouverture par rapport au signal du géné-
rateur. L’'impulsion laser est repérée par une photodiode tandis que le créneau représentant
I’exposition du capteur CCD est enregistré directement a partir du signal de retour émis par
la caméra. Le délai entre impulsion laser et acquisition de chaque image est ainsi relevé par
un oscilloscope.

5.4.2 Excitation du signal
Longueur d’onde d’excitation

Une large gamme de longueurs d’onde peut étre employée pour exciter le volume de
mesure. Le choix dépend fondamentalement de la capacité de la suie & absorber I’énergie
laser & la longueur d’onde envisagée ainsi que des éventuelles interférences avec d’autres
phénomeénes d’excitation induite.

L’équation (5.10) montre que 'efficacité d’absorption Q.5 varie de maniére inversement
proportionnelle & la longueur d’onde d’excitation A, a indice de réfraction et taille de par-
ticule fixés. Ainsi une courte longueur d’onde d’excitation est-elle préférable pour chauffer
les particules. Cependant, une excitation dans le domaine ultraviolet peut provoquer la fluo-
rescence des Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques (HAP), perturbant alors le signal
de LIIL De fait, lorsque la quatriéme harmonique (4 w) du laser Nd :Yag est employée (266
nm), une bande intense de fluorescence des HAP est détectée autour de 400 nm, produisant
de fortes interférences avec le signal de LI [Vander Wal 1996a|. Dans ces conditions, 1’em-
ploi de la seconde harmonique (2w) & 532 nm est un bon compromis en termes d’efficacité
d’absorption et de rapport signal/bruit.

Pour autant, il faut ici rappeler que la fluorescence des HAP posséde une durée de vie
trés courte a températures élevées [Ossler 2001a, Ossler 2001b]. L’interférence avec le signal
de LII n’apparait donc de maniére flagrante qu’en fin d’impulsion laser, aprés quoi le signal
de fluorescence décroit rapidement. C’est cette différence de comportement temporel qui a
finalement déterminé le choix de la longueur d’onde excitation propre aux présents travaux.
A partir d’'une unique nappe excitatrice a 266 nm (cf. figure 5.2), on peut simultanément
chauffer les particules de suie pour détecter I'incandescence mais également exciter la fluores-
cence des HAP, précurseurs des particules dans I'histoire de la formation des suies. L’emploi
de deux photodétecteurs ICCD permet alors d’élaborer une stratégie de sélection de la ré-
solution temporelle de détection propre a distinguer fluorescence et incandescence. Le détail
de cette stratégie est exposé au paragraphe 5.4.3.

78



5.4. Technique expérimentale

Fluence du laser

La densité d’énergie surfacique du laser, souvent appelée par anglicisme fluence du laser,
a un impact significatif sur 'intensité du signal LII. Que le signal de LII soit temporellement
intégré ou bien mesuré a résolution temporelle donnée, sa dépendance en la fluence est tou-
jours importante dans la mesure ot les mécanismes des transferts thermiques dominant le
processus de LII différent fortement en fonction du niveau initial d’énergie introduite et donc
de la fluence du laser. Normalement, I'efficacité d’absorption est inversement proportionnelle
a longueur d’onde. En effet, une premiére approximation, pour une longueur d’onde d’exci-
tation a 1064 nm requiére deux fois plus d’énergie que pour une a 532 nm lorsqu’il s’agit de
faire monter la température des particules au méme niveau, en ignorant toute variation de
la fonction d’absorption.

La fluence du laser a 532 nm (J/cmz)
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7

1,04

0,8 4

0,6 1

0,4

532 nm [Michelsen 2003b]
0,2- 0O 266 nm, pour la présente étude

Signal LIl normalisé

0,0 T T T T T T T T T T T T T 1
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10 0,12 0,14
La fluence du laser a 266 nm (J/sz)

Figure 5.3 — La fluence du laser en fonction de Sp;; normalisé pour deux longueurs d’onde
d’excitation différentes : a 532 nm sur 'abscisse haute [Michelsen 2003b| et & 266 nm sur
I'abscisse basse (résultat obtenu sur la flamme de diffusion établie en micropesanteur).

Sur ce sujet, la littérature montre que pour des fluences laser autour de 0,2 J /cm? 4 532 nm
(|Dasch 1984a, Michelsen 2003b] par exemple) ou de 0,4 J/em? a 1064 nm
([Shaddix 1996, Vander Wal 1996b| par exemple), les particules de suie commencent a se
vaporiser. Pour des fluences en-deca de ce seuil, I’énergie laser absorbée est uniquement
transmise sous forme d’énergie interne sensible et se traduit donc directement par une aug-
mentation de la température de la particule. Dans ce cas de figure, les faibles signaux Sy ;s
obtenus manifestent une forte dépendance en la fluence du laser. Ce comportement s’ex-
prime sur le graphe de la figure 5.3, qui montre un profil typique du signal Sz ;; normalisé
en fonction de la fluence d’'un laser émettant & 532 nm |[Michelsen 2003b] et & 266 nm (ré-
sultats obtenus pour cette étude). Quand la fluence se rapproche du niveau du seuil (/0,04
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J/em? pour lexcitation & 266 nm), la suie commence a se vaporiser. Au-dela de ce seuil,
le surplus d’énergie laser sert directement au phénomeéne de sublimation, n’augmentant que
légérement la température de la suie et influencant trés peu le niveau de signal de LII. Dans
la littérature, cette zone est souvent appelée zone de plateau. L’excitation de 'incandescence
dans cette gamme de fluence laser est préférée lorsque 1'objectif est clairement de mesurer
la fraction volumique de suie puisque la mesure devient alors quasiment insensible aux va-
riations de la puissance du laser. Cet argument est d’autant plus valable dans le cas d'une
flamme présentant une atténuation certaine le long du chemin du signal d’excitation, cas de
figure typique d'une flamme de diffusion.

Effets de la forme du faisceau laser sur le signal Sy ;;

L’expression usuelle de forme du faisceau renvoie a la distribution d’énergie dans une sec-
tion orthogonale a la propagation de ce faisceau. Le profil spatial du faisceau laser traversant
le volume de mesure doit en effet retenir une attention particuliére.
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Figure 5.4 — Effet du profil laser sur le niveau du signal LIT [Tait 1993].

Dans le cas ou la LII fournit un champ de mesure suivant deux dimensions de ’espace,
la littérature montre que les profils de faisceau les plus employés sont les suivants :

e gaussien bidimensionnel ;
e carré ou rectangulaire ;

e gaussien monodimensionnel (gaussien suivant I’épaisseur de la nappe et uniforme par
ailleurs).

En regard de la modélisation préalable a toute analyse des résultats, la configuration la plus
simple est le profil carré (ou rectangulaire). Dans pareil cas, toutes les particules du volume
de mesure subissent la méme fluence du laser et sont donc portées a la méme température
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pour peu que la température initiale puisse étre considérée comme homogéene dans 1'épais-
seur de la nappe. La figure 5.4 illustre l'effet de la fluence laser sur le signal Sy;; émis par
une particule de suie de rayon 100 nm. On retrouve la tendance linéaire initiale décrite dans
le paragraphe précédent. Aux fluences élevées, le signal diminue uniquement pour un profil
laser rectangulaire. Une fois I’énergie de sublimation atteinte, les particules de suie perdent
effectivement une certaine masse qui ne contribue ensuite plus au signal. Pour autant, les
profils expérimentaux s’écartent de ce modele idéal. Un exemple de profil, pourtant qua-
siment carré, est exposé en figure 5.5(a). L’intégration de ce profil sur sa largeur permet
alors de définir une largeur équivalente du faisceau laser par comparaison a l'intégrale du
faisceau a profil carré. L'effet du niveau d’énergie laser incidente sur la largeur équivalente
du faisceau est illustré par le graphe de la figure 5.5(b). Alors que 'élévation de ce niveau
n’a pas d’effet sur la largeur d'un profil strictement carré, la largeur équivalente du profil
expérimental est doublée lorsque le niveau d’énergie passe de 2 mJ a 15 mJ, ce du fait de
la contribution croissante des ailes (limites spatiales) du profil laser. Dans le cas des profils
autres que strictement carrés, la diminution de masse incandescente au centre de la nappe
est ainsi compensée aux ailes de la nappe, ou I'élévation de I'énergie d’excitation permet une
augmentation de la température des particules et donc de leur incandescence, sans toutefois
les porter a sublimation. Dans le cadre des présents travaux, le profil gaussien monodimen-
sionnel de la nappe laser a été constaté et le domaine de fluence a été restreint a la naissance
du plateau (entre 15 et 30 MW /cm?), considérant que la sublimation n’intervient pas dans
ce domaine.

Ce profil gaussien unidimensionnel est obtenu en étalant le faisceau laser initial dans une
direction par I'intermédiaire d’une lentille cylindrique (cf. figure 5.2), créant par la-méme une
nappe. La zone de mesure se situe alors, dans la mesure du possible, dans la région centrale
de la nappe, ou la distribution de la fluence est essentiellement constante dans la direction
de I’étalement.

En tout état de cause, la distribution d’énergie dans le sens de I’étalement du faisceau
(selon l'axe x) devra étre analysée de maniére a porter des corrections fonction de z si
nécessaire. Cet aspect de la mesure fait 'objet du paragraphe 5.6.2.

5.4.3 Détection du signal

L’écart de température entre particules chauffées par la nappe laser et particules non-
excitées permet de soustraire a posterior: au signal d’incandescence 1’émission naturelle de
la suie dans le volume de mesure. Pour autant, une optimisation préalable du rapport si-
gnal/bruit n’est jamais superflue.

Longeur d’onde de détection

De fagon générale, la température des particules de suie produites par des flammes de
diffusion ou dans un moteur diesel est approximativement de 2000 K [Zhao 1998|, alors que
la température de ces mémes particules chauffées par la nappe laser peut atteindre 4000
K. Si 'on suppose que la loi du rayonnement du corps noir régit 1’émission radiative de la
surface des particules, il est possible de comparer a priori le rayonnement des particules a
2000 K & celui des particules portées a 4000 K. Le résultat est exposé sur la figure 5.6, en
supposant que 1’épaisseur de la nappe laser est d’'un ordre de grandeur deux fois supérieure
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Figure 5.5 — (a) Comparaison en terme de fluence de différents profils de nappe laser et (b)
impact de la largeur équivalente du profil sur I'énergie laser globale [Snelling 2005].

au diametre des particules. On peut ainsi observer que le rapport entre 'intensité émise par
une particule de suie chauffée a 4000 K et celle d’une particule a 2000 K augmente a mesure
que la longueur d’onde décroit. En conséquence, la détection du signal de LII aux courtes
longueurs d’onde est préférée pour s’affranchir au mieux de I’émission naturelle.

Rapport d'intensités
5

T T T T T T T T T
200 400 600 800 1000
Longeur d'onde (nm)

Figure 5.6 — Evolution du rapport entre l'intensité d’une particule de suie chauffée a 4000 K
et celle d'une particule a 2000 K, en fonction de la longueur d’onde [Zhao 1998].

Le signal de LII est alors couramment détecté a 400 nm par 'intermédiaire d’un filtre
présentant une bande passante de £ 35 nm [Vander Wal 1996a, Shaddix 1996, Cignoli 1994].
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Qui plus est, ce filtrage autour de 400 nm permet de s’affranchir des raies de Swan du Cy, qui
s’expriment fortement dans ce type de flamme [Shaddix 1996]. Comme le montre la figure
5.7, ces bandes d’émission sont effectivement filtrées lorsque 1’on utilise des filtres centrés a
400 nm et une bande passante suffisamment étroite.
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Figure 5.7 — Spectre de la bande de C5 dans une flamme de diffusion d’éthyléne et choix du
filtrage par le récepteur selon Shaddix et Smyth [Shaddix 1996].

Choix de la résolution temporelle

L’évolution temporelle typique du signal d’incandescence est représentée sur le graphe
de la figure 5.8 pour différentes fluences laser. On peut observer que pour des fluences in-
termédiaires (ici 0,140 et 0,270 J/cm?), la croissance du signal de LII est rapide alors que
sa décroissance est relativement longue et peut aller jusqu’a quelques centaines de nanose-
condes. Dans cette méme gamme de fluence, le pic du signal de LII augmente avec la fluence.
Cependant, aux basses fluences, la montée en intensité du signal est tres lente et se fond
a terme dans le bruit ambiant. Aux trés hautes fluences, le phénomeéne de sublimation, et
donc de réduction de la masse portée a l'incandescence, rend la montée en intensité plus
lente et le pic moins élevé. La encore, le domaine intermédiaire de fluence apparait comme
le plus adapté : la mesure y devient moins sensible a l'occurrence de la détection puisque
I'occurrence du pic d’incandescence est évidente et stable par rapport a I'impulsion laser.

Le comportement temporel du signal est ainsi utilisé pour affiner la stratégie de détection.
De maniere générale, la détection du signal de LII peut étre abordée suivant deux stratégies
différentes en rapport a I'impulsion laser :

1. déclenchement immédiat de ’acquisition ;

2. déclenchement différé.
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Figure 5.8 — Effet de la fluence du laser sur le profil temporel du signal de la LIT [Ni 1995].

Dans la premiére approche, la capture du signal de LII s’effectue quasiment a I’évanes-
cence de I'impulsion laser, avec un temps d’exposition pouvant varier de quelque nanose-
condes (18 ns) [Ni 1995] & quelques dizaines de nanosecondes (85 ns) [Shaddix 1996]. Le
principal avantage de cette approche est de minimiser I'influence de la taille des particules
sur le signal de LII [Schulz 2006]. Cette influence s’exprime en effet dans le temps caracté-
ristique de retour a l'équilibre thermique de la particule, et donc de décroissance du signal
de LII, mais peu dans le pic d’incandescence, qui dépend, lui, essentiellement de la tem-
pérature d’incandescence. Toutefois, cette méthode présente un inconvénient majeur : des
interférences a courte durée de vie mais relativement intenses, telle la fluorescence des HAP
ou d’autres espéces vaporisées comme le (5, peuvent étre excitées et venir se superposer au
signal d’incandescence.

La seconde stratégie permet alors de bien différencier le signal de LII de ce type d’interfé-
rences [Cignoli 1994, Vander Wal 1997b|. La figure 5.9 propose la comparaison des différentes
stratégies en terme de signal induit par la nappe laser au sein d'une lamme de diffusion axisy-
métrique d’éthyléne/air [Guignard 2005|. Ainsi, lorsque 'on retarde 'ouverture de la caméra
sur 'impulsion laser, on peut obtenir le seul signal de LII et s’affranchir complétement de la
fluorescence induite ou d’autres sources d’interférences a courte durée de vie.

Le dernier aspect important de la détection du signal est la durée d’ouverture de la
caméra. Bien que le signal de LII puisse avoir un temps caractéristique de décroissance
relativement long, a savoir de I'ordre de quelques centaines de nanosecondes, une ouverture
de caméra courte reste préférable, minimisant certes le niveau d’intensité mesurée et donc
la résolution de la mesure, mais également la sensibilité du signal de LII & la courbure du
signal de décroissance et donc a la température ambiante. Cet avantage n’est alors pas des
moindres lorsque la configuration d’étalonnage différe des conditions d’expérimentations ou
encore lorsque la flamme elle-méme présente des fluctuations importantes de températures
le long du domaine de mesure. Ni et al. [Ni 1995] estiment ainsi qu’une erreur de I'ordre de
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10 % peut étre commise dans leur flamme du fait de I'intégration temporelle du signal sur
une ouverture de caméra de 50 ns.

Au final, dans le cadre de I’étude présentée ici, un retard de 85 ns entre I'impulsion laser
et le début de la détection du signal a été utilisé, tandis que 'ouverture de la caméra posséde
une largeur de 50 ns.
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Figure 5.9 — Signal induit par la nappe laser dans le plan de symétrie d'un briileur axisymeé-
trique en fonction du retard de 'ouverture de la caméra sur 'impulsion laser [Guignard 2005].

5.5 Etalonnage de la LII

Dans l'optique de réaliser une étude phénoménologique de la production de suie par
une flamme de diffusion, 'équation (5.17) montre qu'un étalonnage du signal de LII est un
prérequis nécessaire a toute quantification par cette technique. Le signal de LII est évalué
par des niveaux de gris obtenus par le photodétecteur qu’est la caméra ICCD dans le cas
présent. La corrélation entre niveaux de gris et fraction volumique de suie dépend directement
de la dynamique réelle du capteur CCD et de l'intensification du signal. Malheureusement,
I’étalonnage dépend également trés fortement de la configuration optique utilisée et de la
structure de la flamme. C’est a partir de cette derniére remarque que la stratégie d’étalonnage
de la LIT a été élaborée.

Il existe a prior: plusieurs fagons de remonter a la fraction volumique de suie a partir du
signal de LII. Les méthodes les plus citées dans ce domaine sont les suivantes :

1. mesure d’extinction d'un signal lumineux;

85



Chapitre 5. Mesures quantitatives

2. cavité optique de type "ringdown" (CRDS);
3. technique de gravimétrie.

En pratique, la technique de gravimétrie n’est en effet pas appliquée lorsqu’il s’agit de
mesurer des petites particules (diamétre < 100 nm) et ce a des concentrations supérieures
a 1 ppm. De plus, cette technique requiert de longues durées de manipulation et sa mise en
place est relativement ardue. Cette technique a en fait surtout été utilisée pour évaluer les
propriétés optiques de la suie par couplage avec des mesure d’extinction [Choi 1995] et pour
I'¢talonnage de la LII a faibles concentrations de suie [Vander Wal 1996b].

Des trois techniques énumeérées plus haut, la plus répandue est sans aucun doute la mesure
par extinction d’un signal laser, principalement du fait de sa relative simplicité de mise en
ceuvre et de sa précision appréciable. Il est possible par ailleurs d’augmenter la sensibilité de
cette technique d’étalonnage en réalisant I'extinction par plusieurs passages du faisceau dans
la flamme, ce grace a des miroirs a haute réflectivité. On glisse alors vers la technique dite de
"Cavity Ring Down" [Vander Wal 1998|. Cependant, cette derniére n’est envisageable que
pour une utilisation en conditions idéales de reproductibilité, comme cela peut étre le cas
dans un laboratoire a gravité normale. Sachant que le dispositif expérimental est, au final,
embarqué dans des conditions contraignantes en termes d’espace dédié au matériel et de
vibrations, la robustesse de la mesure a été privilégiée par rapport a sa sensibilité.

Cette partie expose la théorie de la mesure étalon par extinction laser. L’étalonnage a
partir d’'une flamme de laboratoire est ensuite proposé, montrant les limites de cette approche
en regard de la dépendance de la mesure en la configuration expérimentale. C’est de fait un
étalonnage in situ qui a finalement été développé.

5.5.1 Fraction volumique de suie (fsyc)
Principe de la mesure étalon par extinction laser

Des mesures d’extinction d’une source laser permettent de remonter a I’épaisseur optique
spectrale K,(s), grandeur qui quantifie la proportion absorbée d’une émission a la longueur
d’onde considérée A le long d'un chemin allant de 0 & s.

La loi de Bouguer s’énonce alors comme suit :

ix(s) —K(s)
— =ce 5.18
avec i,(0) l'intensité de la source a l'entrée du milieu étudié, iy(s) I'intensité de la source a
S

une abscisse quelconque du milieu étudié et K)(s) = kx(s')ds', ot ky(s') le coefficient

local d’extinction , sachant que ce terme d’extinction est0 la somme d'un terme de diffusion
et d'un terme d’absorption. Dans le domaine de la combustion, la diffusion est fréquemment
négligée face a 'absorption ([Choi 1995, Fuentes 2005a] par exemple).

La loi de Bouguer se réduit alors a l'équation ci-dessous, ou a,(s’) est le coefficient
monochromatique local d’absorption :

. _ / d /
Z./\(S) =e /0 W) ds = e M (5.19)
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L’extinction A,(s), résultat de I'intégration de ay(s) le long du chemin optique, corres-
pond alors a la mesure d’extinction effective :

Ay(s) = — In (ZES;) (5.20)

Il apparait nécessaire de prendre en compte 1’émission spontanée du milieu, afin de la
soustraire aux mesures d’intensité. Il s’agit alors de pulser la source et d’obtenir ainsi des
images "éclairées" suivies d’images "non-éclairées". Les derniéres seront soustraites des pre-
miéres pour ne pas entacher la mesure par ’émission spontanée de la zone de réaction et de
celle des suies.

Dans de telles conditions, Dalzell et Sarofim [Dalzell 1969] montrent quune mesure d’ex-
tinction a une longueur d’onde unique donnée permet de passer de 1’évolution spatiale du

coefficient ay a celle de la fraction volumique de suie fy,;. par U'intermédiaire de la théorie
de Mie :

a(s) = ﬂ)@fmie (5.21)

ot E(m,) est une fonction de l'indice spectral de réfraction du milieu m,. Cette fonction est
donnée par la relation suivante :

~9
E(y) = —Im (T* — 1) = 67“]“; (5.22)
m (n3 — k3 +2)" + 4n3k3
ol ny et k) sont respectivement les parties réelle et imaginaire de l'indice de réfraction du
milieu my. Ici encore, une hypothése a été posée car 1'équation (5.21), tirée de la théorie
de Mie, est en effet une solution asymptotique de ’équation de dispersion, valable dans le
cas des petites sphéres [Legros 2006a]. Une vérification de la structure des particules de suie
produites dans la flamme de diffusion en micropesanteur est présentée dans I’annexe D.
Une fois les composantes de I'indice de réfraction connues, la fraction volumique de suie

peut étre étalonnée.

Indice de réfraction

Des nombreux efforts ont été déployés pour définir I'indice de réfraction de la suie. Cha-
cune des études de référence montre, en préambule, que le choix de l'indice de réfraction
proposé par des travaux antérieurs est souvent incorrect. Un exemple est l'usage fréquent
des données produites par Chang et al. [Chang 1990] et en particulier de la valeur m=1.57
- 0.561, associée a Dalzell et Sarofim [Dalzell 1969] qui provient apparemment d’une er-
reur typographique [Smyth 1996|. Faeth et ses collaborateurs ont proposé une synthése dé-
taillant les erreurs potentielles qui peuvent étre commises lors de ’emploi de différents indices
[Krishnan 2000]. Dans ce travail, les auteurs démontrent que ’évaluation de E(m,) ne re-
quiert pas nécessairement la connaissance de 'indice de réfraction my. En effet, une quantité
considérable des travaux publiés sur le sujet est amenée a évaluer la dépendance spectrale
de E(m,) et montre finalement que F(m) reste approximativement constante autour de
0,24 £ 0,08, depuis le spectre du visible jusqu’a la région de l'infrarouge. Le graphe de la
figure 5.10 synthétise cette constatation en présentant des valeurs de la fonction d’absorption
obtenues a partir de différents travaux.
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Figure 5.10 — Fonction d’absorption de la suie produite par des flammes de diffusion ou des
moteurs diesel, depuis 'ultra violet jusqu’a l'infrarouge.

Bien que l'indice de réfraction soit ainsi a peu prés indépendant de la nature de la suie
produite, il est tout de méme possible d’obtenir un écart d’un facteur deux en fonction du
jeu d’indices choisis [Smyth 1996]. De fait, ce choix ne saurait s’affranchir d’une justification
critique a partir de la configuration expérimentale ayant permis la mesure des dits indices.

Parmi I’ensemble des travaux, ce sont les mesures d’indices par Habib et Vervisch qui ont
été préférées. La justification de ce choix est donnée par Legros [Legros 2003]. Les principales
raisons de retenir ces données pour I’évaluation de la fraction volumique de suie sont les
suivantes :

1. Ces auteurs ont étudié les suies d’éthyléne;

2. Ills utilisent la technique dite Diffusion Broadening Spectroscopy qui, elle, n’émet a
priori aucune hypothése sur les propriétés optiques des particules;

3. Les mesures ont été réalisées in situ avec des températures de suie estimées a 1450 K,
ce qui est sensiblement supérieur aux températures relevées pour le type de flammes
étudiées ici [Legros 2003|. Toutefois, Habib et Vervisch constatent qu’'une variation de
quelques centaines de degrés modifie de moins de 3% les indices.

L’ensemble des données utilisées pour définir I’évolution spectrale du coefficient a, dans
I'équation (5.21) est reporté sur le graphe de la figure 5.11. Ces courbes montrent qu’a la
longueur d’onde d’étalonnage, a savoir A = 532nm (cf. paragraphes 5.5.2 et 5.5.3), la valeur
de I'indice de réfraction est m=1,86-0,47i. Pour cette valeur d’indice, la fonction d’absorption
est égale & F(m) =0,17.
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Figure 5.11 — Parties réelle et imaginaire de I'indice de réfraction des suies d’éthyléne, tirées
des données produites par Habib et Vervisch [Habib 1988].

5.5.2 Etalonnage dans une flamme cible
Configuration retenue

Au sein de la communauté scientifique qui travaille sur la LII, trois types de flamme cible
sont utilisés par les différents laboratoires, sous des conditions expérimentales identiques. Ce
type de démarche permet alors une comparaison aisée des résultats en terme de reproducti-
bilité de la technique. Dans les trois cas, I’éthyléne est le combustible injecté dans le brileur.
Le brileur de McKenna [Axelsson 2000] génére une flamme de type prémélangé, ce afin
d’étudier en général de faibles concentrations de suie. Les flammes de diffusion établies par
Santoro [Quay 1994| et Giilder [Snelling 1999] sont les plus citées. Toutes deux permettent
de mesurer des concentrations importantes de suie de 'ordre du ppm.

Dans le cadre des travaux présentés ici, c’est le brileur préconisé par Giilder qui a été
retenu. Ce brileur fournit en effet une flamme trés stable et génére des résultats trés repro-
ductibles en terme de fraction volumique de suie. A 'inverse, le brileur de Santoro requiert
la mise en place d’une cheminée pour stabiliser la flamme, ce qui rend la reproductibilité
plus ardue, notamment & cause du role de la paroi de la cheminée dans les échanges radiatifs
au sein de la flamme.

Cette géométrie simple permet de connaitre a priori la fonction d’intégration d’une me-
sure intégrale par extinction d'un faisceau laser a travers la flamme. Une déconvolution
permet alors d’obtenir le champ local d’extinction |Guignard 2005]. Ce champ est trans-
crit en champ de fraction volumique de suie par U'intermédiaire de I’équation (5.21), ce afin
d’étalonner le champ de LII obtenu dans la nappe laser.

Pour la présente étude, les conditions d’établissement de la flamme sont les suivantes :

89



Chapitre 5. Mesures quantitatives

Combustible : éthyléne;

Vitesse d’injection du combustible : 3,88 cm/s;

Débit volumique de combustible : 3,25 em3 /s ;

Débit volumique de I’écoulement oxydant : 700 - 1000 cm? /s ;

Position de la mesure : &~ 40 mm (au-dessus de la base du brileur) ;
Longeur de la flamme visible : ~ 60 mm.

Figure 5.12 — Flamme cible de diffusion de type Giilder [Snelling 1999 utilisée pour 1’éta-
lonnage de la LII.

Montage expérimental

La figure 5.13 présente les dispositifs expérimentaux utilisés pour les mesures simulta-
nées de LII et d’extinction. Pour la LII, un dispositif identique & celui embarqué lors des
campagnes de vols paraboliques (cf. figure 5.2) a été mis en place. Ceci permet de générer
une nappe excitatrice équivalente en termes de géométrie et de distribution d’énergie. La
réception du signal est réalisée & paramétres constants également : la méme caméra et la
méme synchronisation de l'acquisition des images ont été utilisées (50 ns d’exposition et 85
ns de délai).

Les mesures d’extinction sont effectuées a partir du signal émis a la longueur d’onde
A=532 nm par un laser d’une puissance de 1 W. La source conique est obtenue par passage
du faisceau a l'intérieur d’un filtre spatial et d’un diaphragme. Le filtre spatial est placé au
foyer focal d’un miroir parabolique. Les rayons laser ainsi réfléchis sont paralléles entre eux,
ce qui donne au faisceau une forme cylindrique de diameétre 150 mm traversant I’ensemble
du domaine d’étude. Munie d’un filtre passe-bande de largeur & mi-hauteur 10 nm et centré
a la longueur d’onde A\=532 nm, la matrice CCD de la caméra numérique JAI CV-A33CL
peut alors mesurer 'extinction du signal a travers la flamme. Le capteur CCD permet de
coder les intensités sur 10 bits pour une fréquence d’acquisition des images allant jusqu’a
100 Hz. En outre, un obturateur mécanique, placé devant la téte du laser, permet d’obtenir
approximativement 10 images rétro-éclairées suivies de 10 images non rétro-éclairées. La
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Figure 5.13 — Schéma du dispositif expérimental d’étalonnage de la LII & partir d’'une flamme

cible.

synchronisation de 'obturateur et de la caméra est effectuée par le biais d’un générateur de
fonctions créneaux. Enfin, I'objectif de la caméra a été focalisé sur le plan d’un verre dépoli
qui permet de matérialiser I'image d’extinction du faisceau cylindrique a travers la flamme.

Méthodologie

Les figures 5.14 a/ et b/ offrent une comparaison entre, respectivement, une image ins-
tantanée d’extinction et une cartographie de l'intensité d’incandescence, pour une méme
flamme établie sur le brilleur axisymétrique. Sur I'image d’extinction, la zone assombrie du
rétro-éclairage rend compte de I'extinction du faisceau laser par les particules de suie.

L’information apportée par la technique d’extinction laser est le résultat d’une intégration
sur le chemin optique du faisceau et ne constitue donc pas une donnée & haute résolution
spatiale, contrairement & l'information apportée par le signal de LII. L’objectif étant d’éta-
lonner I’échelle d’intensités obtenues par la LII & partir du champ correspondant de fraction
volumique de suie donné par la technique d’extinction, la méthodologie suivante a été appli-
quée aux images d’extinction pour parvenir au champ de concentration en suie dans le plan
de mesure de la LII [Guignard 2005] :

1. Binning : Le binning est une technique qui permet de regrouper plusieurs pixels d'une
matrice en un seul gros pixel, ce afin d’augmenter notablement la sensibilité au dé-
triment de la résolution. Par exemple, un binning 2x2 sur la matrice du CCD utilisé
(659x493 pixels pour une résolution de 9,9 pum) permet d’obtenir une taille résultante de
pixel d’approximativement 20 pm, divisant donc la résolution par 2 mais augmentant
la sensibilité d'un facteur 4 [Shaddix 1996].

91



Chapitre 5. Mesures quantitatives

0.06

0.05 v 194641

. 18167.2

16870.3

155734

0.04 14276.5
. 12979.6
£ ‘ 11682.7
ey I 10385.8
N 0. 2088.85
7791.94

! 6495.04

5198.13

002y . | 390123
2604 32

1307.42

0.01

0005 0 0005 001
r(m)

a/ Image obtenue par extinction laser b/ Cartographie du signal de LII

Figure 5.14 — Comparaison de la cartographie servant a 1’étalonnage du signal de LI (b/)
avec la technique d’extinction laser (a/).

2. Symétrisation : Aprés avoir évalué le facteur d’extinction log <XES;) (¢f. équation
(5.20)), la symétrisation de la cartographie d’extinction par rapport a l’axe de la flamme
est un prérequis nécessaire a la déconvolution ultérieure. Cette symétrisation a été
développée en utilisant une méthode de transformée de Fourier rapide (FFT) appliquée
a chaque ligne. On filtre alors du spectre obtenu les composantes antisymétriques et ’on

procéde ensuite a une transformée de Fourier inverse pour obtenir la ligne symétrisée.

3. Déconvolution : Dans 'hypothése d’une symétrie radiale de la composition de la flamme,
I'inversion d’Abel est un outil mathématique qui permet de remonter aux grandeurs
locales a partir de leur mesure intégrale. En l'occurrence, en partant de I’extinction me-
surée sur le CCD, I'inversion d’Abel permet ici le calcul du coefficient local d’absorption
et donc de la fraction volumique de suie dans le plan de symétrie de la flamme.

Résultats

L’objectif a atteindre est un coefficient de proportionnalité permettant de relier le signal
obtenu par LII au coefficient local d’absorption et donc, par le biais de I’équation (5.20), a la
fraction volumique de suie (cf. paragraphe 5.21). Pour ce faire, on peut tracer un histogramme
en trois dimensions dans lequel on repére dans la dimension verticale le nombre de pixels,
fonction de I'intensité de la LII sur un premier axe horizontal et du coefficient d’absorption
sur un second axe horizontal. En pratique, on divise la gamme des intensités de la LII et
celle du coefficient d’absorption présentes dans I'image en des intervalles de pas réguliers. On
définit ainsi un maillage de 'espace intensité de la LII/coefficient d’absorption. On compte
alors le nombre de pixels situés dans chacune des mailles de cet espace.

Le graphique de la figure 5.15 est un exemple d’histogramme obtenu pour un débit
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oxydant de 1000 cm?/s et une injection d’éthyléne de 3,88 mm/s. L’axe vertical a ici été
projeté sur une échelle de couleurs. Bien qu’encore peu lisible, ce type de représentation
permet d’observer une tendance générale a la dépendance de l'intensité de la LII vis-a-
vis du coefficient d’absorption. Un comportement linéaire, traduit par la droite continue,
semble effectivement se dégager. Afin d’affiner cette observation, on peut encore simplifier
une telle représentation en tragant 1’évolution du maximum d’intensité de la LII & coefficient
d’absorption fixé, soit a fraction volumique de suie fixée (cf. équation (5.21)). On aboutit
alors au type de courbes de la figure 5.16. L’inverse de la pente de la régression linéaire
obtenue représente de fait le facteur d’étalonnage moyen Cly (cf. équation (5.17)).
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Figure 5.15 — Distribution des intensités de LII en fonction des coefficients d’absorption
d’aprés des mesures effectuées dans la flamme de type Giilder pour une injection d’éthyléne
de 3,88 cm/s et un écoulement oxydant de 1000 cm?/s.

Par la méme procédure, les coefficients d’étalonnage ont été calculés pour trois vitesses
d’injection différents et un débit d’oxydant fixée (cf. figure 5.16). Ainsi, le Ceyy; moyen aug-
mente avec la vitesse d’injection de I’éthyléne. La dispersion de ces coefficients d’étalonnage
prouve clairement que le coefficient d’étalonnage Cy est une fonction de la vitesse du com-
bustible.

L’explication de cette dépendance réside notamment dans le fait que cette méthode d’éta-
lonnage ne prend pas en compte l'atténuation des signaux d’incandescence par la suie elle-
méme, alors que la technique d’extinction se sert par essence de ’absorption du faisceau
pour déterminer la concentration des particules de suie. Or, pour des concentrations en suie
non-négligeables, cette atténuation est nécessairement dépendante de ces concentrations et
donc du régime utilisé. En particulier, Markstein et de Ris [Markstein 1984| montrent la pro-
portionnalité entre concentration de la suie et débit combustible au sein d’une telle flamme.
De fait, le coefficient d’étalonnage C.;,; doit effectivement augmenter et la pente des régres-
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Figure 5.16 — Détermination du coefficient d’étalonnage Clyy défini par 1’équation (5.17)
pour différentes injections d’éthyléne et un écoulement oxydant fixé a 1000 cm?/s.

sions linéaires fye (Sprr) diminuer avec la vitesse d’injection du combustible. Une approche
proposant une évaluation de I'atténuation des signaux de LII & travers la flamme est exposée
au paragraphe 5.6.1.

Cependant, les régimes d’injection combustible et d’écoulement oxydant ainsi que la
concentration en oxygéne dans I'oxydant sont ici des paramétres de I’étude. La fraction volu-
mique de la suie est alors amenée a varier de maniére importante, menant a des fluctuations
considérables de l'atténuation dans la flamme. Qui plus est, cette analyse critique ne doit
pas épargner la dépendance du signal LII vis-a-vis du dispositif expérimental par le biais de
I'agencement optique définissant des caractéristiques de Iexcitation des particules (fluence
du laser) et de la capture des signaux. Cette derniére dépendance n’est certes pas inhérente
a la technique mais constitue un obstacle supplémentaire.

Or l'intérét d’un étalonnage sur dispositif de référence tient principalement en 1'indé-
pendance du coefficient d’étalonnage vis-a-vis du régime utilisé. Ce n’est ensuite qu'une fois
connue la dépendance en 'agencement expérimental que ce coefficient peut étre appliqué
a la technique sortie de son dispositif de référence. La premiére étape n’ayant pas été va-
lidée, il est ici finalement jugé préférable de procéder a un étalonnage dans les conditions
d’expérimentations et avec la méme la flamme que celle étudiée.

5.5.3 Etalonnage in situ

La figure 5.17 montre une vue latérale de la flamme de diffusion établie sur la plaque
plane, obtenue par une caméra monochromatique intégrant I’ensemble des émissions visibles.
L’écoulement oxydant, paralléle a la plaque, se dirige de la gauche vers la droite, tandis que
I'injection d’éthyléne est orthogonale au briileur poreux situé sur la plaque. La différence
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fondamentale par rapport a la flamme cible axisymétrique est le fait que cette lamme posséde
une géométrie complexe, ou les techniques de déconvolution ou d’inversion sont difficilement
applicables. Legros [Legros 2003| démontre en effet que la courbure de la flamme ramenant
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Figure 5.17 — Image visible d’une flamme de diffusion établie sur une plaque plane obtenue
par un camera monochromatique.

cette derniére vers la plaque en aval du poreux génére des effets tridimensionnels qui rendent
plus complexe encore I'application de techniques optiques intégrales. Une premiére approche
pour sonder la zone bidimensionnelle (2D) met alors en ceuvre une technique optique intégrale
[Legros 2005|. Une technique innovante recourant a une méthode inverse compléte I'approche
pour recomposer le champ d’absorption dans la zone tridimensionnelle (3D) |Legros 2005].
Cependant, cette derniére technique reste encore un outil de laboratoire qu’il est nécessaire
d’améliorer avant d’en faire un outil d’étalonnage fiable.

C’est a I'égard de ce comportement tridimensionnel de la flamme et en adoptant une
technique plus appropriée a celui-ci, mais avec une incertitude connue, que 1'on a décidé
d’appliquer la méthode d’extinction dans la zone 3D de la flamme.

Montage expérimental

La méthodologie de la technique d’extinction est détaillée au paragraphe 5.5.2 et reste
valable pour la présente application. Le schéma de la figure 5.18 montre clairement que
dans la zone 2D de la flamme, les dispositifs installés autour de cette flamme et de la flamme
axisymétrique sont équivalents. Les donnés fournies par Legros [Legros 2003] seront d’ailleurs
utilisées pour ’évaluation du coefficient d’étalonnage C.;,; dans cette partie de la flamme.
Il faut ici rappeler que Legros propose une correction aux effets de bords afin finalement de
déterminer le champ de fraction volumique de suie dans le plan de symétrie de la flamme
[Legros 2006a|. Cependant, cette correction n’est valable que dans la seule zone 2D. Une
méthode d’étalonnage différente doit par conséquent étre appliquée dans la partie 3D. De
fait, la technique d’extinction, le long d’une direction orthogonale & la plaque cette fois-ci,
a été mise en ceuvre. Sur la figure 5.18, les deux techniques d’extinction, bien qu’utilisées
chacune a leur tour, ont été représentées de facon a bien identifier les méthodes appliqués &
chaque zone de la flamme.

Pour la nouvelle mesure d’extinction, une matrice de LED, d’une puissance de 6 W
chacune et émettant a la longueur d’onde de 532 nm, est disposée sous le briileur au niveau de
la zone 3D. Pour obtenir une cartographie du champ d’absorption dans cette zone, la plaque
du brileur a été perforée, créant une matrice de 21x18 trous transmissifs qui sont disposés
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Figure 5.18 — Dispositif expérimental d’étalonnage mise en en oeuvre lors de campagne de
vols paraboliques.

régulierement sur toute la zone située en aval du poreux. Chaque trou a un diameétre ¢ = 1
mm permettant le passage de petits faisceaux, ce sans perturber les propriétés radiatives de
la surface. La lumiére émise par la matrice de LED passe tout d’abord a travers trois verres
dépolis, garantissant une homogénéité certaine de 1’éclairement par diffusion de la lumiére,
puis a travers une plaque en pyrex qui protége la flamme d’une alimentation parasite en
oxydant provenant de dessous la plaque. Une cartographie discréte du champ d’absorption
est ainsi obtenue le long d’un maillage défini par 'emplacement des trous

Une caméra numérique est positionnée a ’aplomb de la zone a explorer afin de mesurer
chacune de ces absorptions. Cette caméra est progressive et monochromatique. L’échelle
d’intensité est codée sur 10 bits et la fréquence d’acquisition & pleine résolution fixée a 100
Hz. Avant d’impressionner la matrice CCD, chaque petit faisceau qui traverse la flamme
passe au travers d’un filtre interférentiel possédant une largeur de bande passante de 15 nm
a mi-hauteur et centré a une longueur d’onde de 532 nm. La fréquence d’allumage des LED
est calquée sur la fréquence d’acquisition de la caméra, toutes deux gérées par un générateur
de fonctions créneaux. Répétée tout au long du test, une séquence d’enregistrement des
images est constituée de dix images avec les LED allumées, suivies de dix images avec les
LED éteintes. La méme séquence est réalisée avant ’allumage pour obtenir les images de
référence nécessaires a la mesure d’extinction.

Résultats

En utilisant la relation (5.21) et les propriétés optiques de la suie, on peut déterminer
le champ de concentration des particules dans la flamme. Cependant, cette approche n’est
applicable qu’en présence de champs de concentration uniformes dans la direction de propa-
gation du signal dont on mesure ’extinction. Dans les autres cas, la mesure de I'extinction
donne seulement accés a ay et fquie intégrés sur le chemin optique parcouru.

Comme cela a été mentionné dans le paragraphe précédent, dans la région de la lamme
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localisée entre = 0 mm et x = 50 mm (zone 2D de la flamme), 'intégration a travers la
dimension transverse de la flamme (y) reste une approche viable [Legros 2006a]. Dans cette
partie, il a en effet été vérifié que a, restait quasiment constant le long de la direction y. En
conséquence, fg . a été déduit de la relation (5.21) en utilisant I'extinction transverse dans
la flamme [Legros 2006a).

Pour x > 50 mm, I'extinction est mesurée le long d'un chemin vertical. Dans ce cas,
supposer que a, est constant le long de la trajectoire du faisceau n’est pas justifié. Par
conséquent, 'information donnée par la caméra numérique correspond a l'integration de
I’extinction sur I’épaisseur optique de la couche de suie. Cette information ne donne donc
acceés qu’a l'intégrale de fu e le long du chemin traversé par la lumiére. Cependant, cette
information reste utile pour obtenir le coefficient d’étalonnage C\;y. En effet :

fsuie X Cetal SLII

donc fsuie dz Cetal / SLII dz
I
oray « fsuie

donc /a,\dz o Ceml/SLHdz (5.23)
I, Iz

L’absorption laser apporte I'information flz axdz au-dessus d’un trou donné. Le coefficient
d’étalonnage C.;,; doit donc pouvoir se déduire de 'intégrale du signal de LII flz Srrrdz sur
la verticale issue du méme trou. Une fois Cyyyy déterminé, 'ensemble de la verticale du signal
Srrr est alors étalonné.

La figure 5.19 permet la comparaison entre des profils verticaux de fy,;c obtenus par
extinction laser transverse |[Legros 2006a| et ceux de Sp;;, pour une condition de soufflage
d’oxydant de Vox = 250 mm/s et une injection combustible de Vg = 5 mm/s. Les graphiques
5.19 a/, b/ et ¢/ correspondent aux abscisses x = 25 mm, x = 35 mm, et x = 65 mm
respectivement. On observe alors un trés bon accord entre le signal Sy ; et le profil de foue
pour les positions x = 25 mm et = 35 mm. En revanche, les profils proposés par les deux
techniques divergent fortement pour x = 65 mm. A cette abscisse, la flamme présente en effet
une structure tridimensionnelle (zone 3D) qui affecte la pertinence du champ de concentration
de suie obtenu par extinction transverse. Le recours a la technique d’extinction a travers les
trous transmissifs est ainsi pleinement justifié dans la zone 3D de la flamme.

Pour une méme position y = 0 mm (plan de symétrie de la flamme), la figure 5.19
d/ compare alors I’évolution selon l'axe = des résultats obtenus par intégration suivant la
verticale de fgu . (C’est-d-dire la mesure intégrale d’extinction verticale elle-méme) et de
Srrr- Ce graphique montre un bon accord entre les deux grandeurs, justifiant la procédure
employée dans la zone 3D.

Au final, la relation (5.23) montre que le rapport entre les deux intégrales aboutit a
I'évaluation du coefficient d’étalonnage Clyy [Fuentes 2006b).

Analyse de l’erreur

A partir des mesures d’extinction, I'image de LII a été convertie en une distribution
spatiale de fgue(, 2) par le biais du coefficient d’étalonnage Cy. L'incertitude sur la me-
sure de concentration de suie ainsi obtenue dépend de l'incertitude sur cette constante de
proportionnalité. L’évaluation de cette précision est proposée ici .
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Figure 5.19 — Profils d’intensité LII en fonction des profils obtenus par extinction laser a
différentes abscisses x pour Vox = 250 mm/s and Vg = 5.0 mm/s [Fuentes 2006b].

La source d’erreur la plus évidente provient des variations de la pesanteur au cours des
paraboles, en anglais g-jitters (cf. paragraphe 2.2.2). Rouvreau [Rouvreau 2005] a développé
une méthodologie numérique afin d’évaluer 'impact de ces g-jitters sur la structure de la
flamme. L’étude démontre alors que les hautes fréquences de variations de la gravité ont
un impact négligeable sur la flamme. A l'inverse, les basses fréquences de forte amplitude
peuvent affecter de facon importante la structure de la flamme. Pour autant, les effets réels
de ces g-jitters sont trés difficiles & quantifier expérimentalement. Pour éviter d’intégrer
aux mesures 'effet des perturbations de gravité, chaque séquence d’images est choisie au
sein d'une période de moindres variations de la gravité. L’identification de cette période
est permise par la synchronisation de 'acquisition des images aux données fournies par un
accéléromeétre. Enfin, les résultats obtenus a partir de I'imagerie correspondent dans tous les
cas a des valeurs moyennées sur la période d’acquisition, ce qui tend & filtrer d’autant mieux
Veffet des g-jitters. Enfin, on supposera ici négligeable I'incertitude sur I’étalonnage liée aux
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g-jitters.

L’incertitude sur Cey découle de la relation (5.21). En effet, 'incertitude relative sur la
fraction volumique de suie fy,;. intégrée sur le chemin optique a été évaluée par la propagation
des incertitudes relatives dans I’équation suivante :

5fsuie % 5E(’I’7’L)\) 5_)\

fsuie B ax E(m)\) A

En accord avec la loi de Bouger, l'incertitude relative sur a, est donnée par :

@ _ 1 dix(0) = din(s)
ay  In(ix(0)/ix(s)) (iA(O) * ix(s) ) (5.25)

Les valeurs ont varié dans des gammes de +2 % pour U'intensité de référence (en I'absence
de flamme) i,(0) et de £5 % pour l'intensité¢ du signal partiellement éteint (en présence de
flamme) i, (s). Les incertitudes relatives sur ay ont été calculées pour un rapport iy(0)/i(s)
compris entre 0,5 & 0,7, résultant en une variation de day/ay de 10 a 20 %. L’incertitude de
E(m,) dépend de la précision des données de Habib et Vervisch [Habib 1988]. La contribution
de cette derniére a l'incertitude relative totale a été évaluée, a 532 nm, par la relation
suivante :

(5.24)

ot = |2 5 [ 220 20

5n+'

Pour la diode laser utilisée la longueur d’onde correspondant au maximum d’intensité est
assez stable, et toute variation de sa valeur est considérée comme négligeable, dans le cas de
Iextinction transverse. Au contraire, pour les LED, la stabilité de la longueur d’onde centrale
dépend de la stabilité de la température de jonction, T;. Selon les spécifications du fabricant,
il existe une variation de 0,04 nm/°C de Ty dans les conditions normales d’utilisation. Ainsi,
une variation de +5°C induit seulement une variation de 0,2 nm de la longueur d’onde
centrale.

Seule la composante statistique de erreur a été considérée jusqu’a présent (cf. équation
(5.24). Cependant, le type de source utilisé pendant les expériences induit aussi une compo-
sante systématique de l'erreur due principalement & la nature non-monochromatique de la
lumiére émise. Pour la diode laser, le probléme n’existe pas, mais ce n’est pas vrai pour les
LED dont le spectre a une largeur a mi-hauteur de 70 nm. Pour limiter I'erreur, un filtre
spectral a été installé devant I’objectif de la caméra (cf. figure 5.18). Un bon compromis entre
le bande passante et la transmittivité du filtre a été trouvé avec un filtre interférentiel d’une
largeur & mi-hauteur de 10 nm. Malgré cela, il est important d’évaluer cette contribution due
a I'usage d’une source non-monochromatique.

L’intensité I.qp qui arrive sur la caméra (CCD) est donnée par :

Iecp = /+Ooi0()\) exp(— Ky, L) 7(A) R(A) dA (5.27)

ou K, est le coefficient d’extinction moyen a travers la distance parcourue par la lumiére
(K = [, Kq(s,\)ds/L). 7(\)) représente la transmittivité du filtre et de I'optique de la
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caméra et R(A) est efficience quantique du capteur CCD. Si on développe K, () autour
d’une valeur )y, on peut écrire :

leen = ewl-Kn(M0) ] RO
A— N

0

X exp [—Km(ko) L } d\ (5.28)
Si la transmittivitée 7(\) est suffisamment étroite, il y a une valeur différente de zéro seulement
dans un petit intervalle [Ag — 0, \g+0A], et on a exp[—K,,(Ao) L (14+0A/No)] < I, /1L, <
expl—Km(o) L (1 = 64/ o))

Ier et Iof  correspondent au signal requ par le photodétecteur respectivement quand
il y a une flamme dans la trajectoire de la source et quand il n’y en a pas. Ces inégali-
tés permettent d’estimer les erreurs faites par I’emploi d’une source non-monochromatique.
L’incertitude relative du rapport d’intensité est donnée par :

o . on 1 —OA/A on 1IN
5(10013/]0213) _ []CCD] /o - {ICCD} o (5 29)
lez, IER,, et 1&gy

et la composante systématique de I'incertitude relative sur ay est ainsi obtenue en utilisant
I’équation 5.25.

Les valeurs de chaque composante de I'incertitude sont présentées dans le tableau 5.5.3.
Le facteur d’étalonnage C'; entre la zone 2D et 3D a été calculé par ajustement linéaire sur
une droite (fsuie v8 Iuy OF [ fouie vS [ Iiy). Finalement, un Ctyy de 0,002 £0, 0005 107%/a.u.
a été obtenu.

Grandeur Incertitude Incertitude
(%) étendue

) 5

k 17

E(i) - 24 (%)

10 2

i 5

io/i 7

ay ' - 10-20 (%)

ay i <2

Ty 20

ALED 0.04

ALaser -

6 fsuie/ fsuie 34-44 (%)

tcomposante statistique.
fcomposante systématique (¢f equation 5.29).

Tableau 5.1 — Composantes de l'incertitude sur chaque paramétre qui contribuent a l'incer-
titude étendue sur la fraction volumique de suie fgy;e.
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5.6 Corrections du signal de LII

5.6.1 Atténuation de ’incandescence

Le signal de LII effectivement généré dans le plan médian de la flamme a été atténué
par le milieu intermédiaire et principalement par la suie qui s’y trouve. Le signal a ensuite
traversé 'optique montée sur la caméra, avant d’impacter finalement l'intensificateur (cf.
figure 5.2) qui en transcrit I'intensité. L’atténuationn globale pondére alors le signal effectif

0 3 A A ICCD .
SY,; pour donner le signal atténué S}

—/ k)\ ds
f X Ttiltre X SEII X e 0 (530)

SICCD

LII = T

objecti

Si l'on considére que la transmittivité du filtre 7,,. et celle de I'objectif 7. restent
invariables lors des expérimentations, elles n’affecteront I’évaluation de f,,;. qu’en incorpo-
rant le coefficient d’étalonnage Cerar. Thre €6 Tonjeene Seront donc omises par la suite. Seule
I’atténuation dans la flamme fos ky ds doit ainsi étre quantifiée.

Une premiére approche pour déterminer cette atténuation consiste a considérer le coeffi-
cient d’extinction homogéne dans la flamme pour une longueur d’onde de 400 nm. La forme
simplifiée de I'atténuation devient e~"e=t% ot L représente la demi-largeur de la flamme tra-
versée par le signal (=~ 2,5 cm). La proportion absorbée s,zs de SP;, est alors donnée par la

LII
relation suivante :
SICCD

Saps = 1= 20— = 1- e~k L (5.31)
LII

En assimilant de nouveau 'extinction a ’absorption, on peut modéliser cette proportion
en fonction de la fraction volumique de suie (c¢f. équation (5.21)). La valeur de E(m,) retenue
ici est également issue des données de Habib et Vervisch [Habib 1988|, pour une longueur
d’onde de A = 400 nm cette fois (cf. figure 5.11).

Le graphe de la figure 5.20 illustre la sensibilité de s,zs & la longueur d’onde de dé-
tection. Ce graphe montre 1’évolution de cette proportion en fonction de fy,;. pour deux
longueurs d’onde différentes. On constate clairement qu’a fraction volumique de suie don-
née, 'absorption augmente lorsque A diminue. L’extinction du signal peut méme étre totale
lorsque fgue dépasse 20 ppm pour A = 400 nm. Pour autant, dans la gamme de fractions
volumiques de suie mesurées au cours des présents travaux (cf. paragraphe 7.3), glisser vers
de plus grandes longueurs d’onde de détection n’apporterait pas une diminution suffisante
d’absorption du signal pour contrebalancer les arguments qui ont abouti a la sélection de
la longueur d’onde de 400 nm. Si la sensibilité du rapport signal/bruit a la longueur d’onde
de détection peut, elle aussi, étre quantifiée (cf. paragraphe 5.4.3) et donc éventuellement
compenser celle de 'absorption, la détection de la fluorescence des PAH, plus évidente aux
faibles longueurs d’onde visibles (cf. paragraphe 6.1), n’a pas a ce jour offert de modéle
permettant des mesures quantitatives. Le choix de la longueur d’onde de détection reste par
conséquent subjectif.

Un facteur de correction devient alors en revanche nécessaire. Ce facteur a été déterminé
a partir des mesures obtenues par extinction transverse et a été appliqué a chacune des
intensités de LII.
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Figure 5.20 — Absorption du signal effectif S7,; en fonction de la fraction volumique de suie
contenue dans la flamme.

Evolution de I’absorption avec les conditions de flamme

La procédure décrite dans le paragraphe précédent peut étre réitérée pour chaque régime
(Vg, Vox). On peut ainsi définir un facteur de correction associé a chaque régime de sorte a
rendre C, indépendant des conditions de débit.

Le graphe de la figure 5.21 a/ propose l'évolution de 'extinction et de l’absorption de
S?,, en fonction de la vitesse d’injection d’éthyléne, a vitesse découlement oxydant fixée.
Comme prévu, 'absorption augmente avec Vg du fait de 'augmentation de la production
de suie dans la flamme. Pour chaque vitesse de I’écoulement oxydant, une régression linéaire
apparait justifiée : 'équation de la droite représente alors la loi de variation du facteur de
correction & appliquer dans I'équation (5.31) lorsque Vg varie. De la méme maniére, on peut
évaluer ce facteur lorsque Vox varie. Le graphe de la figure 5.21 b/ propose, cette fois,
I’évolution de 'extinction et de ’absorption de S}, en fonction de la vitesse de lécoulement
oxydant, a vitesse d’injection d’éthyléne fixée, pour Vox variant entre Vox =100 mm/s et
Vox = 300 mm/s. On observe une tendance moins intuitive mais similaire & la précédente :
I’absorption augmente également avec la vitesse de I’écoulement oxydant, mais la pente dans
ce cas est plus faible. Cette observation reste en accord avec I’évolution de la concentration
en suie dans la flamme avec Vox évaluée par Legros [Legros 2003|. La loi d’évolution avec
Vox du facteur de correction a été approchée par une fonction affine, écartant le point de
fsuie nul (Vox = 50 mm/s) qui correspond & une condition d’extinction de la flamme.

5.6.2 Distribution de I’énergie laser dans la nappe excitatrice

Lorsque le faisceau laser a 266 nm passe a travers le jeu de lentilles, il est transformé en
une nappe (cf. figure 5.2) redirigée vers la plaque du brileur. Ainsi, le réglage effectué sur
I’ensemble des trois lentilles a pour objectif 'optimisation de la nappe générée selon deux
caractéristiques. L’épaisseur produite doit en effet étre la plus petite possible de maniére a
maximiser la résolution spatiale mais également la plus homogéne possible le long du volume
d’étude afin d’homogénéiser au mieux 1’énergie volumique d’excitation.
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Figure 5.21 — Evolution de ’absorption et de l'extinction du signal LII a travers la flamme
pour 400 nm.

Cependant, par nature, la distribution de 1’énergie au sein d’une section de la nappe
excitatrice n’est pas homogeéne et doit étre connue pour pouvoir corriger a posteriori les
intensités du signal d’incandescence en fonction de I’énergie volumique d’excitation qui leur
a donné naissance.

Fluorescence Induite par Plan Laser (PLIF) de ’acétone

La fluorescence induite par plan laser (cf. paragraphe 6.1) de l'acétone a été trés large-
ment étudiée et tend a devenir aujourd’hui une technique a la fois robuste et précise. De
fagon générale, le but principal de cette technique est 1’étude des couches de mélange par
un traceur fluorescent. Dans des écoulements non réactifs, Lozano et al. [Lozano 1992| ont
montré que la PLIF sur CH3COCHj3 peut conduire a des mesures quantitatives de grandeurs
scalaires comme certaines fractions massiques. Dans le cas de mélanges réactifs, ces mesures
de concentration de grandeurs scalaires peuvent étre réalisées moyennant quelques précau-
tions afin de prendre en compte la dépendance du signal de fluorescence avec la température,
avec la pression, avec la longueur d’onde et avec la composition du milieu. De plus, sous I'ef-
fet de la chaleur, la molécule CH3COCH;3 peut étre pyrolysée et il est fréquemment admis
que ce traceur ne se trouve plus dans les écoulements a température supérieure a 1000 K.

L’utilisation de la PLIF de la molécule d’acétone comme traceur de la distribution d’éner-
gie dans la nappe est alors possible car I'acétone posséde une large bande d’absorption dans
I'ultra-violet (250 nm—350 nm). Ainsi la nappe de longueur d’onde 266 nm peut-elle servir
aussi d’excitation de la fluorescence de cette molécule.

Le montage expérimental nécessaire a cette mise en ceuvre reste exactement le méme que
celui utilisé pour la LII, sans aucune modification géométrique. L’excitation et la capture
des signaux s’effectuent a la méme longueur d’onde que pour la LII (266 nm et 400 nm
respectivement). Le début d’ouverture de la caméra ICCD a évidemment été synchronisé
avec 'impulsion du laser du fait de la courte durée de vie du phénoméne de fluorescence. Un
ajustement du gain de la caméra et du temps d’exposition du CCD est nécessaire pour éviter
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la saturation en intensité de I'image. Avant chaque série de mesures, un brouillard d’acétone
est introduit dans la chambre de combustion et dilué de facon homogéne par une ventilation
entretenue. Une séquence de 100 images de fluorescence est alors enregistrée pour ensuite
évaluer une moyenne représentative de l'intensité de fluorescence de I'acétone.

Correction de la distribution d’énergie

Un exemple de résultat obtenu est exposé en figure 5.22. La représentation bidimension-
nelle (z, z) associée de la distribution de I’énergie dans la nappe excitatrice est représentée
sur la figure 5.22 a/ en fonction de la hauteur z et d’abscisse le long de la plaque normalisée
par la taille du poreux Lp =50 mm. L’échelle des intensités a également été normalisée par
le maximum d’intensité trouvé dans chaque image.

Les coupes & z fixée donnent des profils d’intensité tout a fait similaires, ce qui tend
a prouver que malgré la divergence de la nappe au cours de sa propagation vers les z dé-
croissants, 1’épaisseur de cette nappe et son extension selon z restent constantes dans le
domaine d’étude (0 < z < 20 mm). L’hypothése d'une fluence indépendante de la hauteur

-en absence de suie- est donc validée.
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Figure 5.22 — Distribution de 1’énergie contenue dans la nappe excitatrice, normalisée par le
maximum des intensités mesurées dans l'image.

Par ailleurs, cette image illustre bien le positionnement minutieux de la nappe par rapport
au domaine d’étude. En effet, la flamme se forme entre x/Lp > 0 et x/Lp < 2, ou se situe
également le maximum d’énergie volumique d’excitation.

En revanche, la variation d’énergie le long de la flamme est notable, passant de 0,65 au
bord d’attaque du poreux a 1 juste au bord de fuite du poreux pour enfin revenir a une
valeur autour de 0,65 a 'emplacement approximatif de la queue de flamme. Une correction
de cette variation d’énergie volumique d’excitation a alors été effectuée a partir d’un profil
moyen représentatif de la variation de I’énergie dans une section a z fixée de la nappe. Sur
le graphe de la figure 5.22 b/, on peut ainsi observer I’évolution de ce profil en fonction de
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la coordonnée x/Lp. Chaque ligne d’une image de LII a alors été corrigée par pondération
avec 'inverse du profil moyen normalisé.
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Mesures qualitatives
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6.1 Fluorescence Induite par Plan Laser (PLIF)

La Fluorescence Induite par Laser (LIF) est une technique optique non intrusive permet-
tant de déterminer certaines propriétés scalaires (concentration, température et pression)
d’un fluide, réactif ou non. Lorsque la mesure est effectuée dans un plan, on parlera de PLIF
(Planar Laser Induced Fluorescence).

La figure 6.1 schématise le phénomeéne de la LIF. Lorsqu’une molécule est excitée par une
source laser, elle atteint un niveau d’énergie supérieur et instable. Elle revient alors a un état
stable par émission spontanée de lumiére : c’est la fluorescence induite par laser. Lorsque
I’écoulement étudié ne contient pas de 'espéce fluorescente, une espéce extérieure, appelée
dopant (par exemple, de l'acétone pour visualiser la nappe laser au paragraphe 5.6.2), y est
injectée a travers un dispositif d’ensemencement. Le signal de fluorescence ainsi émis est no-
tamment proportionnel & la concentration en 'espéce fluorescente. Du fait de cette capacité a
la mesure de concentration, la LIF est trés largement répandue dans des configurations expé-
rimentales non réactives, visant par exemple a la caractérisation du mélange, de la dispersion
de polluants ou de la topologie d’écoulements complexes [Thurber 1998, Kelman 2004], ou ré-
actives, tendant en particulier a la mesure de concentrations en espéces chimiques, tels les Hy-
drocarbures Aromatiques Polycycliques dans les flammes [Vander Wal 1997a, Ossler 2001b.
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Figure 6.1 — Interaction laser-molécule, induisant notamment la fluorescence.

6.1.1 Les Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques (HAP)

Les Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques sont formés dans la plupart des systémes
de combustion en milieu riche et dans les flammes de diffusion. Cette famille de molécules, &
fort potentiel chimique du fait de la disponibilité de leurs électrons des couches extérieures,
joue un role important dans le processus de la formation des suies [Kennedy 1997|. Bien que
ce processus reste a 'heure actuelle un domaine de recherche a part entiére, tant d’un point
de vue physique que chimique, il est maintenant établi que la suie est composée d’un noyau
dense de carbone d’arrangement de type graphitique et d’une périphérie de HAP (cf. figures
6.2).
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Figure 6.2 — Représentation du processus de formation de la suie.

Les espéces comportant un cycle aromatique comme le benzéne, le radical phényle, le ra-
dical cyclopentadiényle CsHs ([Marinov 1996],|Castaldi 1996|) participent de fagon prépon-
dérante a la formation des composés lourds lors de la combustion des mélanges riches d’hy-
drocarbures. Suite aux nombreux travaux parus sur le processus de formation des composés
aromatiques polycycliques, deux voies réactionnelles se dégagent. La premiére fait intervenir
les radicaux CsHs qui permettent, aprés réarrangement, ’addition d’un nouveau cycle aroma-
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tique sur le composé initial. La seconde voie de formation des HAP s’effectue par abstraction
de I’hydrogéne et addition de 'acétyléne sur un cycle aromatique, mécanisme couramment
nommé HACA (en anglais Hydrogen Abstraction Carbon Addition) [Frenklach 1990]. No-
tons que l'addition de deux cycles aromatiques permet également la formation de composés
polyaromatiques.

La figure 6.2 b/ présente la formation de la suie dans un milieu homogéne (flamme
prémélangée) a partir des hydrocarbures légers, jusqu’a la formation des HAP, puis de la suie.
A partir des espéces lourdes, le processus de formation des HAP s’effectue principalement par
le mécanisme HACA. Une fois le premier cycle aromatique produit, les réactions de croissance
des HAP sont réalisées en phase gazeuse par les processus d’addition des cycles aromatiques,
de mécanisme HACA et de réactions avec les radicaux cyclopentadiényles. Cette croissance
des HAP permet d’atteindre des composés trés lourds qui réagissent entre eux et forment de
petites particules (a 1’état solide), par nucléation. Cette étape de transition entre la phase
gazeuse et la phase solide est le processus le moins connu dans 1'histoire de la formation de
la suie. Frenklach et Wang [Frenklach 1990] ont décrit un modéle de nucléation : le composé
HAP ayant atteint une certaine taille, celui-ci commence a se fixer a un autre HAP par
collision, pour former un HAP-dimére. Ce HAP-dimére se fixe & un HAP-molécule pour
former un HAP-trimére puis HAP-tétrameére, et ainsi de suite. Par ce processus chimique,
les HAP-groupés évoluent en augmentant leur volume, atteignant la phase solide. Cette étape
de nucléation est donc représentée par une croissance des HAP gazeux et, simultanément,
par une accumulation de ces composés jusqu’a atteindre 1’état solide.

Ces particules solides se condensent ensuite entre elles, par réaction de coagulation, per-
mettant ainsi d’augmenter le diamétre de la particule produite. Notons que la symétrie sphé-
rique est conservée au cours de cette étape. Ce phénomeéne de coagulation est régi par la taille
des particules et la pression. Le processus suit un régime qualifié de moléculaire aux basses
pressions et de continu & partir des pressions moyennes [Frenklach 1990, Frenklach 1994].
Parallelement, les réactions de croissance de surface absorbent les gaz sur la particule de
suie (notamment par le mécanisme HACA). Le diameétre de celle-ci, et donc sa fraction vo-
lumique, augmentent. Par coagulation et croissance de surface, la particule peut atteindre
un diametre de 70 a 120 nm. La contribution relative de chacun de ces deux processus varie
en fonction des conditions expérimentales [Frenklach 1994).

Une derniére étape permet enfin une croissance rapide de la suie par agglomération entre
particules et par condensation des HAP, augmentant la dimension caractéristique de la struc-
ture résultante (similaire & un chapelet de perles) qui passe de quelques nanométres a quelques
millimétres. Cette structure, souvent appelée agglomérat, contient alors 10® & 10° atomes de
carbone [Frenklach 1994]. Notons qu’au sein d’'un méme agglomérat, la distribution de taille
des particules posséde généralement un caractére polydisperse.

Rappelons enfin que le processus global de formation des suies ne se réalise qu’en milieu
riche en combustible et a haute température (7" > 1400 K). De plus, a chaque étape de
croissance des molécules, des réactions d’oxydation peuvent intervenir en présence des réactifs
OH" et Oy (cf. paragraphe 6.2.3).
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6.1.2 Excitation et détection des HAP

Les HAP formés dans les flammes sont généralement caractérisés ex situ par spectro-
métrie de masse et chromatographie. Des analyses in situ peuvent également étre effec-
tuées par LIF avec des longueurs d’onde d’excitation situées dans 1'ultraviolet ou le visible
[Beretta 1985]. Le signal de fluorescence émis dépend de la nature des HAP. Un décalage
du signal vers le rouge est généralement observé pour les HAP de plus grande dimension
[Coe 1981]. Cette propriété peut alors étre utilisée comme moyen de sélection des différents
types de HAP. La sensibilité de la durée de vie de I'état excité a la taille des HAP est parfois
employée en complément de la discrimination spectrale pour mettre en évidence les différents
HAP en présence.

Le graphique de la figure 6.3 rend compte de la corrélation entre la masse molaire des HAP
et leur bande d’absorption [Leipertz 2002|. Les HAP présentent des spectres d’absorption a
large bande dont le maximum s’étend de l'ultraviolet (UV) jusqu’au visible. L’excitation
dans la région UV est alors souvent utilisée en vue d’obtenir un signal de PLIF des HAP
[Cignoli 1992, B6hm 2001].
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Figure 6.3 — Bande spectrale d’absorption des HAP selon leur masse molaire |Leipertz 2002].

Soucieux de comprendre, ne serait-ce que qualitativement, l'influence des parameétres du
régime sur l'histoire de la formation des suies dans la flamme établie en couche-limite, les
présents travaux se sont inspirés de la technique de détection des HAP proposée par 1’équipe
de Vander Wal. Une partie des études de cette équipe menées autour de la LII a en effet
été dédiée a l'analyse simultanée des champs de HAP et de suie. L’équipe de Vander Wal
a alors mis en ceuvre de fagon couplée LII et PLIF, aussi bien dans des flammes de dif-
fusion axisymétriques en régime laminaire [Vander Wal 1996a, Vander Wal 1997b| que sur
des flammes prémélangées turbulentes [Vander Wal 1997a|. Dans ’ensemble de ces configu-
rations, le principe expérimental est similaire.

Le méme dispositif sert a I’excitation et de la suie et des HAP au sein d’une nappe laser
a 266 nm (cf. figure 5.2). La stratégie de détection adoptée est fonction de la méthodolo-
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gie présentée dans le paragraphe 5.4.3. Le dispositif de détection reste inchangé de sorte a
maintenir un maximum de paramétres constants et de limiter ainsi les incertitudes liées au
recoupement spatial des informations fournies par 'une et 'autre des techniques. En parti-
culier, ’ensemble des signaux est collecté a la méme longueur d’onde de 400 nm. Seul le délai
entre impulsion du laser et début d’exposition du CCD est modifié. De fait, le créneau d’ex-
position a été centré sur I'impulsion laser lorsqu’il s’agit d’écarter I'incandescence provenant
de la suie au profit de la fluorescence des HAP [Cignoli 1994].

6.2 Chimiluminescence des radicaux

6.2.1 Le phénoméne de chimiluminescence

L’émission spontanée d’une flamme résulte d’une superposition de rayonnements non-
cohérents, auxquels contribuent de facon prépondérante I’ensemble des radicaux et les suies
présents dans la flamme [Gaydon 1957|. La structure de la flamme peut alors étre caractérisée
par étude du rayonnement global, en particulier sur le spectre visible, ou par spectroscopie
d’émission spontanée.

Du fait de la disponiblité d’une large gamme de photodétecteurs dans le domaine visible,
une étude du spectre visible est souvent I'étape préalable & une analyse plus poussée. Les
caractéristiques géométriques de la flamme visible sont alors issues non seulement du rayon-
nement émis par la zone de réaction chimique mais également du "fond" radiatif di aux
suies. Répondant a la loi d’émission du corps noir, le spectre d’émission des suies s’exprime
en effet comme un continuum. Par un filtrage spectral des émissions, il est ensuite possible
d’isoler I’émission spontanée des seuls radicaux produits trés localement dans la zone de
combustion. Ainsi la structure de la flamme peut-elle étre détaillée.

Pour visualiser ces zones réactives, il est effectivement préférable de ne détecter que les
émissions de photons issus de la désexcitation de radicaux libres, tels que CH* ou OH*
[Mokkadem 1994], dans la mesure ou ces espéces ont une durée de vie extrémement courte
et sont produites au coeur de la combustion. De fait, elles sont les fidéles traceurs des zones
de combustion. Ce processus d’émission lumineuse due & la relaxation radiative spontanée
d’espéces chimiquement créées sur des états excités est appelé chimiluminescence.

Les études spectroscopiques ont permis de répertorier les différents spectres des bandes
émis par les radicaux présents dans la plupart des flammes et ont montré que les principales
bandes y sont émises par les radicaux CH*, C§ et OH*. Nombre de ces études ont été réalisées
dans les années 1970 pour déterminer les chemins réactionnels passant par la formation et la
destruction de ces espéces émissives |Gaydon 1957]. Les chemins les plus fréquemment men-
tionnés menant a la formation des radicaux OH* et CH* dans les flammes d’hydrocarbures
sont respectivement les suivants [Walsh 1998] :

CH + 0y — CO + OH"
CyH + O — CH* + CO (6.1)

Les spectres émis par ces deux radicaux lors du processus de chimiluminescence sont de
type spectre de bandes. Ils sont en effet composés de raies se groupant par paquets et formant
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une bande. En général, la téte de bande est nette alors que la queue de bande est floue ou
estompée du fait de 'amortissement collisionnel (cf. figures 6.1). De fait, le filtrage spectral
de I’émission d’un tel radical est souvent centré sur la téte de bande.

Le radical C§ se préte, lui, plus difficilement aux mesures par chimiluminescence car la téte
de bande dans le domaine visible s’exprime a 514 nm (cf. figure5.7). Au sein des flammes
"suiteuses", cette bande est alors fréquemment noyée dans 1’émission jaune résultant du
continuum des suies.

6.2.2 Spectre de bande des radicaux CH* et OH*

Les bandes d’émissions du radical CH* s’observent dans toutes les flammes de composés
organiques. La bande la plus intense se situe a 431 nm. Cette derniére bande est retenue
pour cette étude car elle se trouve dans un domaine spectral ou la détection par un capteur
CCD classique est optimale. La figure 6.1 a/ présente le spectre d’émission du radical CH*
relatif & sa transition A2A — X2J] (v/ = 0,” = 0) au sein d’une flamme de prémélange
propane-air.
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Figure 6.4 — Spectres d’émission des radicaux CH* et OH* centrés sur le domaine d’intérét
des présents travaux.

Le spectre d’émission du radical OH* apparait dans toutes les flammes dés qu’il y a
présence simultanée d’atomes d’hydrogéne et d’oxygéne. Une synthese des données relatives
a ces bandes a été publiée par Dieke et al. [Dieke 1962|. La figure 6.1 b/ présente le spectre
d’émission du radical OH* relatif a la transition A>3 " — X2 (+/ = 0,2 = 0) pour une
flamme de prémélange propane-air. C’est la bande située a 310 nm qui a retenu 'attention
des présents travaux dans la mesure ou l'intensificateur de la caméra PRINCETON, couplé a
un objectif UV, produit des niveaux de détection appréciables de cette bande.

6.2.3 Traceurs de la zone de réaction

La chimiluminescence des radicaux CH* et OH* a été étudiée lors de nombreuses expé-
rimentations mettant en jeu des flammes de diffusion [Walsh 1998, Norton 1991] ou de pré-
mélange [Docquier 2000]. Si 'on examine plus précisément les résultats relatifs aux flammes
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de diffusion, il ressort que les radicaux OH* sont produits sur une zone d’extension spatiale
plus large que celle des radicaux CH*. Les radicaux OH* peuvent également se répandre par
diffusion et persister au-dela du front de flamme, dans le domaine des gaz bralés. Il faut
encore remarquer que le champ de concentration des radicaux OH* recouvre le domaine de
température maximale dans la flamme alors que celui des radicaux CH* est légérement décalé
du coté du combustible.

Certains auteurs ont alors relié directement les mesures de la chimiluminescence des ra-
dicaux CH* & la puissance volumique dégagée par la combustion au sein de flammes de prémé-
lange [Higgins 2001, Berg 2000, Blevins 1999|. En particulier, McManus et al. [McManus 1995|

. . ° . , , , . , . . ~ .
ont supposé que la puissance volumique w libérée par la réaction était proportionnelle a I'in-
tensité 7 émise par chimiluminescence des radicaux CH*.

w= i (6.2)

Il s’agit par la suite de définir 3 pour obtenir I’étalonnage de cette quantification.

Une certaine prudence est cependant de mise quant a l'extrapolation de cette méthode
aux flammes de diffusion. Néanmoins, certains résultats laissent & penser que cette extra-
polation est justifiée. En particulier, Berg [Berg 2000] et Higgins [Higgins 2001]| remarquent
que la chimiluminescence augmente lorsque ’on approche les conditions expérimentales du
coefficient d’équivalence stcechiométrique. Cette tendance est d’autant plus notable que la
pression ambiante converge vers la pression atmosphérique. Ces éléments contribuent alors
a la relative confiance en 'application de la technique a la flamme de diffusion établie en
micropesanteur. En effet, le rapport du signal au bruit doit étre élevé. Qui plus est, la pres-
sion étant ici atmosphérique, la zone réactive, propre a une flamme de diffusion, est étroite
et caractérisée par un coefficient d 'équivalence proche de la stoechiométrie.

Enfin, les études sus-citées se placaient dans le cas idéal d’un combustible produisant peu
de suies. Malgré cela, Blevins et al. [Blevins 1999] jugent nécessaire d’appliquer au signal une
correction afin de soustraire a l'intensité de la chimiluminescence une partie de 1’émission
considérée comme provenant de 'oxydation des suies. Toutefois, les suies sont ici 'objet
principal de I’étude. De fait, aucune correction a I’encontre de leur oxydation n’a été effectuée.
En tout état de cause, la superposition des profils de concentration en suie, déterminés par
la LII, aux profils de chimiluminescence permet de commenter cette hypothése.

Les radicaux OH* participent, quant a eux, activement aux processus de production (au
sens algébrique) des suies. Il est en effet reconnu que le dioxygéne O, et les radicaux OH* sont
enclins a réagir avec les particules des suies lorsque les conditions d’oxydation sont réunies,
modifiant ainsi la fraction volumique des suies [Kennedy 1997].

Pour cet ensemble de raisons, I’émission spontanée des radicaux CH* et OH* a été sélec-
tionnée dans 'optique de comprendre qualitativement la corrélation entre composition de la
zone réactive et structure de la zone de présence des suies.

6.2.4 Meéthode de visualisation

La visualisation directe, applicable uniquement au cas des écoulements réactifs, est un
des diagnostics qualitatifs les plus simples & mettre en ceuvre. Le seul matériel indispensable
consiste alors en une caméra muni d’un objectif et d’un filtre adaptés au traceur. Ce matériel
permet de capturer ’émission spontanée provenant de la flamme observée.

113



Chapitre 6. Mesures qualitatives

Pour la visualisation de la chimiluminescence, un dispositif identique a celui décrit dans
le paragraphe 5.4.1 a été mis en place. L'objectif étant d’étudier 'interaction entre zone
réactionnelle et champ de concentration de la suie, chaque expérimentation passe par une
synchronisation entre la caméra mesurant la chimiluminescence et la caméra dédiée a la LII,
de fagon a obtenir des cartographies quasi-simultanées, décalées tout au plus de quelques
nanosecondes. Ces quelques nanosecondes ont été jugées préférables pour s’affranchir de
facon certaine de tout phénoméne parasite de fluorescence qui pourrait apparaitre dans la
bande passante des filtres isolant la chimiluminescence.

Le tableau suivant recense les éléments utilisés lors de ce genre d’expérimentations :

CH* OH*

Caméra : Type ICCD ICCD
Modeéle PRINCETON PIMAX | PRINCETON PIMAX
Dynamique 16 bit 16 bit
Durée d’ouverture ~ 500 ps ~ 500 ps
Fréquence ~ 2 Hz ~ 2 Hz

Objectif :  Type Goyo CERCO
Ouverture/Focale £/0.95 25 mm f/1.8 45 mm
Spectre Visible 200-900 nm

Filtre : Type Interférentiel Interférentiel
Longueur d’onde 430 nm 310 nm
FWHMT 8 nm 12 nm
Pic de transmission 50 % 17%

tLargeur a mi hauteur

Tableau 6.1 — Caractéristiques du matériel utilisé pour la chimiluminescence des radicaux

CH* et OH".
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Présentation des résultats expérimentaux
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Le chapitre précédent met en évidence la capacité des diagnostics laser a, d’une part,
déterminer la production de suie dans la flamme par I'intermédiaire de la LII, et d’autre part
a identifier la zone de formation des suies par le biais de la PLIF en excitant les HAP. Par
ailleurs, le potentiel de la chimiluminescence a identifier I’évolution de la zone réactionnelle
a é¢té démontreé.

Dans un souci de modélisation ultérieure du pouvoir "suiteux" de la lamme d’éthyléne,
il apparait fondamental de comprendre la globalité de la structure de la lamme. C’est tout
particulierement en queue de flamme, la ol se consument les suies, que subsiste la zone
d’ombre laissée par I'analyse numérique de la structure de la lamme. Il s’agit alors de quan-
tifier I'influence des paramétres du probléme, que sont la vitesse de soufflage oxydant Vox,
la vitesse d’injection combustible Vi et la teneur en oxygeéne Xo,, sur les traceurs de la zone
de réaction, depuis ses prémices jusqu’a son extinction. Pour lever les verrous restants, cette
analyse doit en particulier cibler la production -au sens algébrique- de suie tout au long de
la flamme.

Pour ce faire, la démarche qu’adopte ce chapitre se veut classique : une approche quali-
tative de 'influence des paramétres sur les profils des principaux traceurs de la structure de
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flamme ouvre la voie & une analyse quantitative devant aboutir & une compréhension fine de
la physique gouvernant la structure globale de la flamme.

7.1 Meéthodologie de ’analyse d’images

7.1.1 Le traitement des images

Dans le chapitre précédent, on a souligné que la plupart des images ont été obtenues a
I’aide de caméras intensifiées [CCD. Ces caméras sont capables de numériser une image sur
une échelle d’intensité codée a une précision maximale de 16 bits. La gamme d’intensité sur
chaque pixel s’étend ainsi en pratique de 0 & 65535 niveaux.

Pour transcrire chaque image en une matrice d’intensité, un logiciel programmé sous
MATLAB a été développé. Ce logiciel est capable de lire le fichier image fourni par le pro-
gramme qui gére la caméra et d’allouer & chaque image une matrice. Chaque élément de
la matrice représente alors un pixel de la caméra et prend pour valeur le niveau d’intensité
correspondant.

La procédure suivante a été appliquée a chaque test pour obtenir une image (matrice)
représentative de chaque régime stationnaire analysé dans cette étude :

1. identification des séquences d’images correspondant & une amplitude de variation du
niveau de gravité (g-jitters) faible;

2. transcription sous forme matricielle de chacune des images choisies ;

3. évaluation de I'image représentative du test par calcul de la moyenne arithmétique sur
I’ensemble des matrices ;

4. soustraction du bruit de fond a chaque image moyenne. La matrice du bruit de fond
a été évaluée au préalable comme la moyenne arithmétique sur un ensemble d’images
enregistrées avant et apres le test;

5. dans le cas des séquences tirées des techniques laser, il faut ici intercaler les étapes
suivantes :
— correction de I'image par le profil d’intensité laser de la nappe excitatrice;
— correction des images pour contrebalancer 1’absorption du signal depuis sa zone
d’émission jusqu’a son lieu de réception (applicable seulement aux images de la LII) ;
— soustraction du signal PLIF par le signal LII.

Les différentes grandeurs, introduites et analysées au long de ce chapitre, ont été déter-
minées a partir de chaque image moyenne par des algorithmes développés eux-aussi sous
MATLAB.

7.1.2 Conventions et symétrie du probléme

L’origine du repére cartésien lié aux images analysées dans cette étude se trouve a l'in-
tersection du bord amont de la section efficace du poreux et du plan de symétrie (x,y) du
brileur (cf. figures 2.2 et 5.2). Ainsi le poreux est-il défini par le domaine { 0 < z < 50 mm;
25mm <y <25 mm; z = 0 mm }.
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L’axe longitudinal est alors systématiquement normalisé par la longueur du poreux (L,
= 50 mm). L’injection du combustible s’opére donc pour {0 < x/Lp < 1} selon 'axe longi-
tudinal.

En outre, le terme de "largeur" d’une courbe est & entendre par la suite comme la largeur
a mi-hauteur.

Enfin, 'ensemble des courbes est présenté dans le plan de symétrie du briileur en raison
des comparaisons effectuées avec des modéles bidimensionnels permettant de dégager des
grandeurs caractéristiques de la flamme [Vietoris 1998, Rouvreau 2005].

7.2 La zone réactionnelle

Il est amplement reconnu et accepté par la communauté scientifique que la zone réac-
tionnelle peut étre identifiée a partir des concentrations des espéces intermédiaires produites
lors de la combustion.

Les principaux radicaux considérés pour identifier la zone de réaction sont CH, OH, et
CO en passant par des mesures de fluorescence induite par laser ([Kohse-Hoinghaus 1994,
Renard 1999, Rehm 2000, Berg 2000, Frank 2002, Singla 2006] par exemple) et les CH*,
OH*, C5 et COj lorsque leur chimiluminescence est utilisée comme indice de leur présence
dans la région de la combustion ([Walsh 1998, Mohammed 1998, Docquier 2000, Luque 2000,
Berg 2000| par exemple).

A T'heure actuelle, les techniques de fluorescence induite par laser sont répandues et mai-
trisées mais elles exigent, pour I'application aux radicaux, I'utilisation d’un laser accordable
afin d’exciter le radical cible a une longueur d’onde d’absorption bien définie. Ceci implique,
d’une part I’emploi de moyens techniques onéreux, et d’autre part un dispositif relativement
encombrant.

A contrario, la mesure de I’émission spontanée nécessite simplement une optique adaptée
et une caméra permettant de capturer, éventuellement par intensification, le faible signal de
chimiluminescence (cf. paragraphe 6.2).

En suivant les recommandations de Walsh [Walsh 1998 et en utilisant la méthode décrite
dans le chapitre 6.2, des mesures d’émission spontanée des radicaux CH* et OH* ont été
réalisées en vol pour cerner la zone réactionnelle de la flamme dans sa premiére moitié
amont.

7.2.1 Structure de la zone de réaction primaire

Une image représentative de 1’émission spontanée des radicaux CH* est présentée en figure
7.1. Cette image a été obtenue pour une flamme alimentée par un écoulement oxydant de
vitesse Vox = 200 mm/s et de teneur en oxygéne Xp, = 0,35 et par une injection d’éthyléne
de vitesse Vg = 5 mm/s. L’émission spontanée du radical est évaluée de maniére qualitative
par I’échelle de valeurs arbitraires positionnée a droite de I'image.

On peut ainsi aisément suivre I’évolution de ’émission radicalaire le long de la plaque.
On constate alors que l'intensité de la chimiluminescence se concentre sur une région située
entre le centre du poreux et son bord de fuite (0,5 < x/Lp < 1), & quelque millimétres au
dessus du brileur.
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Afin de poursuivre ’analyse, des profils de I'intensité en fonction de la hauteur z sont tra-
cés pour différentes abscisses le long de la plaque, comprises entre x/Lp = 0,25 et x/Lp = 2, 0.
L’ensemble des profils présente une allure similaire : & mesure que 'on descend depuis 'oxy-
dant frais vers la zone de réaction primaire, I'intensité des CH* augmente progressivement
jusqu’a un pic relativement prononcé, puis décroit brusquement & ’approche du plan du
brileur (z = 0) dans la zone trés riche en combustible. En balayant cette fois les profils de
I’amont vers 'aval, le niveau du pic d’intensité augmente, dans un premier temps, dans la
région située au-dessus du brileur poreux pour atteindre son maximum au bord de fuite du
poreux (x/Lp = 1,0). Une fois ce maximum passé, le niveau du pic diminue progressivement
le long de la plaque pour se fondre quasi-complétement dans le bruit de fond en x/Lp = 2,0.
Parallélement, la largeur du profil d’intensité augmente, montrant un épaississement de la
zone de réaction primaire au fur-et-a mesure que 'on se déplace le long de la plaque. La
diffusion des conditions propices a la production de CH* depuis la zone primaire élargit ainsi
notablement la zone réactionnelle, aux dépens de son intensité locale. L’extinction de la zone
réactionnelle relative aux radicaux CH* est définitive en x/Lp = 2,0.

Intensité CH* (u.a.)
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300
200
100
0 0.25 0.5 0.75 1 1.25 1.5 1.75 2
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P
‘X/LP -0,25 ‘ ‘x/LP = 0,50‘ ‘x/LP - 0,75‘ ‘x/LP = 1,00‘ ‘X/LP - 1,25‘ ‘X/LP -1,50 ‘ ‘x/Lp = 1,75‘ ‘X/LP - 2,00‘
15 115 15 115 115 115 115 115
,€10 110 10 110 110 110 110 110
S
N5 5 5 5 5 5 5 5
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Intensité de CH (unité arbitraire)

Figure 7.1 — Emission CH* pour Vpox = 200 mm/s et Vp = 5 mm/s en haut et évolution de

I'intensité en fonction de la coordonnée verticale z pour différentes abscisses adimensionnées
x/Lp en bas.
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Une image représentative de I’émission spontanée des radicaux OH* cette fois est pré-
sentée en figure 7.2, pour une flamme établie dans les mémes conditions. Ici également, des
profils d’intensité en fonction de la coordonnée verticale z ont été représentés pour diffé-
rentes positions le long de la plaque, comprises entre x/Lp = 0,25 et x/Lp = 1,5. Au-dela,
les profils sont définitivement plats.

Les profils présentent aussi une allure similaire entre eux mais légérement différente de
celle des profils de CH* : & mesure que l'on descend depuis l'oxydant frais vers la zone
de réaction primaire, l'intensité des OH* augmente, brusquement cette fois, jusqu’a un pic
relativement prononcé, puis décroit plus progressivement a l’approche du plan du brileur
(z = 0) dans la zone trés riche en combustible. En balayant également les profils de ’amont
vers 'aval, le niveau du pic d’'intensité augmente, dans un premier temps, dans la région
située au-dessus de brileur poreux pour atteindre son maximum juste en amont du bord
de fuite du poreux (x/Lp = 0,75). Une fois ce maximum passé, le niveau du pic diminue
progressivement jusqu’a extinction compléte en x/Lp = 1, 75.

Il faut tout d’abord noter la différence de niveaux d’intensité atteint par les pics OH*
et CH*. En effet, la transmittivité de l'optique utilisée pour les deux diagnostics n’est pas
exactement identique. La transmission optique globale est plus importante dans le cas des
radicaux CH*, laissant penser que leurs niveaux d’intensité s’étendront sur une plage plus
large. Cependant, la sensibilité -ou efficacité quantique- de 'intensificateur augmente lorsque
la longueur d’onde des photons incidents décroit. Ainsi la détection se fait-elle in fine plus
sensible dans 'UV.

La distinction entre zone de CH* et OH* ne s’arréte pas a ce détail expérimental. En
effet, la région de présence des radicaux OH* est ostensiblement située au-dessus de celle
des radicaux CH*. Il est possible d’illustrer clairement l'interaction entre les deux zones en
tragant sur un méme graphique des contours d’isovaleurs d’intensité (denommeés par la suite
isocontour) CH* et OH*. Le graphe de la figure 7.3 est ainsi obtenu par superposition d’iso-
contours CH* et OH* dont la frontiére correspond & une intensité égale a 20% du maximum
d’intensité dans I'image. On observe bien le recouvrement entre des deux zones et le décalage
géographique entre celles-ci. Les radicaux CH*, formés dans la zone riche, sont plus proches
de l'injection combustible. Les radicaux OH*, formés dans le zone pauvre, se situent coté
oxydant. L’aspect de cette zone de recouvrement explique alors la différence de dynamique,
décrite plus haut, des profils au-dessus et en-dessous de leur pic :

e les radicaux OH* sont brutalement formés lorsque les lignes de courant aménent 1’oxy-
dant frais a ’approche de la zone réactionnelle puis pénétrent 1’épaisseur réactionnelle,
ou ils se forment plus difficilement et sont consommeés plus aisément & mesure que les
lignes de courant trouvent des conditions riches;

e les radicaux CH* sont brutalement formés lorsque les molécules du combustible, injec-
tées vers le haut, approchent la zone réactionnelle puis pénétrent 1’épaisseur réaction-
nelle, ou ils se forment plus difficilement et sont consommés plus aisément a mesure
que les conditions du mélange deviennent pauvres.

Les profils CH* et OH* ont en fait des allures symétriques lorsque I'on décrit la symétrie de
leur formation.

Ces premiéres observations de la structure de la zone de réaction primaire rendent compte
de I’écart entre cette flamme expérimentale et le modéle de flamme de diffusion infiniment
mince inhérente au modeéle de fraction de mélange [Burke 1928|. Il est alors légitime de
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Figure 7.2 — Emission OH* pour Vox = 200 mm/s et Vg = 5 mm/s en haut et évolution de
I'intensité en fonction de la coordonnée verticale z, pour différentes valeurs de la coordonnée
longitudinale x/Lp en bas.

répercuter les questionnements consécutifs a cet écart sur la définition, théoriquement unique,
de la stand-off distance.

7.2.2 Stand-off distance

Parameétre des plus importants du phénomeéne de propagation de flamme, la stand-off dis-
tance représente, rappelons-le, la distance entre la zone réactionnelle et la plaque du brileur.
Ce parameétre géométrique de la structure de la flamme est a priori relativement simple &
extraire d'une imagerie de la flamme. Ainsi la stand-off distance a-t-elle fait ’objet de nom-
breuses études depuis les travaux théoriques originels d’Emmons [Emmons 1956]. Nombre
de résultats ont, en effet, été obtenus sur les plans théorique et numérique [Pagni 1978,
Annamalai 1979b, Fernandez-Pello 1984, Chen 1984, Frey 1979, Rouvreau 2002b, Shih 2003]
mais également expérimental [Vietoris 2000, Brahmi 2005, Legros 2006b, Fuentes 2006a].

Dans la plupart de ces travaux expérimentaux, on se contente d’analyser la stand-off
distance en observant la flamme visible, au sein de laquelle il est en particulier difficile, si
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Figure 7.3 — Allure de la zone réactionnelle illustrée comme la superposition des régions
d’émission des radicaux CH* et radicaux OH*. Les isocontours sont caractérisés par une
intensité égale a 20% de l'intensité maximale, pour Vox = 125 mm/s, Vp = 5 mm/s et
Xo, =0, 35.

ce n’est impossible, de dissocier de facon précise la zone réactionnelle de la zone d’émission
naturelle des suies (cf. paragraphe 6.2). En conséquence, il s’avére urgent de procéder a une
analyse systématique de la sensibilité de la stand-off distance, définie relativement & chacun
des traceurs de la zone de réaction primaire, aux différents paramétres de la présente étude.
Or, les profils des figures 7.1 et 7.2 permettent de constater que le pic d’intensité suit le long
de la plaque une évolution de type couche-limite. C’est en regard de ce comportement que
le lieu des pics d’intensité des CH* ou OH*, le long de la plaque, peut étre considéré comme
représentatif de la stand-off distance.

Influence de Vx

Les graphes des figures 7.4 a/ et b/ montrent I’évolution de la stand-off distance en
fonction de 'abscisse 2/ Lp pour le radical CH* et le radical OH* respectivement. Les courbes
ont été tracées pour différentes vitesses de 1’écoulement oxydant, dont la teneur en oxygéne
est fixée & Xp, = 0,35. La vitesse d’injection du combustible est la méme pour toutes ces
courbes et égale & Vg = 5 mm/s. On peut observer sur les deux graphiques 'influence
considérable de Vpx sur I'ensemble des courbes. Lorsque la vitesse de 'oxydant augmente,
la couche-limite s’amincit et la flamme se stabilise en se rapprochant de l'injection. Ainsi les
courbes ont-elles tendance a s’affaisser & mesure que Vpx augmente. Des tendances analogues
ont été observées expérimentalement par Hirano et al. [Hirano 1972| a partir de mesures des
distributions de vitesse et de hauteurs de la flamme établie en couche-limite sur une plaque
plane. Plus récemment, Rouvreau et al. [Rouvreau 2002a| ont retrouvé ces évolutions lors
d’une approche numérique.
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Figure 7.4 — Evolution de la position des pics d’intensité CH* et OH* en fonction de x/Lp
pour différentes vitesses de 'oxydant et une vitesse d’injection de combustible Vg = 5mm/s.

La figure 7.5 présente une comparaison de ’épaisseur de la couche-limite, donnée par la
théorie de Blasius [Schlichting 1979, avec les stand-off distances définies par les radicaux
OH* et CH*, pour une vitesse de 'oxydant Vox = 250 mm/s. L’épaisseur est déterminée par
la relation 0pasius = D\/vx/Vox. Pour ce calcul, on a considéré que la masse volumique est
constante le long de la plaque. Les courbes montrent ainsi que les deux zones suivent bien
I’évolution de I’épaisseur de la couche limite.
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Figure 7.5 — Comparaison des stand-off distances définies par les radicaux CH* et OH* avec
I'épaisseur de la couche-limite théorique de type Blasius pour Vox = 250 mm/s.
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Il est alors intéressant de savoir si I’évolution le long de I'axe longitudinal du scalaire pic
d’intensité radicalaire répond a une loi de similarité. Pour ce faire, on a adimensionné en
chaque abscisse x/Lp les stand-off distances par la hauteur de la couche-limite. Les résultats
obtenus pour les CH* et les OH* sont exposés sur les graphes des figures 7.6 a/ et b/
respectivement.
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Figure 7.6 — Evolution le long de la plaque de la stand-off distance adimenssionnée.

Tout d’abord, les deux graphiques montrent qu’a Vox fixée, la stand-off distance adi-
mensionnée est relativement constante le long de la plaque, la couche des radicaux OH*
s’établissant au-dessus de celle des radicaux CH*. La grandeur stand-off distance, qu’elle soit
définie a partir des radicaux OH* ou CH*, est donc bien gouvernée par une loi d’évolution
de type couche-limite. Cette constatation est d’autant mieux vérifiée que la valeur de la
constante est effectivement inférieure & 'unité, méme pour les radicaux OH*, démontrant
encore une fois, si besoin en était, que la lamme se développe au sein d’une couche-limite
de plaque plane.

Toujours a Vox fixée, il faut ensuite remarquer que l’écart a la valeur constante de
la stand-off distance adimensionnée est relativement conséquent au bord d’attaque de la
flamme, c’est-a-dire pour 0 < x/Lp < 0,25. Cet écart peut s’expliquer par le fait que la
température a été considérée comme constante tout au long de la plaque pour le calcul de
I’épaisseur de couche-limite, ce qui n’est pas le cas au sein de la zone réactionnelle, comme |'a
démontré ’étude numérique au paragraphe 4.2.2. L’écart au bord d’attaque est par ailleurs
plus notable pour les radicaux OH*, dont la production dépend fortement de la convection
amenée par les lignes de courant de I’écoulement oxydant. Or, ’analyse numérique a montré
que 'augmentation de la vitesse oxydante provoquait ’épaississement et l'intensification
de la zone d’accélération verticale au bord d’attaque (cf. figure 4.5), augmentant d’autant
plus I'inhomogénéité de la zone réactionnelle. C’est effectivement & mesure que le soufflage
oxydant augmente que s’accroit au bord d’attaque ’écart a la valeur constante de la stand-off
distance adimensionnée pour les radicaux OH*.

Lorsque Vox varie, la stand-off distance adimensionnée définie par les radicaux OH*
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reste inchangée. Ce constat est d’une importance considérable car il implique qu’a teneur en
oxygeéne fixée, cette stand-off distance serait totalement caractérisée par la vitesse Vox.

A contrario, la stand-off distance adimensionnée définie par les radicaux CH* est sensible
a la variation de Vpox. A mesure que la vitesse de soufflage oxydant augmente, la couche des
radicaux CH* s’enfonce dans la couche-limite. La pénétration dans la flamme des lignes de
courant issues de I’écoulement oxydant se fait en effet plus profonde et provoque la production
des radicaux plus tot dans I'histoire de I'injection du combustible dans la lamme.

Influence de Vg

Les graphes des figures 7.7 a/ et 7.7 b/ présentent 1’évolution, en fonction de I’abscisse
x/Lp, des stand-off distances définies respectivement par les radicaux CH* et OH*, ce pour
une vitesse de 'oxydant Vox = 150 mm/s, une teneur en oxygéne Xp, = 0,35 et trois vi-
tesses d’injection du combustible différentes. On peut constater que ’allure de I’ensemble des
courbes est ici aussi de type couche-limite. En revanche, ’approche de type Blasius ne permet
pas de rendre compte d’une influence de Vg sur I’épaisseur de couche-limite. En conséquence,
les positions relatives des courbes adimensionnées sont celles des courbes initiales présentées
ici. Sur les deux figures a/ et b/, on pergoit notamment une légére élévation de la stand-off
distance avec l'accroissement de la vitesse d’injection. Cette élévation est, cette fois, plus
marquée pour I’émission du radical OH*. L’augmentation de ’apport en combustible permet
en effet & la flamme de se stabiliser plus haut dans la couche-limite puisque le transport du
combustible se fait moins limitant. De fait, ’obstacle que représente la flamme s’éléve, pro-
voquant une déflection supplémentaire des lignes de courant et donc une élévation notable
de la zone de production des radicaux OH*. Qui plus est, la vitesse d’injection pariétale
d’éthyléne, méme si elle est d'un ordre de grandeur inférieur a celle de 1’écoulement forcé,
constitue en elle-méme une convection. Rouvreau [Rouvreau 2002a], a ce propos, a observé
numériquement que la déflection des lignes de courant de I’écoulement oxydant est légére-
ment sensible aux conditions aérodynamiques d’injection depuis le bord d’attaque du poreux
jusqu’au bord de fuite. Ceci explique alors la sensibilité a la vitesse d’injection de la stand-off
distance définie & partir des CH*.

Influence de la variation de la teneur en O,

L’impact de la variation de la teneur en oxygeéne sur la géométrie est mis en évidence par
les graphes des figure 7.8 a/ et b/ pour les CH* et pour les OH* respectivement. Les flammes
analysées pour cette illustration ont été produites avec une vitesse d’injection d’éthyléne
Vg = 5 mm/s et une vitesse de 'oxydant Vox = 250 mm/s. Pour les mémes raisons que
précédemment, les stand-off distances ne sont pas ici adimensionnées.

On observe clairement les mémes tendances pour les deux radicaux. La stand-off distance
n’est que peu affectée par la teneur en oxygéne. A mesure que la fraction molaire en oxygéne
décroit, la flamme, & la recherche d’oxydant, monte dans la couche-limite. Cette tendance,
bien que moins marquée, est donc symétrique a celle résultant d’une augmentation de la
vitesse d’injection du combustible. Pour autant, la sensibilité de la structure de flamme ne
saurait se résumer a cette faible tendance. Il est, en particulier, fort probable que le niveau
d’intensité des pics d’émission radicalaire augmente considérablement avec la concentration
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Figure 7.7 — Evolution de la position des pics d’intensité de CH* et OH* en fonction de x/Lp
pour différentes vitesses d’injection du combustible, une vitesse d’écoulement oxydant Vox

= 150 mm/s et une teneur en oxygéne Xo, = 0, 35.

Figure 7.8 — Variation de la stand-off distance pour différentes teneurs en oxygeéne de 1’écou-

lement forcé. Pour Vox = 250 mm/s et Vp = 5 mm/s.

en oxygene. Afin de compléter 'analyse de la structure de la flamme, il s’avére donc judicieux

de raisonner en terme d’intensité intégrée.

7.2.3 Intensité intégrée des émissions spontanées

Les figures 7.1 et 7.2 ont permis de constater que la largeur des profils d’intensité s’accroit
depuis le bord d’attaque du poreux jusqu’a son bord de fuite. Cette largeur est partiellement
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représentative de 1’épaisseur de la zone de production des radicaux en question. En effet,
il est clair que I'épaississement de la largeur s’accompagne d’une augmentation du niveau
d’intensité du pic dans la zone située au-dessus du poreux, tandis que ce méme épaississement
voit décroitre le niveau d’intensité du pic en aval du poreux. Les analyses de la sensibilité
des deux parameétres que sont largeur et intensité du pic peuvent étre réalisées de maniére
simultanée en intégrant l'intensité des émissions radicalaires a travers l’épaisseur de la zone
réactionnelle. Pour réaliser ce bilan, on définit I'intensité intégrée I, :

n

L, — / (e D) de ~ A2 i) (7.1)

=0 =0

ol z,,.(z) est la hauteur de la zone de réaction en x. I,, représente alors I'intensité radicalaire
par unité de longueur longitudinale, a savoir l'intégrale de l'intensité radicalaire i, le long
de l'axe vertical z, & x donnée. Cette intégrale peut étre discrétisée en chaque x comme la
somme des intensités 7; des pixels compris entre les positions z = 0 et z,,, pondérées par la
taille réelle Az de chaque pixel selon la direction z.

L’ensemble des résultats permettant de compléter 'analyse de sensibilité entamée est
présenté sur la figure 7.9. Les évolutions le long de ’axe longitudinal de I'intensité radicalaire
intégrée sont reportées sur les graphes de la colonne de gauche pour le radical CH* et sur
ceux de la colonne de droite pour le radical OH*.

Contrairement aux sensibilités extraites de ’analyse effectuée a partir des stand-off dis-
tances, les tendances sont ici communes aux deux radicaux. On observe ainsi que l'aug-
mentation de 1., le long de la plaque est, dans tous les cas, pratiquement linéaire, tout au
moins pour 0 < x/Lp < 0,5. Aprés cette croissance quasi-linéaire de I'intensité intégrée, les
courbes I,,.(x) s’infléchissent progressivement et tendent vers leur maximum respectif, avant
de finalement décroitre fortement en aval du bord de fuite du poreux.

Il est plausible que I'augmentation linéaire initiale soit le fait d’une accumulation locale
de combustible. Au-dessus du poreux, la consommation du combustible par la flamme est en
pratique controlée par la quantité d’oxygéne disponible. A partir d’une hypothése de cinétique
chimique de vitesse infinie, la quantité d’oxygéne consommeée par la combustion et fournie par
I’écoulement forcé peut étre évaluée en tout x par I'intermédiaire du débit massique oxydant

™ (x) par unité de longueur transverse y. En supposant les lignes de courant de ’écoulement
oxydant constamment paralléles a la plaque, ce débit est I'intégration sur I'épaisseur de la
flamme en x, §¢(z), de la vitesse vy, (2, 2) pondérée par la masse volumique poy :

b7 (x)
0z (T) = Pox / Vou (T, 2)dz (7.2)
0

ol 0(x) est, par définition, la stand-off distance. La quantité d’éthyléene Q7 . () associée
a cette consommation d’oxygéne est alors reliée & Q" (x) par le coefficient stoechiométrique
massique ¢ de la réaction :

comp(T) = G5t Qo () (7.3)

Or, 'accumulation en z pour 0 < x/Lp < 1 du combustible imbrilé est par définition la
suivante :

Aeomalt) = (pc2H4 ve | xdx') Q) (7.4
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Avec les hypothéses précédentes, ’accumulation locale de combustible peut étre estimée
en fonction de 'abscisse x/Lp, comme suit :

T 5f(x)
Acomb(x) ~ (pC2H4 VF / de‘/) - <¢st Pox / 'on(l‘az)dz> (75)
0 0

Afin d’évaluer I'importance relative de chacun des deux termes composant le bilan traduit
par I’équation (7.5), le graphe de la figure 7.10 propose 'évolution pour 0 < z/Lp < 1 des
deux termes suivants :

e le débit massique d’éthyléne injecté de 0 a x/Lp, correspondant exactement au premier
terme ;

® Dt Poxydant VOX OBlasius (%) qui est une majoration du second terme.

Le régime ici illustré est le cas limite d’apport maximal d’oxygéne a la flamme (second terme)
pour une injection d’éthyléne minimale (premier terme).
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Figure 7.10 — Evolution le long du poreux de l'accumulation locale du combustible. Pour
Vox = 250 mm/s, Vg = 3 mm/s et X, = 0, 35.

On constate ainsi qu’a I'exclusion du tout début du poreux, 'accumulation du com-
bustible se résume, a I’aplomb du poreux, au premier terme du bilan (cf. équation 7.5),
évidemment linéaire en x. Le complément de cette accumulation, a savoir le débit d’éthyléne
effectivement consommé en x, sera par conséquent lui aussi linéaire en x.

La tendance linéaire en x commune au débit d’éthyléne effectivement consommé et a
I'intensité radicalaire CH* intégrée tend alors a faire la preuve d’une cinétique chimique
infinie dans la zone située au-dessus du poreux. A l'inverse, en aval du poreux, on a cette
fois tendance a supposer que la réaction est sujette a une cinétique chimique finie.
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Influence de Vox

Les graphes de la figure 7.9 a/ retracent 1’évolution de I'intensité intégrée en fonction de
x/Lp, pour différentes vitesses de I'oxydant. Ces données ont été obtenues pour une vitesse
d’injection d’éthyléne Vg = 5 mm/s et une teneur en oxygéne fixée a 35 %. Que ce soit pour
les radicaux CH* ou pour les radicaux OH*, on constate que I, n’est pas, ou peu, affectée
par la vitesse de 'oxydant au bord d’attaque, c¢’est-a-dire pour 0 < x/Lp < 0,25. Ce constat
semble étayer ici aussi '’hypothése d'une cinétique chimique infinie ot le débit de combustible
injecté est, dans tous les cas, nettement supérieur au débit oxydant convecté nécessaire a sa
combustion.

Ces graphiques montrent également que le maximum d’intensité intégrée augmente lorsque
le temps caractéristique global de résidence diminue. Dans le méme temps, ce maximum se
trouve repoussé vers 'aval, de x/Lp = 0,5 a x/Lp = 1. Ces éléments corroborent la encore
I’hypothése d'une accumulation de combustible au-dessus du poreux, consommé par une ciné-
tique chimique d’autant plus rapide que la convection apporte 'oxydant nécessaire a sa com-
bustion. Ces résultats sont en accord avec les tendances observées par Legros |Legros 2003]
a partir de I’émission des radicaux CH* dans la zone située au-dessus du poreux. Qui plus
est, ces tendances confirment les observations obtenues par imagerie de la flamme visible (cf.
figure 2.7), ot 'augmentation de la vitesse de 'oxydant conduit & des flammes plus longues
et plus stables. Enfin, I’accroissement le long de la plaque de 'intensité intégrée de ces ra-
dicaux, et donc de leur production, doit contribuer a la formation et a 'oxydation des suies
au sein de la flamme.

Finalement, la réaction chimique présente en queue de la zone réactionnelle méne a la
diminution de I'intensité des radicaux CH* et OH* et & la compléte disparition du signal au
dela de x/Lp = 1, 5. Cette diminution est d’autant plus lente que Vox diminue.

Influence de Vg

Les graphes de la figure 7.9 b/ retracent, quant a eux, les évolutions en fonction de
I'abscisse x/Lp de U'intensité intégrée I, pour différentes vitesses d’injection du combustible
V. Ces données ont été obtenues pour une vitesse d’écoulement oxydant Vox = 250 mm/s
et une teneur en oxygene fixée a 35 %.

On constate alors que 'augmentation de l'injection accroit de fagon globale I'intensité
radicalaire intégrée. A mesure que l'on augmente la convection a travers le poreux, celle-
ci semble ainsi faciliter I'arrivée du combustible au contact de l'oxydant. En revanche, la
variation de Vg ne provoque aucune fluctuation de la position du maximum d’intensité, dont
I'occurrence ne dépend donc a priori que de 'apport oxydant.

Influence de Xp,

Les graphes de la figure 7.9 ¢/ retracent I’évolution de 'intensité intégrée en fonction de
x/Lp, pour différentes teneurs en oxygéne. Ces données ont été obtenues pour une vitesse
d’injection d’éthyléne Vg = 5 mm/s et une vitesse d’écoulement oxydant Vox = 250 mm/s.
Les deux graphiques montrent un comportement relativement attendu : le maximum d’in-
tensité radicalaire intégrée est d’autant plus important que la concentration en oxygene est
élevée. En effet, comme cela a été montré au paragraphe 6.2 (c¢f. equation 6.1), la teneur en
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oxygéne joue un role prépondérant dans la formation des radicaux. Malgré cette nette sensi-
bilité des niveaux des maxima a la concentration en oxygeéne, la position de ces maxima par
rapport a la plaque ne varie pas. Cette observation est nettement marquée pour Xp, = 0, 35
et Xo, = 0,5 mais moins évidente a repérer pour Xp, = 0,21. Encore une fois, 'oxydant
semble consommer d’autant plus d’éthyléne au bord d’attaque qu’il convecte de I'oxygéne,
mais toujours en quantité négligeable, en regard de 1’excés de combustible entrainé plus loin
dans la flamme par les lignes de courant, qui, seules, influent sur la consommation ultérieure
de l'exces, comme le montrent 'unique sensibilité de 'occurence des maxima & Vox.

La méthodologie développée ici autour de 1’émission radicalaire est d'une extréme impor-
tance car elle établit ainsi un lien direct avec la définition de la longueur de la flamme, qui
est souvent basée sur des critéres d’extinction arbitraires. On constate ici que le pic d’inten-
sité radicalaire, qui, lui, ne présente pas d’ambiguité, suit des tendances analogues a celles
constatées sur la flamme visible. Reste alors a corréler ces observations a la longueur de la
flamme au sens chimique du terme, c’est-a-dire a la longueur de zone réactionnelle.

7.2.4 Interaction entre OH* et CH*

L’analyse de l'interaction entre les zones d’émission radicalaire passe tout d’abord par
celle de I’évolution de I'écart entre les stand-off distances définies plus avant. Cet écart a
alors été déterminé comme la soustraction de la stand-off distance du radical CH* & celle du
radical OH*. Les résultats obtenus sont exposés en figure 7.11 a/, b/ et ¢/, dont les graphes
retracent I’évolution de I’écart en fonction de ’abscisse x/Lp lorsque l'on fait varier Vox, Vg
et Xo, respectivement. La figure 7.11 d/ synthétise, quant a elle, I’ensemble des évolutions.

Rappelons ici que le radical OH* est un produit intermédiaire apparaissant au tout début
de la chaine de réactions du schéma cinétique, directement par réaction entre le CH* et la
molécule de dioxygéne [Walsh 1998|. La présence du radical OH* est fortement liée a celle
de I’écoulement oxydant et, dans une moindre mesure, a celle du combustible. A I'inverse, la
présence du radical CH* augmente avec la concentration des réactifs et sa production est, par
conséquent, fortement fonction de la concentration en 1’éthyléne mais également, dans une
moindre mesure, de celle de 'oxygene. Ceci explique les positions relatives des deux zones
d’émission radicalaires au sein de la flamme. Toutes les courbes de la figure 7.11 confirment
en effet ce comportement puisque 1’écart défini plus haut reste, dans chaque cas, positif.

On peut alors observer que sur ’ensemble des conditions balayées, I’écart augmente de
fagon quasi-linéaire dans la zone située a I’aplomb du poreux (0 < x/Lp < 1). En aval du
bord de fuite du poreux, cet écart semble stagner a son niveau maximal.

Les graphiques de la figure 7.6 ont permis de constater que les deux zones réactionnelles
se trouvent a l'intérieur de la couche-limite et qu’elles suivent 1’évolution de I’épaisseur de
cette couche. Il est clair que le radical OH* refléte de facon plus précise ’évolution de cette
épaisseur du fait méme de la nature de sa formation. La quantité d’oxygéne s’introduisant
dans la zone de réaction est d’autant plus importante que 1'on se déplace vers le bord de
fuite du poreux, comme l'ont montré les lignes de courant numériques (cf. figure 4.5). La
production des radicaux CH* se trouve simultanément augmentée tandis que la zone de
cette production se stabilise par diffusion d’éthyléne d'un c6té et par convection oxydante de
lautre. Ainsi la position du maximum d’intensité radicalaire OH* s’éléve-t-elle plus fortement
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Figure 7.11 — Ecart entre les stand-off distances définies par les radicaux OH* et CH* le long
de la plaque.

que celle des radicaux CH*, expliquant ainsi I’évolution de I’écart le long du poreux. A partir
du bord du fuite du poreux, la zone d’émission des radicaux CH* s’est estompée et il est
fort probable que la concentration en OH* diminue par réaction de ces radicaux avec la suie
produite en amont. De fait, la position du pic d’intensité OH* tend a s’affaisser en direction
de la plaque puisque la couche de suie, nous allons le voir, constitue alors la principale charge
combustible consommable (cf. figure 7.15).

Afin de cerner plus précisément l'influence des différents paramétres de I’étude sur ’écart
en question, les graphes des figures 7.12 a/, b/ et ¢/ montrent I’évolution de cet écart en
fonction de Vox, de Vg et de Xp, respectivement, ce pour trois positions sur ’axe des abs-
cisses (x/Lp = 0,5, x/Lp = 1,0 et x/Lp = 1,5). Ces graphiques confirment le comportement
décrit a partir de la représentation précédente, c’est-a-dire que 1’écart augmente dans la ré-
gion d’injection du combustible puis se stabilise pour x/Lp > 1,0. On constate ici clairement
que l'écart se stabilise alors en une valeur asymptotique commune & tous les régimes (=~
5,5 mm). Ce constat est d'importance puisqu’il semble ainsi exister une longueur-limite de
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flamme radicalaire et ce quelle que soit la dynamique gouvernant l'interaction entre les zones
radicalaires.
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Figure 7.12 — Evolution de I’écart entre les stand-off distances définies par les radicaux OH*
et CH* en fonction des parameétres de 1’étude et pour différents endroits le long de la plaque.
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7.3 Le champ de concentration des suies

Pour mener a bien I'étude de la structure du champ de concentration des suies au sein
d’une flamme de diffusion, il est nécessaire de bien appréhender les mécanismes de formation
et d’oxydation de celles-ci [Kennedy 1997]. Il est clair que ces derniers temps de grand progreés
ont été réalisés par la communauté scientifique sur le plan de la modélisation, et ce malgré
la difficulté et la complexité de ce type de phénomeéne (|Glassman 1988, Richter 2000| par
exemple). Cependant, la plupart de ces efforts ont été fournis sur l'analyse des flammes
de diffusion & gravité normale et trés peu d’études ont été menées pour des flammes en
conditions de micropesanteur. A ce sujet, notables sont les travaux réalisés par ’équipe de
Faeth [Faeth 2002|, toutefois, la flamme cible a été du type jet axisymétrique. En effet, a ce
jour, il existe trés peu d’études dans la littérature, concernant la production des suies dans
le type de flamme abordée par la présente approche.

De maniére générale les prochains paragraphes seront consacrés a I’analyse du champ de
concentration de particules de suie au sein de la flamme. Tout d’abord, la formation des suies
est étudiée, ensuite la concentration en particules de suie au sein de la flamme est abordée
en analysant la compétition entre la formation et I'oxydation et les effets sur la production
des particules au sein de la flamme.

7.3.1 Les précurseurs de formation de la suie

La suie est composé principalement du carbone, il y a aussi d’autres éléments tels que
I’hydrogéne et I'oxygéne mais en trés faible concentration. Comme cela a été montré dans le
paragraphe 6.1, la suie est produite & partir de la décomposition du combustible hydrocarboné
dans la zone riche ou se forment des hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) qui
a leur tour générent la particule de suie par l'intermédiaire de trois processus, a savoir
nucléation, croissance de surface et coagulation. Il est largement admis que les HAP jouent
un role fondamental dans ces trois mécanismes et, par conséquent dans, la formation des
suies [Kennedy 1997, Richter 2000, Richter 2005, McEnally 2006].

Actuellement, la formation de la suie dans les flammes de diffusion est modélisée dans
la plupart des cas par une cinétique chimique finie & une seule étape avec une énergie d’ac-
tivation globale [Kennedy 1997, Xu 2001]. L’identification spatiale de la présence de ces
précurseurs au sein de la zone réactionnelle représente alors un objectif trés important afin
d’aboutir au développement ou a l'adaptation d’un modéle de formation des suies. La bonne
identification de la zone de formation et notamment de sa localisation et de I’abondance des
HAP devrait permettre a posteriori de valider le modéle.

Le prochain paragraphe est consacré a l'analyse du champ de formation des suies en
fonction des différents parameétres considérés dans la présente étude.

Cartographie des précurseurs de la formation des suies

La figure 7.13 représente une cartographie de la concentration des Hydrocarbures Aroma-
tiques Polycycliques (HAP) réalisée en utilisant la méthodologie précisée dans le paragraphe
6.1.2 du chapitre précédent. Cette image a été obtenue pour un débit de l'oxydant Vox
= 250 mm/s et une vitesse d’injection pariétale de I’éthyléne Vg = 5 mm/s . L’échelle en
couleur placée a coté de I'image illustre les différentes niveaux d’intensité capturés par la
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caméra intensifiée en unités arbitraires. Dans le chapitre 6 on a mentionné que seulement des
mesures qualitatives ont été réalisées concernant les HAP. Bien que, le signal des HAP soit
a I’heure actuelle tres difficile a étalonner (cf. paragraphe 6.1.2), il est important de signaler
que ces mesures donnent des informations précises sur la distribution spatiale des HAP et
qu’elles permettent aussi d’effectuer des analyses comparatives, lorsque ’on réalise les études
paramétriques.
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Figure 7.13 — Cartographie du signal HAP pour Vpox = 250 mm/s et Vg = 5 mm/s en haut
et évolution de l'intensité en fonction de la coordonnée verticale z pour différentes valeurs
de la abscisse x/Lp en bas.

On peut observer dans la cartographie de la figure 7.13, que dans ces conditions, le pro-
cessus de formation des suies commence immédiatement aprés le bord d’attaque du poreux.
Tout d’abord, en faible quantité, mais une concentration élevée apparait pour x/Lp = 0,5. Il
faut noter que les HAP proviennent directement de la décomposition du combustible, donc il
est normal de retrouver beaucoup de signal dans la zone d’injection pariétale d’éthyléne. Plus
en aval, la concentration continue & croitre pour atteindre une région a trés forte concentra-
tion, entre 1,0 < x/Lp < 1,25. Apreés, U'intensité des HAP diminue rapidement pour presque
disparaitre au bord de fuite de la plaque.

Dans la méme figure 7.13 on a retracé les profils d’'intensité des HAP a différentes abscisses
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x/Lp. Ceci permet de mieux percevoir la largeur, sur 'axe z, de la zone de formation de suie
sur la plaque. Ces profils confirment l’analyse antérieure. Juste avant x/Lp = 0,5 le signal
des HAP devient important et on peut constater que la largeur des profils augmente aussi
a partir de cet endroit. Le pic d’intensité et de largeur se trouve pour x/Lp & 1,25, ensuite
la largeur et 'intensité des HAP diminuent le long de la plaque. Aux alentours de x/Lp =~
2 le signal des HAP est trés faible. L’autre constatation que 'on peut faire sur ces profils
concerne la position du pic du signal HAP qui est relativement constante le long de la plaque.
En effet, il semble que, tout au début, le pic monte légérement jusqu'a x/Lp ~ 0,25 pour
atteindre une hauteur z ~ 2 mm. A partir de ce point la distance entre le pic et la plaque
reste relativement constante, méme lorsque il y a une faible émission des HAP pour x/Lp =
2.

Cette cartographie, permet donc de bien localiser spatialement les précurseurs de la for-
mation des suies au sein de la flamme, information trés utile lorsqu’il s’agit de valider des
données issues d'un modele numérique. L’ensemble des cartographies numérisées pour les
différents régimes d’écoulement forcé se trouve en annexe H.

Reste encore a étudier le signal de facon a intégrer dans une seule mesure, intensité et
épaisseur de la zone d’émission des HAP. Pour ce faire on a appliqué la méme méthodologie
que celle proposée pour I’émission radicalaire des CH* et OH* (c¢f. paragraphe 7.2.3), c’est-
a-dire on a intégré le signal des HAP par unité de longueur longitudinale sur 'axe z.

Signal intégré des HAP

La figure 7.14 illustre I’évolution du signal des HAP intégré le long de la plaque pour
différents régimes. On constate pour I’ensemble des courbes des tendances identiques, d’'une
maniére générale une augmentation du signal des HAP dans la région a la verticale du brileur
poreux. En fait, le maximum du signal intégré est atteint juste au bord de fuite du brileur
x/Lp = 1,0. Cela semble étre tout a fait en accord avec la formation des HAP provenant
de la décomposition de I'éthyléne. Au-dela de la zone d’injection du combustible le signal
commence a diminuer drastiquement de la méme fagon qu’il avait commencé a croitre plus
en amont. Il semblerait donc que I'équilibre entre génération des HAP et production des
suies se trouve autour de x/Lp = 1,0. Plus en aval il n’y a plus de production possible des
HAP, donc ces HAP se consument probablement en formant des particules de suies.

La figure 7.14 a/ montre les évolutions obtenus lorsque la vitesse d’injection du com-
bustible et la teneur en oxygéne ont été maintenues stables & Vg = 5 mm/s et X, = 0,35
respectivement. On peut s’apercevoir que I’écoulement forcé a un effet important sur le signal
intégré des HAP.

En fait, lorsque la vitesse du courant oxydant augmente le signal diminue. Il est possible
de voir ici le réle important de la zone réaction sur les précurseurs des suies. Comme cela a
été montré auparavant la zone d’émission des radicaux augmente avec Vox en intensité et
en longueur, de plus cette zone radicalaire se rapproche de la plaque plane. Ceci implique
que lorsque le temps de résidence diminue, la forte présence des radicaux spécialement celle
du OH*, conduit & ce que les HAP soient oxydés ou consommés de maniére plus importante.
Cela méme si a priori le taux de concentration des HAP doit étre le méme du fait que la
vitesse du combustible n’a pas été modifiée. La compétition entre formation et production
est modifiée de facon importante par la vitesse d’écoulement forcé.

La vitesse d’injection de I’éthyléne a été aussi modifiée en fixant les autres paramétres, a
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Figure 7.14 — Signal intégré des HAP en fonction de I'abscisse x/Lp.

savoir Vox et Xo,. L’évolution des résultats le long de la plaque a été portée sur la figure 7.14
b/. Ici les courbes suivent un comportement tout a fait attendu. Etant donné le mécanisme
de formation des HAP, lorsque l'injection pariétale augmente la concentration ou le signal da
aux HAP s’accroit. On observe que 'augmentation du pic du signal n’est pas proportionnelle
entre chaque vitesse V. La différence lorsque Vg varie de 3 & 4 mm/s est plus grande que
lorsque Vg varie de 4 & 5 mm/s.

Il est possible que lorsque la vitesse d’injection est plus importante les HAP soient en-
trainés par cette injection vers la zone réactionnelle, méme si celle-ci est faible, favorisant
ainsi 'oxydation et, par conséquent, diminuant le taux de présence des HAP.

Un autre point intéressant a noter sur ce graphique concerne le signal des HAP qui
apparait plus loin sur la surface du poreux lorsque Vg diminue et qui se rapproche du bord
d’attaque du brileur lorsque Vg augmente. A contrario, on constate 'effet inverse aprés que
le pic du signal soit atteint. C’est-a-dire que la disparition du signal se décale vers le bord
de fuite lorsque Vg s’accroit. Ce comportement est peut étre di a 'accumulation locale de
combustible ( cf. paragraphe 7.2.3). Pour une vitesse d’injection Vg plus importante on aura
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un apport volumique local plus important de combustible. Ce dernier ne réagit pas et par
conséquent favorise la formation des HAP plus prés du bord d’attaque du poreux. En méme
temps, comme la concentration des HAP est plus importante, leur destruction ou oxydation
a lieu plus tardivement le long de la plaque.

Enfin, en faisant varier la teneur en oxygéne on observe un comportement similaire &
celui observé lorsque Vy a été modifiée. Les évolutions obtenues le long de la plaque sont
présentées sur la figure 7.14 ¢/ pour Vox = 200 mm/s et Vg = 5 mm/s. En effet, une
variation de Xp, résulte en une modification du pic de signal intégré. Lorsque Xp, diminue
le pic du signal augmente. Cependant, c’est en queue de flamme ot I'oxygéne joue un role
plus important. En fait, dans la zone a la verticale du poreux il semble que la teneur en
oxygeéne ne provoque pas une différence importante dans le signal intégré, comme c’est le cas
pour le signal du aux HAP. Au-dela du bord de fuite du poreux, 1a ot I’émission du radical
OH* est plus faible, 'oxygéne montre sa capacité a oxyder les HAP et aussi & modifier leur
concentration en queue de flamme.

En résumé, l'ensemble des graphiques de la figure 7.14 présente 1’évolution du signal
intégré des précurseurs de la formation des suies le long de la plaque, a savoir les HAP, pour
différents régimes de 1’écoulement oxydant et a différentes vitesses d’injection de 1’éthyléne.
Ces, résultats associés aux cartographies du signal HAP exposées auparavant permettent
d’agencer une premiére base de données concernant la formation des suies au sein de la
flamme. Reste encore a utiliser ces informations pour analyser, de maniére plus approfondie,
I'interaction entre ces précurseurs et la production des suies au sein de la flamme.

Dans les paragraphes suivants on aborde d’abord I’étude de I'influence des différents pa-
ramétres sur la production des suies. Ensuite, on analyse l'interaction formation/production
des suies et production/oxydation des suies pour tenter de comprendre la compétition entre
ces deux phénomeénes.

7.3.2 Distribution de la fraction volumique de suie (fy;.)

Le chapitre 5 de ce mémoire présente une description détaillée de la technique d’Incan-
descence Induite par plan Laser (LII). Au cours de ce chapitre le lecteur a pu se rendre
compte du potentiel de cette technique pour évaluer la concentration des particules de suie
au sein de la flamme. Elle offre un énorme avantage du point vue de la résolution spatiale et
elle permet aussi de sonder la queue de la flamme, objectif de la présente étude.

Il a été aussi explicité dans ce méme chapitre la facon de procéder pour obtenir des
mesures quantitatives de concentration de particules, en réalisant notamment un étalonnage,
in situ, approprié aux conditions d’expérimentation.

La méthodologie de traitement des images employée a été similaire a celle utilisée pour
la zone réactionnelle (cf. paragraphe 7.1). Toutefois, on a incorporé a cette méthodologie la

procédure d’étalonnage et de correction décrite respectivement dans les paragraphes 5.5.3 et
5.6.

L’ensemble des images numérisées obtenues, aprés application de la procédure d’étalon-
nage et de correction , sont présentées en annexe G.
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Cartographie de la production des suies

Une image représentative de la fraction volumique des suies est présentée sur la figure
7.15. Cette image a été obtenue pour une flamme alimentée par un écoulement d’oxydant
avec une vitesse Vox = 250 mm/s, une teneur en oxygéne de Xp, = 0,35 et une injection
d’éthyléne Vp = 5 mm/s. La fraction volumique de suie est évaluée de maniére quantitative
en considérant 1’échelle positionnée a coté de I'image en ppm.
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Figure 7.15 — Cartographie de la fraction volumique de suie pour Vpox = 250 mm/s et Vg
= 5 mm/s en haut et évolution de l'intensité en fonction de la coordonnée verticale z pour
différentes valeurs de la abscisse x/Lp en bas.

Avec cette cartographie on peut suivre I’évolution de la production en particules de suie
le long de la plaque. En fait, la fraction volumique de suie se concentre sur une région qui se
trouve au-dela du bord de fuite du poreux (1,0 < x/Lp < 2,0), et trés proche de la surface
de la plaque. En aval la production en suie diminue pour finalement disparaitre pour x/Lp =
2,2. Plus en amont, dans la zone a ’aplomb du poreux, on constate une faible concentration
de particules. On note les premiéres particules de suie & x/Lp = 0,5.

Il faut remarquer que cette détection des particules tardive au bord de 'attaque est sans
doute en partie liée & une limitation de la technique LII. En effet, le faisceau laser a été
transformé en une nappe tout en faisant en sorte que I’étalement de 1’énergie contenue dans
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la nappe soit le plus homogeéne possible (cf. figure 5.22). L’objectif de cette étude étant de
sonder la queue de la flamme (cf. paragraphe 1.4), on a donc privilégié une position de la
zone la plus intense en énergie de la nappe, au-dela du bord de fuite du poreux. Ceci de fagon
a retrouver le signal d’incandescence des particules plutot en queue de flamme que dans la
zone d’injection combustible. Comme cela a été mentionné auparavant cette zone a fait déja
I'objet d’une étude au sein de I’équipe |Legros 2003].

Une autre constation d’importance peut étre faite en comparant les distributions de
I'émission des radicaux CH* et OH* (c¢f. figure 7.1 et 7.2 respectivement) avec la cartographie
de la fraction volumique de suie. Notons que la zone de production des suies se trouve dans
une région juste en-dessous de la zone réactionnelle.

Pour analyser en détail cette zone de production on a utilisé la méme méthodologie que
pour les cartographies précédentes. On retrace les profils de la fraction volumique de suie en
fonction de 'ordonnée z a différentes position sur l'abscisse x/Lp.

Les profils en bas de la figure 7.15 illustrent les évolutions obtenues. Les trois premiers
profils concernent la zone d’injection du combustible entre x/Lp > 0 et x/Lp < 1,0, en
fonction de l'ordonnée z et les autres la zone au-dela du bord de fuite du poreux pour
X/Lp Z 1, 0.

On peut observer, d’'une part que le pic sur les profils de fq,;. augmente depuis x/Lp = 0,5
pour atteindre son maximum aux alentours de x/Lp = 2,0. Plus en aval, le maximum diminue
progressivement le long de la plaque pour disparaitre quasi complétement lorsque x/Lp > 2, 5.
D’autre part, la largeur du profil d'intensité augmente aussi entre x/Lp = 0,5 et x/Lp = 1,0
pour rester relativement constante jusqu’a x/Lp = 1,75. A partir de cette position la largeur
du profil commence & nouveau a se réduire.

A partir de ces profils, il est également possible d’analyser les trajectoires des particules
le long de la plaque. Cette analyse est réalisée dans le paragraphe suivant.

Evolution des particules le long de la plaque

Comme cela a été fait ci-dessus pour la localisation de la stand-off distance de la zone
réactionnelle (cf. paragraphe 7.2.2), on a repéré le pic de la fraction volumique des suies sur
I'ordonnée z. On a considéré que ce pic est représentatif de I’évolution des trajectoires des
particules au sein de la flamme. Ensuite, on a retracé cette position en fonction de ’abscisse
x/Lp sur l'ensemble des graphiques de la figure 7.16. Il faut préciser que la totalité des
courbes présentées ici, a été obtenue par ajustement polynomial des données expérimentales.

La figure 7.16 a/ présente I'évolution de la stand-off distance évaluée a partir de la
position du pic de fg;. pour différentes vitesses d’écoulement forcé. La vitesse d’injection du
combustible et la teneur en oxygéne sont Vg = 5 mm/s et Xp, = 0,35 respectivement. Les
courbes montrent des tendances similaires. Dans un premier temps entre 0 < x/Lp < 1,0
cette distance commence a augmenter autour de x/Lp & 0,5 pour atteindre son maximum
juste au bord de fuite du poreux (x/Lp = 1,0). Par la suite la trajectoire des particules est
déviée vers la plaque plane, pour finalement rester relativement stable au-dela de (x/Lp =
1,5).

On a pu constater auparavant sur la figure 7.14 que le maximum de la concentration des
précurseurs de la formation des suies se trouve aux alentours du bord de fuite du poreux
(x/Lp ~ 1). Dans cette région, juste au-dessus de la surface du poreux, le rapport local entre
la formation des suies et 'oxydation des suies augmente déplagant alors les particules vers la
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Figure 7.16 — Evolution de la position du pic de la fraction volumique de suie en fonction de
I'abcisse x/Lp.

zone réactionnelle. Ensuite les lignes de courants commencent a pénétrer plus efficacement a
I'intérieure de la zone de réaction et 'oxydation devient un phénomeéne plus important. Ainsi
le rapport local entre la formation et ’oxydation des suies diminue déviant les particules vers
la plaque du briileur.

A partir de la position (x/Lp =~ 1,5) on peut observer que les particules de suies restent
relativement sur une trajectoire stable. Ceci est peut étre di a 'extinction de la zone ré-
actionnelle. En fait, on a constaté de maniére générale que la zone réactionnelle disparait
ou que l’émission des radicaux diminue dans cette zone pour x/Lp ~ 1,5 (cf. figure 7.9),
donc le role oxydant des ces radicaux est affaibli. Alors les particules sont emportées par
I’écoulement oxydant vers le bord de fuite de la plaque plane. Il est 1égitime de penser aussi
que la molécule d’oxygéne peut venir aussi réagir avec les particules de suies en modifiant
leurs trajectoires. Toutefois il est reconnu par la communauté scientifique que 'oxydation
des suies par cette molécule est moins importante que celle due aux radicaux, et tout spé-
cialement celle due aux OH* [Kennedy 1997, Faeth 2002]. Ceci tend a expliquer la position
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relativement stable du pic au-dela de la position (x/Lp ~ 1,5).

La figure 7.16 b/ représente les évolutions de la position du maximum de f,;. en fonction
de I'abscisse x/Lp pour une vitesse de 1'écoulement oxydant égal a Vox = 200 mm/s et
une teneur en oxygene Xp, = 0,35. Lorsque la vitesse d’injection de l'éthyléne Vg a été
modifiée, on a retrouvé des tendances similaires aux précédentes concernant les trajectoires
des particules le long de la plaque, pour une vitesse d’injection Vg = 5 mm/s et 4mm/s.
Cependant, pour Vg = 3 mm/s cette tendance est moins évidente a constater. Il est clair
que la production de suie diminue en fonction de Vg, le taux de formation des particules est
moins important a faible vitesse d’'injection (cf. figure 7.14) par conséquent, on a moins de
particules produites & Vox et Xo, fixés. La production de suie d'une part, se concentre dans
une zone moins large, et le pic se rapproche de la surface de la plaque plane. D’autre part,
cette zone est moins affectée par I’écoulement oxydant et par la zone réactionnelle.

La méme méthodologie a également été appliquée pour différentes Xo,. La figure 7.16 ¢/
montre les variations de la position du pic, le long de I'abscisse x/Lp pour une vitesse de
l'oxydant Vox = 200 mm/s et une vitesse d’injection combustible Vg = 5 mm/s. Ici encore
les particules suivent les mémes tendances que sur les graphiques antérieurs. En effet, la
teneur en oxygéne provoque de maniére générale un décalage de la position du pic, le long
de la plaque, vers la zone réactionnelle lorsque X¢, décroit.

Ce comportement est certainement di au fait qu’'une teneur en oxygéne plus élevée
conduit & des émissions donc & des concentrations plus intenses des radicaux OH* (cf. fi-
gure 7.9) qui vont venir oxyder plus fortement, d’une part, les précurseurs de la formation
des suies (cf. figure 7.14 ¢/) et, d’autre part, les particules de suies produites par ces HAP.
En rencontrant un milieu plus riche en OH* et O, dans la zone de réaction et en queue de
flamme, les particules de suie changent leurs trajectoires et tendent vers la plaque notamment
quand Xp, augmente.

La fraction volumique de suie intégrée

Pour pouvoir étudier de maniére intégrale la concentration des particules des suies le long
de la plaque on a, & nouveau, appliqué la méme méthodologie, c¢’est-a-dire en intégrant la
fraction volumique de suies par unité de longueur longitudinale.

Les évolutions représentatives de la fraction volumique intégrée, sont présentées dans la
figure 7.17. Les graphiques de la figure 7.17 a/ et b/ illustrent les courbes obtenues en faisant
varier la vitesse de 'oxydant Vox, en fixant la vitesse d’injection combustible & Vg = 5 mm /s
et la teneur en oxygene a Xp, = 0,35 et Xp, = 0,5

Les graphiques de la figure 7.17 ¢/ et d/ montrent les évolutions pour des vitesses d’in-
jection d’éthyléne variables pour une teneur en oxygene Xo, = 0,35 sur la figure 7.17 ¢/ et
Xo, = 0,5 sur la figure 7.17 d/. Dans le deux cas la vitesse de l'oxydant est identique, et
égale & Vox = 250 mm/s.

Les figures 7.17 a/ et b/ montrent des tendances similaires. Une augmentation rapide
de la fraction volumique de suie dans la zone juste au-dessus du poreux. Aprés le bord de
fuite (x/Lp > 1,0) la concentration continue de croitre. Le pic est atteint dans une région
comprise entre (1,25 < (x/Lp) < 1,75) pour 'ensemble des courbes présentées sur les deux
graphiques. Plus en aval, dans la queue de la flamme les courbes montrent une décroissance
importante de la fraction volumique.
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Figure 7.17 — La fraction volumique de suie intégrée en fonction de 'abcisse x/Lp.

Il est également important de noter que la position du maximum de la fraction volumique
de suie intégrée, sur 'abscisse x/Lp représente 'équilibre local entre la formation et 'oxy-
dation des suies. En amont de ce pic le rapport local entre la formation et 'oxydation des
suies est plus important que celui en aval du pic.

Un autre élément important est la différence de fy,;. intégrée lorsque la vitesse d’écoule-
ment forcé varie. En fait, une diminution de Vox provoque une augmentation de la fraction
volumique des suies, comme illustré sur la figure 7.17. Ceci peut s’expliquer par deux phé-
noménes. D’une part on a montré sur le graphique de la figure 7.14 que la concentration
des HAP, précurseurs de la formation des suies, diminue aussi avec Vox. D’autre part, une
augmentation de Vpx résulte en une augmentation des radicaux OH*, un des principaux
responsables de l'oxydation de la suie. Ces deux phénomeénes s’associent pour modifier de
maniére importante la concentration des particules au sein de la flamme. Ceci est également
valable lorsque la teneur en oxygéne est modifiée, comme le montre le graphique de la figure
717Db/.

Sur les figures 7.17 ¢/ et d/ on a appliqué a nouveau la méme méthodologie, & savoir on
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a retracé fqu intégrée en fonction de I’abscisse x/Lp. Ici 'étude paramétrique a porté sur la
vitesse d’injection d’éthyléne V. La vitesse d’écoulement de 1'oxydant n’a pas été modifiée
entre les deux graphiques (Vox = 250 mm/s) et la teneur en oxygéne a varié de Xg, = 0,35
sur la figure 7.17 ¢/ a X, = 0,5 pour le graphique de la figure 7.17 d/.

La constatation faite précédemment sur les figures 7.17 a/ et b/ est complétement ex-
trapolable & ces deux graphiques, a savoir une augmentation importante de la concentration
des particules de suie dans la zone au-dessus du poreux, avec un maximum atteint pour une
position autour x/Lp ~ 1,5. Dans cette région le rapport local entre la formation et I'oxyda-
tion des suies semble atteindre un équilibre. En aval, 'oxydation devient prédominante sur
la formation et la fraction volumique de suies décroit. On constate méme la disparition des
particules de suie, avant le bord de fuite de la plaque, lorsque le soufflage et la teneur en
oxygéne sont importants. (cf. figure 7.17 d/).

Sur les deux figures on peut aussi voir I'influence de la vitesse d’injection du combustible
sur la concentration de la suie. Comme attendu, lorsque Vg augmente on retrouve systémati-
quement une concentration de suie plus élevée au sein de la flamme. En fait, les précurseurs
de la formation des suies augmentent aussi avec Vg (cf. figure 7.14) et, par conséquent,
conduisent & une production de suie plus importante, tous parameétres fixés par ailleurs.

Si maintenant on observe la position du maximum par rapport a la plaque on peut
aisément voir que cette position ne varie pas en fonction de V. Cela est valable pour les
deux graphiques 7.17 ¢/ et d/. La méme tendance a été constatée pour les HAP (cf. figure
7.14) ou le pic reste stable. Etant donné que les particules de suies sont formées a partir de
ces HAP T’évolution de ces derniers n’a pas été modifiée au sein de la flamme.

Cependant, cette dépendance de la vitesse d’injection combustible est complétement dif-
férente lorsque s’agit de la vitesse de ’écoulement forcé. Sur les graphiques de la figure 7.17
a/ et b/ on peut voir que la position du maximum de fq,;. intégrée, selon 'abscisse x/Lp, est
modifiée par Vox. En effet, lorsque le temps caractéristique de résidence diminue (accroisse-
ment de Vox), la position du pic se décale vers le bord de fuite du poreux. Ceci est valable
pour les deux graphiques.

Ceci ouvre la voie a I'analyse de I'influence de la vitesse de I’écoulement sur I'interaction
entre la formation et 'oxydation de suies sur fye.

7.3.3 Interaction entre la formation/oxydation de la suie et sa frac-
tion volumique

Tout comme le préconise Faeth [Faeth 2002], il est important de caractériser la formation
et I'oxydation des suies a partir du rapport entre temps caractéristique de formation 7¢ et
temps caractéristique d’oxydation des suies 7,.. Autrement dit, la production des suies est
le résultat de la compétition entre ces deux phénomeénes.

La comparaison entre ces temps caractéristiques a été entreprise sur la base des graphiques
présentés ci-dessus. La confrontation entre les évolutions du signal intégrée lié au HAP,
précurseurs de la formation des suies, et celles du signal lié & la fraction volumique des suies
fsuie peut fournir des informations sur les phénomeénes conduisant a la formation de ces suies
au sein de la flamme.

La figure 7.18 a/ représente les évolutions du signal intégré des HAP, normalisée par la
valeur du maximum, en pointillés, et celles de la fraction volumique de suies, normalisée par
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la valeur du pic. Les deux courbes sont tracées en fonction de I'abscisse x/Lp. Elles ont été
obtenus pour un écoulement forcé d'une vitesse Vox = 200 mm/s, une teneur en oxygeéne
Xo, = 0,35, et une vitesse d’injection maintenue & Vp = 5 mm/s.

On peut aisément observer qu’il existe un décalage entre la position du maximum du
signal intégré fourni pour les HAP et le signal intégré di a la fraction volumique des suie.
Cette différence peut s’expliquer par le fait que dans la zone réactionnelle, ot les radicaux
OH* sont présents, comme on 1’a vu, en abondance, ces derniers réagissent avec la suie en
I'oxydant tout au long de la flamme. Cependant 1'oxydation n’est pas la méme partout (cf.
figure 7.9 a/). En effet dans la premiére partie de la flamme, la ot les deux courbes présentent
une croissance importante, la pente de la courbe des HAP est supérieure a celle de f,,;.. Le
pic de concentration des HAP, comme prévisible, précéde celle due aux suies. Au-dela de
ce pic la décroissance des HAP est beaucoup plus rapide que celle de fq,;., notamment en
queue de flamme. Cette décroissance de la fraction volumique de suie est éventuellement liée
au phénomeéne d’oxydation, auquel correspond un temps caractéristique d’oxydation.

Si on repére les positions du pic sur les évolutions du signal intégré des HAP et du
signal dli & fgy;. pour différentes vitesses d’écoulement oxydant, on peut analyser 'influence
d’écoulement forcé sur la formation et la production des suies. La figure 7.18 b/ illustre les
positions relevées pour une vitesse d’injection du combustible Vp = 5 m/s et une teneur
en oxygene Xp, = 0,35. On peut observer que l’écoulement forcé n’a pratiquement pas
d’influence sur la position du maximum des précurseurs de formation des suies. A contrario
on observe une différence importante sur la position du maximum de la fraction volumique
des suies.

On peut également utiliser la méme logique et étudier I'influence de la vitesse d’injection
pariétale et de la teneur en oxygéne. Les figures 7.18 ¢/ et 7.18 d/ illustrent les évolutions
lorsque la vitesse du combustible Vg et la teneur en oxygéne Xq, varient. Il est tout a fait
prévisible qu’il n’existe pas d’évolution sur la position des HAP et de la f,;. en modifiant V.
Auparavant une augmentation du débit de combustible provoque bien une augmentation im-
portante des précurseurs de suies et de la concentration des particules (cf. figure 7.14 et 7.17).
Toutefois, I’équilibre entre la formation et I'oxydation des particules est vraisemblablement
atteint toujours a la méme abscisse le long de la plaque.

Lorsque la teneur en oxygéne est modifiée on observe qu’il y n’a pas de modification de
la position du pic. Ici encore l'oxygéne agit comme la vitesse d’injection combustible, mais
dans le sens inverse. C’est-a-dire q'une augmentation de la teneur en oxygéne conduit a un
accroissement de I'oxydation en modifiant la concentration des HAP et des particules de
suies au sein de la flamme mais, ne vient pas modifier la position du pic, ot le rapport local
entre la formation et 'oxydation de suies atteint sa valeur maximale.

Partant des évolutions des signaux fournis par les précurseurs de formation des suies
7, les HAP, on a essayé de valider les résultats fournis par le modéle numérique quant a
I'évolution du temps caractéristique de formation des suies (c¢f. paragraphe 4.2.2).

En fait, la formation de suies est gouvernée par la décomposition du combustible qui
elle-méme est controlée par la diffusion moléculaire de ce méme combustible vers la flamme.
Autrement dit, le temps caractéristique de formation 7¢ dépend directement de 1/Vp ou Vp
est la vitesse de diffusion [Legros 2003].

Considérant le graphique de la figure 7.18 b/ on observe une variation de la position du pic
de fouie lorsque Vox est modifiée. Ceci semble étre en accord avec les résultats obtenus pour
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Figure 7.18 — Comparaison entre la position du pic des HAP intégrés et de la fraction
volumique de suie intégrée le long de la plaque.

la zone de réaction primaire, & savoir & une augmentation de Vox résulte une augmentation
de l'intensité et de la longueur de la zone d’émission des radicaux (cf. figure 7.9). Ceci conduit
a des modification au niveau de la concentration des suies et de la position du pic d’intensité.

Une analyse de l'influence de 'oxydation sur la production des particules s’avére néces-
saire. Précisons que compte tenu des graphiques de la figure 7.18, seule 'influence de Vpx a
été considérée, celle du Vg et X, apparaissant négligeable.

Le graphique de la figure 7.19 a/ montre les évolutions de 1’émission des radicaux OH*
et de la fraction volumique de suie intégrée. Chaque évolution a été normalisée par la valeur
de son maximum. Ces courbes ont été tracées pour une vitesse de l'oxydant Vox = 200
mm/s, pour une teneur en oxygene X, — 0,35 et une vitesse d’injection combustible Vg = 5
mm/s. On peut aisément constater que le pic de la émission OH* se trouve en amont du pic
de fsuie et que la production des suies est bien modifiée par la présence des radicaux. Dans
la zone & I’aplomb du poreux on observe une augmentation de concentration des radicaux.
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Figure 7.19 — Comparaison de la position du pic de I’émission des radicaux OH* et de la
fraction volumique de suie intégrée le long de la plaque.

En fait cette augmentation est plus rapide que celle de la fraction volumique des suies. La
production de suies dans cette zone est ainsi complétement controlée par ces radicaux ou
probablement le rapport local entre la formation et 'oxydation de suies est moindre.

Apreés le pic d’émission des radicaux OH* la production de suie continue a augmenter et le
rapport local entre la formation et 'oxydation des suies atteint son maximum dans la zone
ou l'intensité intégrée de OH* décroit brutalement. Enfin, la concentration des particules
diminue aussi plus en aval. Toutefois, comme cela a été dit auparavant la décroissance de la
concentration des particules est moins rapide que l'accroissement observé au bord d’attaque.

Il est intéressant alors d’analyser I'influence de la vitesse de 'oxydant Vox sur la position
du pic de I'intensité des radicaux OH* et celle de fy,;. intégrée. Le graphique de la figure 7.19
b/ montre ’évolution de la position du pic pour différentes vitesses de I'oxydant, pour une
vitesse d’injection Vg = 5 mm/s et une teneur en oxygeéne X, = 0,35. Ces courbes retracent
deux tendances opposées. En effet, lorsque Vpox augmente la position du pic d’émission OH*
se décale vers le bord de fuite de la plaque, tandis qu'un soufflage plus important tend a
rapprocher la position du pic de fg,;c du bord d’attaque de la plaque plane.

Ce deux tendances ont été analysées de maniére approfondie dans le paragraphe pré-
cédent. Rappelons qu’une augmentation de la vitesse de 1’écoulement forcé résulte en un
accroissement de I’émission des radicaux qui en méme temps provoque une diminution de la
production des suies. Il est légitime de penser alors que ’écart entre ces deux courbes peut
permettre d’évaluer un temps caractéristique d’oxydation 7., au dela de la zone radicalaire
d’émission due a OH* et CH*. Pour déterminer ce temps caractéristique d’oxydation, on
procéde de la maniére suivante : tout d’abord on détermine I’écart entre la position du pic de
fsuie €t celui du radical OH* pour chaque vitesse de 'oxydant. Ensuite, on évalue ce temps
caractéristique 7., comme étant le rapport entre cet écart et Vox.

Les résultats obtenus sont portés sur la figure 7.20. Ce graphique montre alors 1’évolution
du temps caractéristique d’oxydation 7., en fonction de la vitesse d’écoulement forcé.
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Figure 7.20 — Temps caractéristique d’oxydation 7., de suies en fonction de la vitesse de
loxydant Vox. Pour Vg = 5 mm/s et Xp, = 0,35.

En fait, lorsque Vox augmente le temps caractéristique d’oxydation 7., diminue. Ceci
tend a confirmer les tendances observées sur les courbes de fq,;. intégrée de la figure 7.17.
C’est-a-dire, une modification de la pente de décroissance de la production des suies en queue
de flamme. En effet, pour une vitesse d’oxydant plus importante, le temps caractéristique
d’oxydation diminue. En méme temps ceci modifie le taux d’oxydation en changeant la pente
de la courbe de production des suies f,,;. dans la zone de décroissance, aprés le passage du
pic.

L’interaction entre la zone de réaction primaire et la fraction volumique de suie analysée
ci-dessus peut contribuer a expliquer au moins qualitativement le phénomeéne d’extinction
de la réaction. On aboutit ainsi a& une définition de la longueur de flamme.

7.4 La longueur de la flamme

Comme cela a été introduit dans les chapitre 1.3.2 de ce mémoire, une maniére de ca-
ractériser le phénoméne d’extinction passe par le nombre de Damkohler D. Rappelons que
ce nombre exprime le rapport entre le temps caractéristique de résidence 7, et le temps
caractéristique chimique 7., (cf. équation (1.3)). En effet, ce nombre D présente une dépen-
dance certaine vis-a-vis de la température de la zone réactionnelle, qui elle-méme dépend de
la concentration des suies via les pertes radiatives. En fait, il est intéressant de comparer
I’émission des radicaux étudiés a celles de la fraction volumique de suies le long de la plaque.
Le graphique de la figure 7.21 a/ présente les courbes de I'intensité des radicaux CH* et OH*
et de la fraction volumique de suie intégrée, normalisé par le maximum, le long de la plaque.
Les résultats ont été obtenus pour une vitesse de 'oxydant Vox = 250 mm/s, une teneur en
oxygeéne Xo, = 0,35 et une vitesse d’injection de I’éthyléne Vg = 5 mm/s.

On peut aisément constater que la zone de décroissance d’intensité des radicaux se trouve
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de l'abcisse x/Lp. Pour Vox = 250 mm/s, Vg = 5 mm/s et Xg, = 0,35.

aux alentours du maximum de la fraction volumique de suie intégrée. En fait, ce graphique
montre clairement le role de la concentration en suie sur le phénoméne d’extinction de la
zone réactionnelle initiale. Il est important de remarquer que ce phénoméne d’extinction de la
zone de réaction par une concentration locale de suie, a déja fait 'objet d’études théoriques.
Citons a ce sujet les travaux de Markstein et DeRis [Markstein 1984| qui ont proposé un
modele d’extinction basé sur la production de suies mais qui jusqu’alors n’a jamais été validé
expérimentalement.

Il reste maintenant & bien identifier I’endroit ot 'on considére la réaction comme éteinte.
Il faut remarquer que la longueur d’'une flamme est normalement estimée & partir d’images
obtenues dans le spectre du visible, ot il est tres difficile de dissocier la zone d’émission de la
zone de réaction primaire avec I’émission des particules des suies. La littérature montre que
dans la plus part des cas on utilise des critéres arbitraires pour définir la zone d’extinction
et, par conséquent, la longueur de la flamme [Lin 1999a, Lin 1999b|. C’est justement pour
cela que la méthodologie utilisée au cours de ces travaux peut présenter un intérét. En fait,
I’évolution intégrale de 'intensité offre aussi la possibilité de déterminer la zone d’extinction.
Par exemple, pourquoi ne pas considérer, en premiére approximation, la longueur de la zone
de la réaction comme la distance comprise entre le bord d’attaque du poreux et la position
ol les courbes des intensités intégrées atteignent leurs maxima.

Lorsque l'on analyse l'intensité intégrée des émission des radicaux (cf. figure 7.9) on
s’apercoit que le pic, sur ’ensemble des figures, correspond au début de la décroissance de
I’émission de chaque radical et donc de leur présence au sein de la flamme.

La position de chaque pic 1,,.,,., a été tracée sur la figure 7.21 b/ en fonction de I’abscisse
x/Lp. Pour Vox = 250 mm/s, Vp = 5 mm/s et Xp, = 0,35. Tout d’abord, on observe la
méme tendance pour les deux radicaux, a savoir que la position de I, est toujours plus
avale pour le radical CH* que pour le radical OH*.

Il est probable que cette différence soit la cause de deux phénoménes. Comme cela a
déja été évoqué le radical OH* est un produit intermédiaire apparaissant au tout début de

Tmax
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la chaine de réactions du schéma cinétique et sa présence est fortement liée & 1’écoulement
oxydant et plus faiblement & celle du combustible. A contrario le CH* augmente avec la
concentration des réactifs, fortement en fonction de la concentration de I’éthyléne mais dans
une moindre mesure, de celle de 'oxygéne. Etant donné qu’il existe toujours un taux de
combustible qui n’est pas consommeé (cf. figure 7.10), il y aura toujours des réactifs capables
d’agir et produire des radicaux CH* le long de la plaque. Il est possible que 'autre effet soit
di a la concentration importante de précurseurs de suies et de particules de suies dans la
zone au-dessus du poreux. Le radical OH* réagit alors plus fortement dans cette zone en
diminuant sa présence plutdt que celle du radical CH*.

Dans ces conditions oul la présence du radical CH* est détectée plus en aval que celle du
radical OH*, il est alors logique de préférer comme représentative de la longueur de la zone
réactionnelle I’émission du radical CH*.

Sur le méme graphique de la figure 7.21 b/ on peut constater aussi une évolution de la
position de I, . (position du pic) lorsqu’on fait varier Vox. On observe les mémes tendances
pour les deux radicaux. Une augmentation de la vitesse de l'oxydant a pour conséquence des
zones d’émission plus longues et, selon notre définition, des longueurs de flamme plus impor-
tantes quand Vpx croit. Ceci confirme les observations expérimentales faites sur des flammes
visibles, a savoir des flammes plus longues et plus intenses lorsque la vitesse de I’écoulement
forcé augmente (cf. figure 2.7) [Brahmi 1998, Vietoris 1998, Legros 2003, Fuentes 2007).

Cependant, il apparait important d’affiner encore cette mesure de longueur de flamme.
Si on observe la figure 7.21 a/, on s’apercoit qu'’il faut trouver un moyen pour essayer de
caractériser I’extinction en aval de la position du pic 1., ., plus précisément dans la zone de
décroissance de l'intensité. Pour cela, la technique des isocontours présentée dans le chapitre
relatif au développement numeérique (cf. figure 4.1) a été mise a profit. Rappelons que cette
technique permet de déterminer une valeur seuil en-deca de laquelle la réaction est considérée
comme éteinte. Le détail de la méthodologie utilisée se trouve dans le paragraphe 4.1.1 de
ce mémoire. En effet, si on applique la technique sur une image d’émission spontanée CH*
et OH*, on trouve les évolutions illustrées dans le graphique de la figure 7.22 a/, pour une
vitesse de ’écoulement forcé Vox = 250 mm/s, une vitesse d’injection Vp = 5 mm/s et
une teneur en oxygene Xo, = 0,35. L’ordonnée de ce graphique représente la somme des
intensités normalisées par son maximum et pondérées par la taille du pixel réel, en fonction
de chaque valeur seuil (cf. paragraphe 4.1.1).

On peut constater que pour les deux radicaux il y a une variation importante de la somme
des intensités normalisées jusqu’aux alentours de 90% du maximum pour chaque radical. A
cette position la somme des intensités reste relativement stable en définissant ainsi le seuil
d’extinction, & savoir la valeur seuil qui correspond a une intensité globale égale a 10 % du
maximum de la courbe.

Pour valider 'utilisation de cette méthodologie on a retracé un isocountour dont la valeur
frontiere correspond a 10 % du maximun d’intensité sur la cartographie du radical CH*,
représenté ici en niveau de gris, simultanément a l'intensité intégrée du méme radical en
fonction de I'abscisse x/Lp. La figure 7.22 b/ illustre le résultat obtenu pour une vitesse de
loxydant Vox = 250 mm/s, une teneur en oxygéne Xp, = 0,35 et une vitesse d’injection
Vg = 5 mm/s. On peut observer, d’une part que l'isocontour qui représente 90 % de la
valeur I cerne bien la zone réactionnelle définie ici par le radical CH*, d’autre part, en

Zl'mazx

comparant la courbe d’intensité intégrée a celle de 'isocontour on s’apercoit que la position
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Figure 7.22 — a/ Evolution du seuil en fonction de 'intensité des radicaux normalisée, b/
comparaison des intensités intégrées avec des isocontours a 90 % du maximum du radical
CH* et ¢/ influence de I’écoulement forcé sur la longueur de la zone de réaction primaire.
Pour Vpx = 250 mm/s, Vg = 5 mm/s et Xp, = 0,35.

sur l'abscisse x/Lp marquant la fin de la réaction définie par la frontiére de I'isocontour se
trouve dans la zone de décroissance de l'intensité intégrée, validant ainsi la méthodologie
proposée.

Reste maintenant a évaluer des iscountours, en utilisant la méthode proposé ci-dessus,
et comparer celles-ci a I’évolution de l'intensité intégrée dans la zone de décroissance de
I’émission pour différentes vitesses d’écoulement forcé Vox. Ainsi la distance du début du
poreux jusqu’a la valeur maximale de la frontiére delimitée par l'isocountour projeté sur
I'abscisse x/Lp, donne la longueur de la zone réactionnelle qui, dans notre cas, représente la
longueur de la flamme. Le graphique de la figure 7.22 ¢/ illustre les résultas obtenus pour les
longueurs de flammes a différentes vitesse de 'oxydant Vox, pour Vg = 5 mm/s et Xg, =
0,35. Comme attendu, ces longueurs de flamme suivent les méme tendances que la position
L., asavoir des flammes plus longues lorsque Vox croit.
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Chapitre 8

Discussion et conclusion

Ce mémoire de thése a comme objectif de contribuer a une meilleure description de la
structure des flammes représentatives d’un incendie dans un environnement sous gravité ré-
duite. Il tend & compléter la banque de données que constitue les résultats obtenus par les six
précédentes théses afin d’aboutir & terme & une détermination réaliste des critéres de com-
bustion et d’inflammation des matériaux dans leur utilisation spatiale. Les tests utilisés & ce
jour pour essayer de déterminer les critéres précités mettent souvent en jeu une configuration
de type plaque plane : & savoir ’établissement d’une flamme de diffusion au sein de la couche
limite réactive se développant au dessus de la surface combustible. Cette configuration pour
étre réaliste doit étre étudiée dans les conditions qui prévalent dans un vaisseau en orbite,
soit des écoulements forcés circulant aux vitesses générées par les systémes de climatisation,
0,1 4 0,3 m/s, et des atmosphéres contenant de I'air ou de I'air suroxygéné, et bien str sous
gravité réduite.

Les travaux antérieurs effectués au laboratoire ainsi qu'un examen approfondi de la lit-
térature ont montré qu’il était important de se préoccuper, entre autre, des phénomeénes qui
pouvaient conduire & I'extinction de I'incendie comme & son développement. Parmi ces phé-
nomeénes ceux ayant trait aux échanges radiatifs sont apparus a examiner prioritairement,
c’est pour cela que ce travail a comme objectif d’évaluer 'importance de la contribution de
la zone réactive a ces transferts. Plus précisément, il s’agit d’essayer d’évaluer comment la
zone réactionnelle interagit avec le champ de concentration des suies, vecteur important du
transport radiatif, notamment en fin de flamme, la ou elle s’éteint.

Ce mémoire de thése se place avant tout dans la continuité et s’appuie sur les acquis tant
expérimentaux que théoriques. Il considére comme acquis que I’écoulement étudié est par-
faitement laminaire et qu’il satisfait aux hypotheéses du probléme d’Emmons [Emmons 1956]
comme cela a été vérifié antérieurement par Rouvreau [Rouvreau 2002a]. Il admet que la
combustion gaz-solide peut étre simulée par un systéme gaz-gaz, le combustible étant injecté
a travers une paroi poreuse dans un écoulement oxydant paralléle a sa surface. Le code nu-
mérique utilisé correspond & une évolution de 'outil mis en ceuvre par Legros |Legros 2003]
et moi-méme [Fuentes 2003|. Sur le plan expérimental I'installation utilisée au cours des vols
paraboliques est une version améliorée, notamment sur le plan des méthodes de diagnostic
de celle utilisée par Cordeiro [Cordeiro 2003] et réadaptée aux nouvelles normes par Legros
[Legros 2003|. Notons que le gros travail de Cordeiro |Cordeiro 2003| sur la prise en compte
de I'influence des g-jitters sur la validité et la fiabilité des mesures m’a été de la plus grande
utilité quant a la sélection des données a analyser.
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Dans ce travail je me suis efforcé d’atteindre deux objectifs :

e cxpliquer, au moins qualitativement, le phénoméne d’extinction en queue de flamme

e prédire, de fagon plus quantitative, la formation et I'oxydation des suies dans la flamme
d’éthyléne a travers une étude paramétrique de l'influence de la vitesse du courant
oxydant, de la concentration en oxygéne et de la vitesse d’injection du combustible,
en vue de constituer une banque de données sur laquelle on pourrait s’appuyer pour
valider une éventuelle modélisation numérique de la production des suies.

Sur le plan numérique on a adapté l'outil dérivé de FDS utilisé déja par Rouvreau
[Rouvreau 2002a] au sein de I'équipe. Ce code instationnaire, tridimensionnel, de simula-
tion numérique directe, prenant en compte les changements importants de masse volumique,
permet alors de simuler la flamme de diffusion en condition de gravité réduite. En fait deux
éléments important ont été insérés dans le code original permettant d’approfondir I’analyse
de I'influence du rayonnement sur la structure de la flamme.

e le couplage des transferts radiatifs avec une combustion modélisée par une cinétique
chimique finie & une seule étape et gouvernée par une loi de type Arrhénius et, ce dans
le but de simuler le phénomeéne d’extinction en queue de flamme;

e l'incorporation de particules fictives dans le domaine de calcul afin de suivre la tra-
jectoire de ces particules et de reproduire I’histoire des conditions le long de ces tra-
jectoires donnant éventuellement naissance aux particules de suie au sein de la zone
réactionnelle.

En premier, les résultats numériques ont permis de mettre en évidence l'influence des
transferts radiatifs sur le paramétre stand-off distance et ensuite sur le phénomeéne d’ex-
tinction en fin de zone réactionnelle, ou de queue de flamme. Une premiére validation a été
effectuée a travers la comparaison entre ’emprise de la zone de réaction et celle correspon-
dant a I’émission spontanée des radicaux CH*. Néanmoins il reste encore & améliorer ’analyse
afin de réduire ’écart entre résultats numériques et expérimentaux. L’étude paramétrique
conduit aux bonnes tendances toutefois les longueurs différent encore trop (> 50 %).

En second I’étude numérique a fourni une analyse des trajectoires de particules fictives
dans la zone réactionnelle. Le code n’est pas validé a ce jour pour simuler la production des
suies, c’est I’histoire des particules fictives injectées dans le milieu qui a permis de quantifier
le rapport (7¢/7.x) pilotant en quelque sorte la propension de la flamme a la production des
suies. Il a été possible de confirmer qu’en dépit d’un temps de résidence global plus court,
une augmentation de la vitesse du courant oxydant conduit localement & une augmentation
de la fraction volumique de suie par le biais d’une diminution du temps caractéristique
d’oxydation, dans la zone & I’aplomb du poreux, confirmant ainsi les tendances observées par
Legros [Legros 2003|. Néanmoins le code dans sa version actuelle ne permet pas de simuler les
phénomeénes en queue de flamme et donc ’allongement de la flamme visible reste inaccessible.
C’est cette constatation qui m’a poussé a entreprendre des mesures expérimentales en aval
du poreux.

Des mesures quantitatives, sur notamment la fraction volumique des suies en queue de
flamme, apparaissent nécessaires. Compte tenu des aspectes géométriques tridimensionnelles
de la flamme dans la zone en aval du poreux |Legros 2005] et de la impossibilité d’appliquer
la technique d’extinction en queue flamme, on a da opter pour une technique possédant une
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résolution spatial importante. Compte tenu des travaux de la littérature j’ai jeté mon dévolu
sur la technique dite de (LIT) ou Incandescence Induite par Laser.

Hormis les difficultés habituellement rencontrées lors de la mise en ceuvre des diagnostics
optiques en milieu réactif, deux défis ont du étre relevés :

e mettre en ceuvre la LII sur une flamme plane et non axisymétrique ;

e mettre en ceuvre la LII dans un environnement sous gravité réduite au sein de 1’Airbus
A300 de Novespace.

Comme un des principaux objectifs de ce travail consiste a prévoir les phénomeénes d’ex-
tinction en queue de flamme au travers de l'interaction entre la zone réactionnelle initiale
et le champ de concentration des suies, je me suis employé a caractériser la structure de la
zone réactionnelle & travers le suivi des traceurs que sont les radicaux (CH* et OH*) et les
précurseurs de la formation des suies les Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques (HAP).

Dans les deux cas seules des mesures qualitatives ont été réalisées. La Fluorescence Induite
par Plan Laser (PLIF) a démontré étre une technique adaptée a lidentification de la zone
de formation des particules de suies en suivant la fluorescence des HAP. En s’appuyant sur
les travaux de Vander Wal [Vander Wal 1997b|, la LII et la PLIF ont été mises en ceuvre
de fagon couplée. Avec le méme dispositif expérimental on excite la suie et les HAP au sein
d’une méme nappe laser. Seul le délai entre impulsion du laser et le début d’exposition du
capteur ICCD a été modifié.

Par ailleurs, on a aussi montré le potentiel de la chimiluminescence pour suivre ’évolution
de la zone réactionnelle, le long de la plaque, a travers la capture de I’émission spontanée des
radicaux CH* et OH*. Pour la visualisation de la chimiluminescence, un dispositif identique &
celui de la LIT a été utilisé. L’objectif étant d’étudier 'interaction entre zone réactionnelle et
champ de concentration de la suie, chaque expérimentation se déroule en veillant & synchro-
niser les mesures des radicaux avec les mesures de LII, de fagon & obtenir des cartographies
quasi-simultanées, décalées tout au plus de quelques nanosecondes. Le suivi de 1’émission
spontanée des radicaux CH* et OH* permet de mieux appréhender qualitativement la cor-
rélation entre la composition de la zone réactive et la structure de la zone ou les suies sont
présentes.

Un des résultats importants obtenus dans la partie dénommée "approche expérimentale"
réside dans le fait d’étre parvenu a réaliser un étalonnage du signal d’incandescence des
particules des suies. Ceci a permis d’obtenir des mesures quantitatives de la concentration
des particules au sein de la flamme. Comme cela a été mentionné dans le paragraphe 5.5.3 un
effort important a été effectué pour identifier toutes les sources d’erreurs affectant la mesure
de la fraction volumique de suie. Néanmoins, méme en adoptant une procédure d’étalonnage
in situ, l'incertitude est encore de I'ordre de 40%. Ceci est du principalement aux incertitudes
sur les indices de réfraction de la suie. En fait, la fonction d’absorption (E(m)) contribue
a pres de 24% a incertitude globale. Malgré les efforts de la communauté scientifique ces
indices s’avérent toujours trés difficile a évaluer avec une précision acceptable. La preuve en
est fournie par le graphique de la figure 5.10 ot 'on constate la variation importante de la
fonction E(m) obtenue par différentes auteurs.

Dans la premiére partie de ce mémoire consacrée a la présentation et a 'analyse des
résultats expérimentaux, on se préoccupe de la caractérisation de la stand-off distance. En
premier on a tenté de bien cerner la zone réactionnelle a travers 1’émission spontanée des
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Figure 8.1 — Interaction entre la zone réactionnelle, formation de suies et le champ des
concentration de suie par de isocontours a différentes régimes et une concentration en oxygéne
Xo, = 0,35.

radicaux CH* et OH*. En analysant les cartographies d’intensité on s’apercoit que la région
de présence des radicaux OH* est ostensiblement située au-dessus de celle des radicaux CH*.

Les isocontous présentées sur la figure 8.1 montrent bien 'existence du recouvrement
entre les deux zones et le décalage géographique entre celles-ci. Partant de 1a il est proposé
que la position du pic d’intensité soit représentative de la stand-off distance, hypothése
validée en comparant la stand-off distance a I’épaisseur de la couche limite de type Blasius.
L’influence des différents paramétres considérés dans cette étude est examinée. On a constaté
alors la forte influence de la vitesse de I’écoulement oxydant sur cette distance. En fait une
augmentation de Vox conduit la zone réactionnelle a se rapprocher de la surface de la plaque
plane. A nouveau il est facile de constater cette évolution a partir des isocontours de la figure
8.1.

L’influence de la vitesse d’injection du combustible Vi et de la teneur en oxygéne Xo,
se traduit par un impact moindre sur cette distance. Enfin, on a étudié ’évolution du profil
de l'intensité d’émission de ces radicaux le long de la plaque, de maniére globale, a travers
I'intensité intégrée le long de 'axe longitudinale z. On a & nouveau pu constater I'influence
importante de la vitesse de I'oxydant sur la valeur de cette intensité intégrée.

En fait, on observe une augmentation d’intensité lorsque Vox augmente. Ceci confirme
les observations expérimentales faites sur les flammes dans le spectre du visible, & savoir des
flammes plus intenses lorsque Vox croit. De méme on a observé que la position, le long de
la plaque, du pic d’'intensité intégrée se déplace vers le bord d’attaque lorsque Vox diminue.
A contrario aucun effet n’a été constaté, sur la position du pic d’intensité, lorsque Vg et
Xo, sont modifiées. Certes une augmentation de Vp et X, conduit a des émissions plus
intenses mais ne modifie pas la position du pic I, .. Il est clair que c’est la variation
de la vitesse de I’écoulement forcé qui provoque des modifications sur la structure de la
flamme et plus précisément sur la stand-off distance. Ces résultats confirment les premiéres
observations réalisées sur des flammes de diffusion visibles, établies en micropesanteur, par
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Brahmi [Brahmi 1998] et Cordeiro [Cordeiro 2003] en configuration gaz-gaz, par Vietoris
[Vietoris 1998] sur un brileur solide et numériquement par Rouvreau [Rouvreau 2002a].

Dans la seconde partie de la présentation de l'analyse des résultats expérimentaux ce
sont les champs de concentration des suies qui sont examinés. Tout d’abord ce sont les
précurseurs de la formation des suies dénommés HAP qui ont été étudiés. Bien qu’a 'heure
actuelle I’étalonnage de ces signaux reste tres difficile a réaliser, ces mesures ont permis
de bien localiser les précurseurs de la formation des suies le long de la plaque. De plus
ils ont également permis une analyse comparative entre le différents régimes. Etant donné
que ces HAP sont issus directement de la décomposition du combustible dans les zones
riches. Il faut s’attendre a un signal des HAP de forte intensité dans la zone a I’aplomb du
poreux. Notons également que la zone réactionnelle initiale borne la position géographique
des HAP au sein de la flamme. Ceci est confirmé par la figure 8.1 ou 'on peut constater
que la localisation de la zone des radicaux OH* limite la présence de ces HAP au sein de la
flamme. La méthodologie intégrale a été utilisée pour comparer ces signaux aux différents
régimes. De fait, la variation de la vitesse de 'oxydant modifie le signal des HAP. Lorsque
Vox augmente les signaux des précurseurs de la formation des suies décroissent et les HAP
sont alors présents dans une région plus étroite (cf. figure 8.1). Ceci est liée au phénoméne
d’oxydation par le radical OH*, en effet une augmentation de Vox conduit & une intensité des
radicaux OH* plus importante,donc & un potentiel d’oxydation des HAP supérieur. Lorsque
Vr varie on constate la tendance attendue; c’est-a-dire un accroissement des signaux avec
Vg. Méme tendance lorsque Xo, est modifiée, une teneur plus faible en oxygéne se traduit
par une augmentation du signal HAP. En revanche la position du pic de l'intensité intégrée
des HAP, n’est modifiée par aucun des trois paramétres. Dans tous les cas le maximum est
atteint aux alentours de x/Lp = 1, soit au bord de fuite du poreux, ce qui confirme la forte
dépendance de la formation des suies vis-a-vis du débit combustible.

Par la suite c¢’est la production des suie qui a été étudiée. La fraction volumique des suies
au sein de la flamme a été évaluée en utilisant la technique d’Incandescence Induite par Plan
Laser (LII) en combinaison avec la procédure d’étalonnage. En observant une cartographie
de la concentration en suies on s’apercoit que les particules de suie sont présentes au dessous
de la zone réactionnelle et pratiquement au bord de fuite de la plaque. En tout cas la LII a
détecté des signaux au-dela de la zone réactionnelle et cela sur toute la gamme des régimes
étudiés (cf. figure 8.1).

Toutes ces observations qualitatives et quantitatives confirment le fait que les flammes
analysées dans la présente étude sont du type open-tip. Une flamme ouverte dite open-
tip correspond a une flamme qui présente une queue de flamme ouverte d’otl sont alors
éjectées les particules de suie. A contrario une flamme closed-tip présente une queue de
flamme fermée. Dans ce dernier cas toute la charge combustible est complétement oxydée
dans la zone réactionnelle et par conséquent il n’y pas de suies présentes au dela de la
zone de flamme. Ce résultat est d’importance. Car si la littérature présente de nombreuses
corrélations empiriques pour estimer la longueur des flammes de diffusion avec un trés bon
accord avec les résultats expérimentaux pour les flammes du type closed-tip il n’en va pas
de méme pour le type open-tip [Faeth 2002]. Par ailleurs on a étudié la fraction volumique
intégrée et on constate alors que la vitesse de 'oxydant modifie la concentration en particules
de suies. Un soufflage de I’écoulement forcé plus important conduit & une diminution de la
concentration et de la répartition géographique des particules au sein de la flamme (cf. figure
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8.1). Cette observation est en contradiction avec les résultats trouvés par Legros [Legros 2003]
dans la zone au-dessus du poreux. En fait dans cette zone riche en combustible la formation
des suies est le phénomeéne prépondérant face I'oxydation des particules. En aval du poreux,
lorsque il n’a plus d’injection de combustible la formation de suies décroit trés rapidement
et c’est I'oxydation qui devient dominante face a la formation des suies (cf. figure 7.17), d’ont
cette modification de comportement en queue de la flamme.

Ce travail souligne également qu’une augmentation de la vitesse Vg conduit & un accrois-
sement de la fraction volumique de suies. L’effet contraire a été observé lorsque la teneur
en oxygene variée. Une diminution en X¢, conduit & une augmentation de f,;.. Cependant,
la position du pic de fraction volumique intégrée, n’est pas sensible aux variations de Vp et
Xo,- En fait, la position du pic est stabilisé aux alentours x/Lp = 1,5. A contrario la position
du pic est complétement modifiée lorsque Vpx varie. Une vitesse de 1’écoulement forcé plus
importante conduit a déplacer le pic de la fraction volumique de suie intégrée, vers le bord
d’attaque.

Sur la base de ces constatations une méthode pour essayer d’estimer le temps caractéris-
tique d’oxydation (7,x) au-dela de la position du maximum de la fraction volumique de suie
intégrée est proposée en s’appuyant sur les courbes d’intensité intégrée du radical OH*. En
effet dans cette zone une augmentation de Vox provoque une diminution de (7,,) modifiant
ainsi la pente de décroissance de la concentration des particules en queue de flamme.

L’objectif affiché au début de ce travail visant a tenter d’expliquer le phénoméne d’ex-
tinction en queue de flamme. La question est de savoir s’il a été atteint!. Des progrés ont
été réalisés mais objectivement beaucoup reste a faire. La méthodologie intégrale d’analyse
des cartographies a été mise a profit. Notamment en comparant les courbes d’intensités inté-
grales des radicaux CH* et OH* avec celles de la fraction volumique de suie. On a constaté de
maniére qualitative que 'extinction de la zone réactionnelle apparait dans la zone du maxi-
mum de concentration des particules de suie, validant ainsi en partie les travaux théoriques
réalisés a ce sujet. A partir de ces courbes d’intensité intégrée on a proposé une méthodologie
pour déterminer la longueur de la flamme. Cette mesure est alors considéré comme étant la
distance entre le début de poreux et I’abscisse x/Lp ot I'on considére que la réaction est
terminé flamme éteinte, a savoir dans la zone de décroissance de I’émission du radical CH*
en se basant sur l'isocontour correspondant & 90% de 'intensité maximale.

Quelles perspectives peut on dégager pour 'avenir 7 Ce travail s’est aventuré sur les che-
mins numérique et expérimental avec plus ou moins de bonheur. Et malgré des avancées
significatives beaucoup reste a faire avant d’atteindre 1'objectif final de détermination des
critéres de combustion et d’inflammation des matériaux dans leur utilisation spatiale. Il faut
a la fois progresser sur le plan de la modélisation numérique et sur celui de la collecte de
résultats expérimentaux susceptibles de soutenir le développement et la validation des mo-
deles adaptés. Dans ce mémoire rien n’a été présenté concernant les mesures de température
(des gaz et des suies) bien que nous ayons déja effectué de telles mesures par Absorption
Emission Modulée (MAE) & deux longueurs d’onde, ni concernant le suivi de la taille et la
répartition des particules de suie alors que les outils expérimentaux et numériques existent
(prélévements, microscopie électronique a balayage, modéle cinétique formation/oxydation),
ni concernant les mesures de vitesse par Vélocimétrie par Image de Particules (PIV), ni non
plus sur la comparaison gravité normale/microgravité sachant néanmoins que les banques
de données des résultats de mesure existent au laboratoire, ni enfin sur les transferts vers
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la surface et 'environnement (mesures de flux). A cela, il faut ajouter le travail numérique
entrepris sur la production des suies en partant d’une cinétique chimie de la combustion de
I’éthyléne. Par conséquent la premiére des perspectives dans le temps va consister a exploiter
les banques de données expérimentales et numériques constituées sur ce type de systéme puis
de poursuivre 'expérimentation sur les systémes gaz-solide en s’intéressant aux matériaux
combustibles ayant une utilisation spatiale. Au niveau expérimental nous envisageons de plus
de contribuer a améliorer les méthodes de diagnostic mises en ceuvre et en implanter si besoin
d’autres. Citons par exemple la LIT & deux longueurs d’onde, le suivi de la décroissance du
signal d’incandescence de la LII pour remonter au diamétre des particules de suie, le suivi
par thermocouples fins de la vitesse de combustion des solides, de la vitesse de propagation
des flammes, sans oublier également le suivi des concentrations des réactifs et produits de
combustion (Oy, CO, CO,y, Hy0,...) et si possible de celles des espéces intermédiaires tels
que les radicaux et les HAP a différentes longueurs d’onde. Au niveau numeérique, ’évalua-
tion du bilan d’énergie a la surface, du nombre de transfert de masse B dans l'optique de
la caractérisation des systémes gaz-solide, passe par l'introduction d’un modéle réaliste de
cinétique finie de formation/oxydation des suies afin d’évaluer la contribution radiative et
notamment la fraction radiative. A terme 'objectif espéré réside dans la modélisation des
conditions d’extinction et de propagation de la flamme par pertes ou gains radiatifs, donc
dans celle de la détermination des critéres de combustion des matériaux dans leur utilisation
spatiale, a savoir sous gravité réduite. Néanmoins tout cela ne sera rendu possible que si le
CNES et 'ESA continuent d’apporter leur soutien pour permettre au laboratoire d’effectuer
les indispensables expériences a bord de I’Airbus A300 de Novespace, a la Tour de chute libre
de I'Université de Bréme en Allemagne ou a bord de fusées sonde (programme Texus).
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Annexe A

Création de 'apesanteur

A.1 Théorie

Il est possible d’expliquer la notion d’apesanteur en faisant le bilan des forces qui s’exercent
sur un objet (M) qui se déplace. Pour cela nous utilisons deux référentiels (cf. figure A.1) :

e le référentiel terrestre (R,OXYZ) qui est considéré comme le référentiel absolu ;

e le référentiel relatif (R’oxyz) lié par exemple a 'avion (pour le cas des vols parabo-
liques).

Figure A.1 — Définition des coordonnées et des vecteurs dans les référentiels absolu et relatif.

Nous considérons donc un objet (M) ayant une vitesse dans le référentiel relatif R’, et R’
est en mouvement par rapport au référentiel absolu R. En prenant le cas général ot1 R’ est a
la fois en rotation et en translation par rapport a R, I'accélération du point M s’écrit dans
le référentiel R, comme suit :

AV’ PR d§ . .
G — L Q(Q *) 20 x 1 Al
R T Tt XT) et x (A1)

L’accélération de 'objet (M) dans le référentiel R est fonction de :
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l'accélération de (M) dans R’;

l'accélération linéaire de R’/R ;

des deux termes d’accélération angulaire dus aux changements de vitesse de rotation
de R’/R;

I'accélération de Coriolis.

A.1.1 Cas de la tour de chute libre

L’expérience est fixe a Pintérieur de la capsule donc 7 = cte. et dif/dt = V' = 0. On
néglige la force de Coriolis et le mouvement de la capsule dans le référentiel terrestre est
rectiligne (cf. figure A.2). On peut aussi négliger les forces de frottements car la pression
résiduelle est de 10 Pa, donc : d2R/dt2 =g et Q=0

ST I

]
S

[}

o

Figure A.2 — Equilibre des forces sur la partie d’un corps solide en mouvement libre.

Si l'on fait le bilan des forces on s’apercoit que I'expérience n’est soumise qu’a son poids
P et a la réaction du support F,,, qui représente le poids apparent. En utilisant la loi de
Newton Y F = md on peut écrire :

_ _ V' R dQ . <~/ = .
Papp+P:m<dt +W+E +Q(QX’I")+QQXV,> (AQ)
En utilisant les hypothéses précédentes et en projetant I’équation sur 'axe (0Z) on ob-
tient :
d’R
P, = mg—m (ﬁ) (A.3)
d’ou :
P,,=0 (A.4)

On se retrouve donc bien en situation d’apesanteur. Dans les faits le niveau de gravité
atteint est de I'ordre de 1075 g. Nous nous sommes ici placés dans la configuration de la tour
de chute libre du ZARM (4,76 s) & Bréme ot un vide assez poussé est maintenu pendant la
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chute de la capsule. En effet que ce soit dans le puits du JAMIC (10 s) au Japon ou a la
tour de chute libre de la NASA (2,25s), le vide n’est pas fait. Au JAMIC, des propulseurs
ont été positionnés sur la capsule afin de compenser les forces de frottements. A la NASA,
Iexpérience est désolidarisée de la capsule au moment du largage. Ces dispositifs permettent
d’obtenir des niveaux de gravité du méme ordre de grandeur qu’a Bréme.

A.1.2 Cas des vols parabolique

Si le traitement de I’équation A.5 est relativement simple pour le cas des tours de chute
libre, en revanche, en ce qui concerne les vols paraboliques, il faut prendre en compte la
vitesse angulaire puisque 'avion décrit une trajectoire parabolique. L’équation a résoudre
est du type :

. d0 Y/
Py = mg+m<—g—|—E'F+Q<Qxf)> (A.5)

Encore une fois on suppose que toutes les forces de surface s’annulent entre elles; c¢’est-
a-dire que la poussée compense exactement la trainée et que ’avion se trouve a l'incidence
de portance nulle. En prenant une vitesse de rotation moyenne 2 = 0, 14 rad/s [Ross 2002],
le calcul montre que le niveau de gravité est de l'ordre de 5x1072 g. Compte tenu des dif-
ficultés a ajuster la poussée et I'angle d’incidence, paramétres qui dépendent des pilotes
et des conditions atmosphériques, des accélérations longitudinales ou transversales viennent
perturber le niveau de gravité apparent. Dans la réalité le niveau de gravité va varier entre
—5x1072 g et +5x1072 g comme on peut le voir sur la courbe représentant l’enregistrement
de l'accélération verticale pendant une parabole dans la figure 2.5. En ce qui concerne les
axes transversaux et longitudinaux, I'accélération résiduelle varie entre —1072 g et +1072g.
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Annexe B

L’Equation de Transfert Radiatif (ETR)

L’ETR traduit la conservation du rayonnement le long de son cheminement |[Taine 1991].
Cette annexe est un complément au paragraphe 3.4

B.1 Notations

Un milieu semi-transparent est a priori caractérisé optiquement par son indice complexe
de réfraction 7 , composé de I'indice réel n et de I'indice d’extinction & :

n=mn+jk (B.1)

avec j tel que
2
jo = -1

En régle générale, dans les gaz, k est trés petit devant n et il est possible de ne définir le
chemin du faisceau qu’au travers de l'indice réel.

Le schéma de la figure B.1 décrit le chemin d’un rayon dans un milieu hétérogéne entre
deux points M;(x1) et My(Xs). x; est le vecteur position du point M;. 7i; est la tangente au
chemin optique en M; ainsi que la normale a la surface élémentaire dS;. dS2; est 'angle solide
élémentaire défini autour de la direction donnée par le vecteur s;. Ce vecteur fait un angle
0; avec la tangente 7i;.

L’indice n est alors défini comme le rapport entre la célérité de la lumiére dans le milieu
de 'onde considérée et sa célérité dans le vide :

n = (B.2)

On en déduit fort logiquement une relation entre longueur d’onde A(x,s), fréquence v et

indice du mileu n :
A(x,8) = (x, ) = il (B.3)

v vn(x,s)

On note I, (x,s,T) la luminance du rayonnement d’équilibre & la fréquence d’onde v

/ 2hv3 1
I T) = = n? I°(T B.4
IJ(X7 S, ) CQ (X, S) 6% _ 1 n <X7 S) 1/( ) ( )
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Anneve B.  L’Equation de Transfert Radiatif (ETR)

Figure B.1 — Chemin optique entre deux points quelconques d’un milieu hétérogéne.

ol h est la constante de Planck (h = 6,6262.1073% Js) et k celle de Boltzmann (k =
1,3806.107% J/K).

I°(T) est ici la luminance isotrope du rayonnement a 1’équilibre dans le vide.

Ainsi ’anisotropie de ]V/ (x,s,T), consécutive a la distribution de température, peut-elle
étre influencée par un indice de réfraction du milieu éventuellement, lui aussi, anisotrope.

B.2 Flux

2712 . / 21 .
Le flux élémentaire d°p, du rayon élémentaire se propageant dans d) en x normalement
a la surface élémentaire dS est définie comme suit :

&Py, = I.dSdQdy (B.5)

N / . 2 . . L e
ou I, est la luminance (et pas nécessairement la luminance du rayonnement d’équilibre)
au point x.

B.3 Variation du flux

Considérons que x; = x; + dx, c’est-a-dire que le point M est juste au voisinage aval
du point M; sur le chemin optique.
La variation du flux d5g0/y dans I’élément de volume dV = dS dx compris entre M; et M,

est défini comme suit :
Ao, = d¢,(x+dx) — d°¢p,(x) (B.6)
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B.4. Absorption

Or la relation de Clausius, qui traduit la conservation de I’étendue optique, s’écrit ici de
la maniére suivante :

n?(x + dx) dS(x + dx) dQ(x + dx) = n*(x) dS(x) dQ(x) (B.7)
Compte tenu de ’équation (B.5) ainsi écrite :
P (%) = 2 (x) n(x) dS (x) dUx) dv (B.8)
n
il vient : )
Py (x) = [—;(x) n’(x + dx) dS(x + dx) dQ(x + dx) dv (B.9)
n

En écrivant I’équation (B.8) en x + dx et en y retranchant 1’ équation (B.9), on obtient
la variation du flux sous la forme suivante :

: d (I,
Ao, = — [ %) n*(x)dQ(x)dV dv B.10
oo = 5 (3] w0 dot) (B.10)

Notons que I'on a ici considéré la capacité thermique volumique radiative comme négli-
geable face a la capacité thermique volumique matérielle, ce qui sous-entend 'instantanéité

de la propagation du rayonnement face aux autres modes de transferts thermiques.

B.4 Absorption

z / z z . . .
Le flux absorbé d%p,® par I’élément de volume dV compris entre M; et M, est a priori
proportionnel & ce volume, a I’angle solide considéré, a la largeur élémentaire du spectre dv
. . N . . . ’
ainsi qu’a la luminance incidente I, :

—dSpt = —k, I, dV dQdv (B.11)

v

Cette équation définit le coefficient monochromatique volumique d’absorption x, (homogéne
a l'inverse d'une longueur).

B.5 Emission spontanée

Le milieu est notamment caractérisé par son coefficient monochromatique d’émission
£,(x), défini comme suit :
e = &,dV dQdy (B.12)
Dans I’hypothése de 1’équilibre thermique, la luminance dans toute direction et en tout
point est la luminance de I'état d’équilibre n? I2(T).
De plus, en supposant ’équilibre thermique établi ou tout au moins le déséquilibre faible,
le flux absorbé est égal au flux émis. Le coefficient monochromatique d’émission s’en déduit
alors par référence aux équations (B.11) et (B.12) :

£, (x) = Kk, n?I9(T) (B.13)

Finalement, le flux émis par le milieu dans le volume élémentaire dV et I'angle solide
élémentaire df) est donné par I'expression suivante :

¢ = k,n*I(T)dV dQdv (B.14)

165



Anneve B.  L’Equation de Transfert Radiatif (ETR)

B.6 Diffusion

La diffusion est le phénoméne qui dévie le rayonnement de sa direction initiale. La dif-
fusion peut alors apporter une part a la fois négative et positive au flux d°p), (cf équation
(B.5)) :

— elle peut dévier un rayon initialement dirigé dans la direction s et ainsi participer a

I’extinction de ce dernier entre x et x + dx ;
— elle peut dévier dans l'angle solide df2 un rayon initialement dirigé dans une autre
direction que s.

Le premier cas de figure, noté par 'indice d—, est analogue a ’absorption et peut donc
étre caractérisé par un coefficient monochromatique de diffusion ¢, , homogéne lui aussi a
I'inverse d’une longueur et défini par I’équation (B.15).

—~dSp 4 = —0,1,dV dQdv (B.15)

Dans le second cas de figure, notons s’ la direction initiale du rayon atteignant le point
en x et s la direction déviée du rayon sortant en x + dx, comme précisé sur la figure B.2.

Figure B.2 — Diffusion du rayonnement par le volume élémentaire dV'

Le flux diffusé dans une direction quelconque est alors o, I, dV d€2' dv. On définit ensuite
la fonction de phase ®,(s,s) telle que la probabilité P que le flux incident diffuse dans df2
soit la suivante :

Q-
P = H(D,,(S,S) (B.16)

Le flux d®p 4t provenant de I'ensemble des directions de 'espace et diffusé constructi-
vement par l’élément de volume dV dans ’angle solide df2 est alors défini par I’équation
suivante :

v

4w
dSpdt = Z—” dv dQ du/ D, (s',s) I(s") dQ (B.17)
Q 0
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B.7. Bilan

B.7 Bilan

En affirmant que la variation du flux & travers dV' (c¢f équation (B.10)) est la somme du
flux absorbé (c¢f équation (B.11)), du flux émis (¢f équation (B.14)) et des flux diffusés (cf
équations (B.15) et (B.17)), on obtient 'Equation de Transfert Radiatif :

da
dx

2
n*(s, x) ")

()30 = ~(0u ) L1030 + (s 2T

47

+ 2 a8, s) I(s, %)) dY (B.18)
4 Jo

167



Anneve B.  L’Equation de Transfert Radiatif (ETR)

168



Annexe C

L’exécution du calcul paralléle au CINES

La communication avec le CINES a été réalisée via un serveur par un protocole SSH.
Celui que nous utilisons est le serveur de calcul SGI, ot 'on se connecte & Leda, frontal
de connexion a la machine Minerve. La machine Minerve 2.4 est, en fait, une machine de
marque SGI de la gamme SGI3800, dotée de 768 processeurs R14000 cadencés a 500 MHz et
de 384 Go de mémoire centrale. Cet ordinateur est muni d’une architecture ccNUMA (cash
coherent Non Uniform Memory Access).

Le lancement d’'un calcul paralléle au CINES nécessite une certaine préparation. Le pre-
mier verrou technique venait du fait qu’il n’existait pas d’exécutable qui soit directement
utilisable sur machine SGI. Cela nécessite donc de compiler les sources du code sur la ma-
chine, et ce de maniére interactive.

Pour lancer un calcul paralléle, le fichier de données d’entrée du code doit se présenter
sous une certaine forme. En effet, exécuter FDS en paralléle requiért que le domaine de
calcul soit découpé en plusieurs sous-domaines afin que chaque processeur travaille sur un
seul d’entre eux. Cependant, dés lors que I'on effectue un calcul multiblocks, que ce soit pour
faire du calcul paralléle, avec un nombre de processeurs correspondant au nombre de sous-
domaines, ou pour effectuer le calcul avec un seul processeur, un certain nombre de régles
doivent étre respectées lors du découpage [McGrattan 2004] :

1. Les sous-domaines doivent étre entrés dans le fichier de données du plus petit au plus
grand. FDS suppose que le premier sous-domaine introduit est prioritaire sur les sui-
vants et ainsi de suite. Les sous-domaines peuvent se superposer, se jouxter ou n’avoir
aucune frontiére commune. Dans ce dernier cas, deux calculs séparés seront effectués
sans aucune communication entre eux. Les obstacles et zones d’ouverture doivent étre
entrés en considérant le systéme dans sa globalité et ne doivent pas étre définis pour un
sous-domaine en particulier. FDS considére le systéme dans sa géométrie d’ensemble et
analyse ensuite la facon dont cette géométrie est intégrée ou pas chaque sous-domaine.

2. On doit éviter de situer une frontiére d’un sous-domaine la ot de nombreux phénomeénes
sont supposés avoir lieu, en particulier tout phénomeéne de combustion. Certains phé-
nomeénes se propageant de sous-domaine en sous-domaine ne peuvent étre évités, mais
dans la mesure du possible, il vaut mieux laisser les limites communes de sous-domaines
libres de tout phénoméne complexe puisque ’échange d’information a travers les sous-
domaines n’est pas aussi précis que celui entre les mailles d’'un méme sous-domaine.

3. Les informations ne sont recues des autres sous-domaines que par les frontiéres exté-
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rieures d'un sous-domaine donné. Cela signifie qu'un sous-domaine totalement inclus
dans un autre en recevra des informations en ses frontiéres, mais le sous-domaine qui le
contient n’en recevra aucune. En résumé, le plus grand sous-domaine (en général celui
maillé plus grossiérement) fera sa propre simulation du scénario prévu et ne sera pas
influencé par le plus petit (souvent plus finement maillé) qu’il contient. Dans ce genre
de cas, il est préférable d’isoler le phénoméne de combustion dans un sous-domaine et
de mettre des sous-domaines plus grossiers aux limites extérieures de celui-ci. Ainsi,
les échanges d’informations se feront mutuellement.

On peut forcer le pas de temps de tous les sous-domaines de facon & ce qu’il soit le
méme en ajoutant un paramétre de synchronisation dans le fichier d’entrée. Ainsi, tous
les sous-domaines seront actifs a chaque itération.

Si un obstacle plat est proche du lieu ot deux sous-domaines se jouxtent, il faut s’assurer
que l'obstacle est bien réparti sur les deux sous-domaines afin que les informations
soient transmises correctement de I'un a 'autre.

Des essais sur la configuration des sous-domaines doivent étre effectués, jusqu’a ce que
les informations transitent bien de sous-domaines en sous-domaines.



Annexe D

La structure des suies

La figure H.2 montre un schéma du systéme des prélévements des suies utilisé constitué
de grille en acier inoxydable. L’insertion rapide de ces grilles a différentes abscisses a permis
de collecter des particules de suie par effet thermophorése [Dobbins 1987|.

BRULEUR
POREUX

GRILLE

=
MOUVEMENT

COMBUSTIBLE
(Ve)

SYSTEME DE
PRELEVEMENT

Figure D.1 — Schéma du systéme de prélévement des suies a 'intérieur de la flamme.

En étroite collaboration avec D. Bertheau, Ingénieur de Recherche au Laboratoire de
Mécanique et de Physique des Matériaux de Poitiers, les dépots sur les grilles ont été analysés
au microscope a balayage électronique. Afin de valider les hypothéses émises quant a la
structure des particules de suie. Les figures D.2 a/ et D.2 b/ montrent deux photographies
obtenues a différentes abscisses.

Les grilles ont été insérées a l’abscisse correspondant a la fin du poreux (cf. figure D.2
a/), et au bord de fuite de la plaque (cf. figure D.2 b/). Le temps de collection limité a 0,5
s est commandé par un sytéme mécanique qui monte les grilles dans la couche de suie en
passant sous la flamme.

La photographie D.2 a/, représentative des diverses observations et obtenue pour un
grossissement de 10000, montre une relative homogénéité du dépot des particules de suie
sur la grille, tandis que I'image D.2 b/, réalisée, elle, par un grossissement de 50 000, semble
démontrer un aspect effectivement sphérique des particules.
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2okV 418,880

Figure D.2 — Photographies réalisées au microscope a balayage électronique sur une grille de
prélevement insérée a différentes positions sur la plaque. Les deux grilles collectent la suie
pendant 0,5 s et & z = 12 mm

Le critére qui permet de négliger la diffusion établie a partir de la théorie de Mie pour
des petites particules sphériques est le suivant, :

wD
2 <0,3 (D.1)
)\ )
100

R 1
IS |
» 754 1
] 1
=] |
o 1 ]
% Zone de validité de la théorie ,
Qo des petites particules 1
") 50 4 1
]
© ]
o 1
a8 |
c 1
S i
32 25 :

|

0 T T T T T T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Figure D.3 — Distribution de la taille des particules de suie échantillonnées a z = 60 mm.

La vérification du critére a été realisée par une étude statistique sur le nombre de parti-
cules et leur diamétre. Cette étude a été effectuée sur 'image D.2 a/. Partant de la longueur
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d’onde A = 532 nm on peut tracer le graphique illustré sur la figure D.3.

Le graphique montre clairement la zone de validité de la théorie de Mie. En fait, plus de
85 % des particules recensées verifient le critére défini auparavant. Elles peuvent donc étre
considerées comme des petites particules du point du vue de leur comportement radiatif.

Enfin, la moyenne des diamétres, tirée de cette photographie, est approximativement de
l'ordre de 30 nm. Or Mountain et Mulholland [Mountain 1988] montrent que la validité de
I’approximation consistant a la fois a négliger la diffusion et & adopter la solution de Mie est
conditionnée & l'inégalité suivante :

T Dy
A
ou Dy est le diametre de giration de la particule considérée, a savoir son diameétre dans la
cas d'une sphére.
Le membre de droite de cette inégalité est, en considerant le diamétre moyen de la par-
ticule, égal a 0,2. Ainsi ’ensemble des hypothéses émises sur la morphologie des suies est
finalement validé.

<0,7 (D.2)
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Annexe E

Images numérisées d’émission spontanée
CH*
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Figure E.1 — Images de CH* pour Xp, = 0, 35.
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Figure E.2 — Images de CH* pour Xp, = 0, 21.
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Figure E.3 — Images de CH* pour Xp, = 0, 50.




Annexe F

Images numérisées d’émission spontanée
OH*
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Figure F.1 — Images de OH* pour Xp, = 0, 35.
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Figure F.2 — Images de OH* pour Xp, = 0, 21.
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Figure F.3 — Images de OH* pour Xp, = 0, 50.
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Images numeérisées de I'Incandescence
Induite par Laser
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Figure G.1 — Images de la LII pour Xp, = 0, 35.
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Figure G.2 — Images de la LII pour Xp, = 0, 21.
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Figure G.3 — Images de la LII pour X, = 0, 50.
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Annexe H

Images numérisées de la fluorescence des
HAP
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Annexe H. Images numérisées de la fluorescence des HAP
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Annexe H. Images numérisées de la fluorescence des HAP
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Résumé

La propagation co-courante d’une flamme de diffusion établie au sein d’une couche-limite
a été étudiée. Résultant principalement des perturbations induites par les forces de flotta-
bilité & gravité terrestre, la difficulté a générer un écoulement stationnaire a faible vitesse a
conduit au développement d’un dispositif expérimental permettant d’effectuer des essais dans
un environnement en apesanteur. Partant d’observations expérimentales antérieures, une pre-
miére approche numérique originale a été développée, démontrant d’une part 'importance
du transfert radiatif sur la structure de la flamme, et d’autre part le role prépondérant des
suies sur le phénomeéne d’extinction en queue de flamme. L’'influence de la vitesse de 1’écoule-
ment forcé, la teneur en oxygéne de l'oxydant et la vitesse d’injection du combustible sur la
géométrie de la flamme ont été examinées par imagerie de la chimiluminescence des radicaux
CH* et OH*. L’'Incandescence Induite par Laser (LII) a été adaptée au contexte de I’étude
afin d’évaluer les champs de concentration de suies produites par la flamme. La formation
des particules a également été corrélée a des mesures de concentration des hydrocarbures
aromatiques polycycliques (HAP) par Fluorescence Induite par Laser (LIF). L’interaction
entre la zone réactionnelle et le champ de formation/oxydation des suies a été caractérisée
de sorte a analyser la longueur de la flamme résultante et & rassembler les premiéres données
expérimentales permettant la validation compléte d’'une future modélisation numérique de
la formation et de I'oxydation des suies au sein de ce type flamme.
Mots-clés: Combustion, Incandescence Induite par Laser, Fluorescence Induite par Laser,
Chimiluminescence, Gravité réduite.

Abstract

The concurrent spreading of a boundary layer type diffusion flame is studied. The
impossibility of obtaining a low velocity laminar flow without any perturbation induced by
buoyancy has lead to the development of an experimental apparatus for use in micro-gravity
facilities. Based on previous experimental observations, an original numerical approach has
been developed showing, first the dominating role of the radiative heat transfer on the struc-
ture of the flame and second the major role of the soot on the extinction phenomenon at
the flame trailing edge. The influence of the forced flow velocity, the fuel injection velocity
and oxygen concentration on the geometry of the flame has been examined by imaging of
CH* and OH* radicals spontaneous emission. Laser-Induced Incandescence (LII) is used to
determine the soot field concentration in the flame. The soot formation has been studied
by Laser Induced Fluorescence (LIF) of Polycyclic Aromatic Hydrocarbons (PAHs). The
interaction between the reaction zone and the field of soot formation/oxidation is taken into
account to analyze the flame length. These results can be used as the experimental input
data for a future complete validation of numerical model simulating the soot formation and
oxidation in this kind of flame.

Keywords: Soot, Reaction zone, Laser-Induced Incandescence, Laser-Induced Fluorescence,
Diffusion flame, Microgravity.
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