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Introduction

A I'heure actuelle, la combustion fournit encore environ 85 % de I’énergie primaire
consommée dans le monde. Toutefois, bien que des centaines d’années de recherche
aient servi a comprendre et & maitriser les phénomeénes de combustion, de nombreux
probléemes restent en suspens en raison notamment de difficultés liées aux multiples
échelles des phénomeénes, a des cinétiques chimiques tres complexes ou aux couplages
avec la turbulence.

L’intérét pour les études en combustion est encore renforcé dans le contexte en-
vironnemental actuel ou la pression pour réduire les nuisances et I'impact climatique
est de plus en plus forte, en paralléle avec la raréfaction des énergies fossiles. De nom-
breuses études sont ainsi menées dans le but d’optimiser les systémes de combustion,
ce qui amene a utiliser des mélanges pauvres tres souvent sujets a des instabilités.

Le terme « instabilités de combustion » recouvre des phénomenes tres différents

que 'on peut tenter de classifier en :

— instabilités de systeme avec, par exemple, un couplage entre la chambre d’ali-
mentation d’un moteur-fusée et la chambre de combustion (effet « pogo »,
« chugging »),

— instabilités extrinseques résultant, par exemple, des instabilités hydrodyna-
miques en aval d’un systeme d’accroche-flamme ou dans un jet turbulent,

— instabilités intrinseques résultant d’une dynamique propre de la flamme, comme
I'instabilité thermo-diffusive qui plisse la flamme via une modulation de la vi-
tesse locale de flamme, ou l'instabilité de Darrieus-Landau toujours présente
dés qu’il y a expansion des gaz mais qui peut étre compensée par des effets
d’accélération ou d’étirement,

— instabilités d’accrochage liées a des effets thermiques en paroi qui modifient la
vitesse locale de flamme et sa position dans 1’écoulement,

— instabilités thermoacoustiques résultant d’un couplage entre une onde acous-
tique et le taux de réaction dans la chambre de combustion.

Les travaux présentés dans ce manuscrit s’inscrivent dans le cadre des études sur
les instabilités thermoacoustiques. Ces instabilités peuvent avoir des effets bénéfiques
comme la réduction des NOy et des suies via une homogénéisation du mélange dans
la chambre de combustion ou encore comme la possibilité de réduire les dimensions
des chaudieres grace a I’augmentation des transferts thermiques. Cependant, le plus
souvent, ces instabilités sont une plaie pour les systémes de combustion industriels,
diminuant leur durée de vie et leurs performances ([60]). Elles posent probléme dans
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les moteurs-fusées ([12, 32, 13]), responsables, par exemple, de 1’échec du vol Ariane
142, en 2001, faisant fondre localement la paroi de la chambre de combustion. Elles
sont également nuisibles aux statoréacteurs ([33]), aux turbines & gaz ([40]), aux
chaudiéres. . .

L’étude de l'interaction entre les flammes et I’acoustique remonte au XIX€ siecle,
apres que le docteur Byron Higgins ait entendu les sons d’une flamme d’hydrogene
en 1777 ([35]). 11 avait placé une flamme de diffusion d’hydrogene, gaz nouvellement
découvert, a l'intérieur d’un tube ouvert. En 1802, Chladni montra que ces sons
étaient ceux du tube ouvert qui entoure la flamme ([68]).

En 1850, Sondhauss se préoccupait de l'effet de la chaleur sur ’acoustique. Il
nota qu’en chauffant I’extrémité fermée d’un tube, I'air a 'intérieur du tube se met-
tait a osciller, produisant ainsi un son clair, caractéristique des dimensions du tube
([23]). En 1859, Rijke considéra un tube ouvert aux deux extrémités, positionné ver-
ticalement, muni d’une grille placée dans la partie basse ([22]). Il remarqua qu’en
chauffant la grille, des oscillations acoustiques étaient générées. L’amplitude de ces
oscillations atteignait un maximum quand la grille était située a un quart de la lon-
gueur du tube a partir du bas. Il constata aussi que tant que la grille était dans la
partie inférieure du tube, les oscillations étaient entretenues, mais que si elle était si-
tuée dans la partie supérieure, les oscillations étaient atténuées. Il est intéressant de
citer également Bosscha et Riess qui ont placé une grille froide dans un tube ouvert
et se sont rendus compte que si elle était placée dans la partie supérieure, des oscil-
lations se manifestaient de fagon entretenue, tandis que ces oscillations s’atténuaient
quand la grille froide était dans la partie inférieure du tube ([22]).

FiG. 1 — Pyrophone probablement construit par Kastner.

Puis, en 1869, Kastner inventa le pyrophone, bel exemple d’effet des flammes sur
l’acoustique ([39]). Le pyrophone, ou « instrument des flammes chantantes », est une
sorte d’orgue dont les tuyaux sont des tubes de verre dans lesquels on introduit des
flammes fournies par deux becs de gaz. Tant que ces becs sont assez rapprochés pour



INTRODUCTION 3

que les flammes se confondent, il ne se produit aucun son. Dés qu’on les écarte, elles
fournissent des sons plus ou moins graves ou aigus, suivant la longueur des tubes.

L’effet de 'acoustique sur les flammes a été expérimenté pour la premiere fois
par M. le comte Schaffgotsch, a Berlin, dans les années 1850 ([68]). Il montra que
lorsqu’une flamme était surmontée d’un tube assez court, le fait de chanter a I'unisson
de la note du tube, ou de son octave supérieure, faisait trembler et vibrer la flamme.
De plus, il s’apergut que si 'amplitude du son rendu par le tube était assez élevée,
la flamme s’éteignait.

De son coté, Le Conte, un professeur américain, fut le premier a observer 1’effet
de 'acoustique sur des flammes sans tube. Tandis qu’il assistait & un concert en plein
air, éclairé par des lanternes, il remarqua que les flammes « dansaient » au rythme
de la musique. En 1858, il écrivit & ce sujet dans le Philosophical Magazine ([43]) :

« Soon after the music began, I observed that the flame [...] exhibited pulsations
[ .. ] which were exactly synchronous with the audible beats. This phaenomenon was
very striking [...], and especially so when the strong notes of the violoncello came
in. It was exceedingly interesting to observe how perfectly even the trills of this
instrument were reflected on the sheet of flame. »

A la méme époque, le physicien irlandais Tyndall se penchait sur la science de
I’acoustique. En 1857, il répéta notamment ’expérience du comte Schaffgotsch et
constata que la flamme ne « dansait » pas lorsque la voix de 'expérimentateur était
a l'unisson avec la note du tube mais uniquement lorsqu’elle en était proche. Il
rapporta toutes ses investigations dans son livre de 1867 intitulé On Sound, qu’il
étoffa par la suite ([68]). Il développa également l'observation de Le Conte dans
une partie de ce livre intitulée Sensitive Naked Flames. Tyndall utilisait méme les
flammes pour mesurer la qualité des diapasons et tonalités.

T, 121,

Fia. 122, Fia, 120,

Fia. 2 — Illustration de Peffet du son sur des flammes par Tyndall.

Enfin, en 1878, Rayleigh ([62]) cherchait a expliquer certains phénomenes acous-
tiques et en particulier 'effet de la chaleur sur les vibrations. Il s’intéressait notam-
ment aux travaux de Sondhauss, Rijke, Bosscha et Riess. Il a ainsi réussi a expliquer
I’origine des instabilités thermoacoustiques :
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« If heat be periodically communicated to, and abstract from, a mass of air vi-
brating [. .. ] the effect produced will depend upon the phase of the vibration at which
the transfer of heat takes place. If heat be given to the air at the moment of greatest
condensation, or taken from it at the moment of greatest rarefaction, the vibration is
encouraged. On the other hand, if heat be given at the moment of greatest rarefaction,
or abstracted at the moment of greatest condensation, the vibration is discouraged. »

Autrement dit, dans le cas d’une flamme placée dans un champ acoustique, si les
fluctuations de dégagement de chaleur sont en phase avec les oscillations de pression
acoustique, alors 'onde acoustique est amplifiée. Par conséquent, en milieu confiné,
un couplage résonant entre la flamme et ’onde acoustique est susceptible de se
mettre en place, générant alors des instabilités.

Ce couplage résonant peut étre schématisé comme sur la figure 3.

—»| Ecoulement » Combustion [

A

Acoustique |«

Fia. 3 — Couplage résonant entre combustion et acoustique.

Ainsi, en milieu confiné, une perturbation de I’écoulement entraine une perturba-
tion de la combustion qui induit, par le biais des modes acoustiques, un phénomeéne
de rétroaction.

Le fondement des instabilités thermoacoustiques était donc établi des la fin du
XIXe siecle. Il a pourtant fallu attendre la fin du XX€ siecle pour que les mécanismes
suivant lesquels I’onde acoustique influence le dégagement de chaleur soient mis en
évidence.

En 1950, Dunlap s’intéressait aux instabilités thermoacoustiques dans les stato-
réacteurs dans le cadre d'un programme de recherche pour 'armée de l'air améri-
caine. En s’interrogeant sur les différents mécanismes susceptibles d’engendrer un
couplage résonant entre une flamme et 'acoustique d’un briileur, il a été le premier
a se soucier de 'effet des fluctuations de pression. Il développa ses observations dans
son rapport ([20]) :

« Standing sound waves in the combustion chamber produce a variation in pres-
sure and temperature at the flame front with time. [...] an increase in pressure and
the associated isentropic rise in temperature will result in a net increase in flame
speed. [...] an instantaneous increase in the heat release will result when the pres-
sure is greater than ambient in the combustion chamber. In the same manner, the
heat release will decrease when the pressure is less than ambient. [...] It is this
condition that is cited by Rayleigh as being necessary for the maintenance of vibra-
tions by heat. Hence, resonance is apt to occur in any burner in which the flame is
located in a region of varying pressure. The above explanation also shows why the
flame was not observed to resonate when it was placed at the extreme ends of the
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burner. That is, the pressure modes, which theoretically occur at the ends, did not
allow the flame speed to change and hence did not give a variation in the rate of
heat release with time. [...] It can be concluded that the dependence of flame speed
on pressure and temperature is probably the governing factor in the organ-pipe type
of combustion-chamber resonance. »

Ainsi, selon Dunlap, les variations de pression d’une onde acoustique, induisant
des variations de température du fait de 'adiabaticité de l'onde, jouent un role
essentiel dans la génération d’instabilités thermoacoustiques. Paradoxalement, dans
la plupart des études sur les instabilités thermoacoustiques qui suivirent, les effets
des variations de pression et de température furent négligés au profit d’effets de
modulation de surface de flamme, plus directement accessibles. Plusieurs mécanismes
de couplage entre une flamme et une onde acoustique, impliquant une modulation
de surface, furent donc proposés et examinés.

Tout d’abord, Kaskan imagina un mécanisme de couplage basé sur un dépla-
cement du pourtour d’une flamme plane au niveau de la couche limite acoustique
([38]). Son expérience consistait a regarder une flamme plane dans un tube, qui se
courbait sur les bords. Le champ acoustique dans le tube provenait du bruit am-
biant. En supposant que la couche limite acoustique était plus grande que la distance
d’extinction de la flamme, il expliqua que les petits déplacements des bords de la
flamme, dus aux oscillations de vitesse acoustique dans la couche limite, donnaient
lieu a des variations de surface de lamme et donc a des variations de dégagement
de chaleur.

En méme temps, Markstein ([51]) envisagea un couplage par 'accélération acous-
tique quand il remarqua ’apparition et la disparition périodiques de structures cellu-
laires sur un front de flamme soumis & un champ acoustique. En effet, 'accélération
acoustique oscillante, qui accompagne les fluctuations de vitesse, fait osciller I’ampli-
tude des structures cellulaires sur un front de flamme, et donc la surface de flamme
et le dégagement de chaleur.

Par ailleurs, un autre mécanisme de couplage peut intervenir dans le cas d’une
flamme diphasique prémélangée, c’est-a-dire une flamme alimentée par des gouttes
de carburant assez petites (de diameétre de 'ordre de quelques micromeétres) pour
s’évaporer totalement dans la zone de préchauffage. Il s’agit de la variation de ri-
chesse instantanée, provoquée par l'inertie des gouttes de carburant dans le champ
acoustique, qui fait fluctuer le taux de dégagement de chaleur. Clanet, Searby et
Clavin ont montré que ce dernier mécanisme pouvait engendrer une instabilité tres
forte ([6]).

Tous ces mécanismes de couplage mettant en jeu des modulations de surface de
flamme ou des variations de richesse ont été largement étudiés, analytiquement et
expérimentalement, dans de nombreuses configurations ([61, 51, 59, 64, 58, 24, 19,
21, 11, 3, 46)).

Néanmoins, on s’attend toujours a ce que les effets des fluctuations de pres-
sion et de température existent étant donné que le taux de réaction d’une flamme
est fortement lié a ces deux grandeurs. Effectivement, le taux de réaction est di-
rectement proportionnel a la densité de chacun des réactifs, et donc a la pression.
Obéissant a une loi d’Arrhenius, il est également une fonction fortement croissante
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de la température. Il faut souligner qu’une onde acoustique est une onde de com-
pression adiabatique, et donc que des fluctuations de pression acoustique impliquent
inévitablement des fluctuations de température.

On peut méme penser que l'effet direct des fluctuations de pression sur le taux
de réaction soit un mécanisme primaire d’instabilité thermoacoustique amenant la
résonance acoustique a un niveau suffisant pour exciter les modulations de surface
de flamme qui amplifient ensuite 'instabilité.

Plusieurs études théoriques ont été effectuées a la fin du XX€ siecle dans le but
de quantifier I'influence de la pression acoustique sur une flamme plane laminaire,
excluant ainsi tout effet de modulation de surface. Sklyarov et Furletov furent les
premiers a entreprendre une telle étude en 1973 ([65]). Suivirent les analyses asymp-
totiques de Clavin, Pelcé et He ([9]) d’une part, et de McIntosh ([52, 53, 54]) d’autre
part dans les années 1990. Malgré tout, plus de quinze ans apres, leffet direct de la
pression acoustique sur le dégagement de chaleur, a priori négligeable devant ’ef-
fet de ’accélération acoustique d’apres les études théoriques, ou des fluctuations de
richesse dans le cas diphasique, n’a jamais été mesuré ([45]).

L’objectif de cette these est de mesurer cet effet direct de la pression instation-
naire sur le taux de dégagement de chaleur d’'une flamme, et, par conséquent, de
combler le manque de validation expérimentale des analyses théoriques traitant ce
couplage. On cherche ainsi a estimer précisément la contribution des fluctuations de
pression aux instabilités thermoacoustiques.

La connaissance de la réponse de flamme aux fluctuations de pression peut éga-
lement avoir un domaine d’application plus large si ’on considere, par exemple, les
phénomeénes d’extinction par une onde de pression ([44]) ou les écoulements forte-
ment turbulents.

Le premier chapitre de ce manuscrit sera consacré a la présentation des analyses
théoriques de Clavin, Pelcé et He ([9]), et de McIntosh ([52]). Cette présentation
comprendra quelques considérations physiques, en termes d’ordres de grandeur, ainsi
que la description du modele de flamme utilisé, la présentation de la méthode de
calcul et ses hypotheéses, et une analyse des résultats montrant les dépendances des
taux de consommation massique et de dégagement de chaleur de flamme a la pression
acoustique.

Le deuxieme chapitre sera dédié au dispositif expérimental adopté pour sou-
mettre la flamme & une oscillation de pression pure et mesurer sa réponse au travers
d’un signal de chimiluminescence. Il débutera par une présentation des problémes liés
a lexpérience. S’en suivra la description détaillée du dispositif dans son ensemble,
incluant différents briileurs, un systeme de régulation, du matériel acoustique et un
systeme optique. Enfin, le protocole expérimental sera clarifié, ainsi que le traitement
des données.

Les premiers résultats expérimentaux seront présentés dans le troisiéme chapitre.

Puis, le quatrieme chapitre sera destiné a la présentation d’'une étude expéri-
mentale et numérique dont 1’objectif est de mieux connaitre la relation exacte entre
l'intensité de chimiluminescence du radical excité OH*, utilisée ici comme mesure
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du taux de réaction, et la consommation massique d’une flamme stationnaire. Cette
relation sera ensuite exploitée pour corriger les premiers résultats de réponse de
flamme & une excitation de pression acoustique.

Dans le cinquiéme et dernier chapitre, les résultats expérimentaux corrigés seront
analysés et comparés aux résultats analytiques. En outre, une analyse théorique plus
récente, basée sur un modele de flamme plus complexe, sera brievement présentée.
La comparaison entre les mesures et les résultats de cette nouvelle analyse aidera a
clarifier les divergences entre résultats expérimentaux et théoriques.

Enfin, la conclusion servira de bilan général et abordera les perspectives envisa-
gées a la suite de ce travail de these.

Les trois premiers chapitres ont fait 'objet d’une publication dans Combustion
and Flame ([72]). Une partie de 1’étude sur la chimiluminescence de OH* (chapitre
4) a été présentée a I’ European Combustion Meeting, en avril 2007, en Créte ([71]).
Un résumé de cette these a été présenté a I’ Buropean Conference for Aero-Space
Sciences, en juillet 2009, a Versailles ([73]).
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Chapitre 1

Analyses théoriques

La premiére investigation de I’effet du couplage direct entre la pression acoustique
et la structure de flamme date des travaux de Dunlap en 1950 ([20]). Nous verrons
dans ce chapitre que 'ordre de grandeur de la réponse de la flamme & des fluctuations
de pression acoustique est donné par le rapport 0P/P, 0P étant 'amplitude des
oscillations de pression acoustique et P la pression ambiante. Cet effet, considéré
comme faible, a longtemps été négligé devant les effets de variations de surface de
flamme ([61, 51, 59, 64, 58, 24, 19, 21]) ou de richesse ([11, 3, 46]) induits par le
déplacement ou l'accélération acoustique et bien mis en évidence par des études
expérimentales ([51, 64, 19, 21, 46]).

Néanmoins, Clavin, Pelcé et He ([9]) et McIntosh ([52, 53, 54]) se sont penchés
sur le probleme au début des années 1990. Grace a des analyses asymptotiques multi-
échelles, ils ont pu établir des fonctions de transfert liant la structure de flamme aux
fluctuations de pression dans le cas d’'une flamme de prémélange laminaire plane,
se propageant librement. Ils ont trouvé que la réponse relative de la consommation
massique instationnaire de la flamme était de 'ordre de 6P/ P, (3 étant le nombre
de Zeldovich (8 > 1). Ils ont également trouvé que, pour des fréquences acoustiques
supérieures a 'inverse du temps de transit a travers la flamme, cette réponse de-
vrait augmenter comme la racine carrée de la fréquence. Jusqu’a maintenant, ces
prévisions théoriques n’ont jamais recu de validation expérimentale en raison de la
difficulté & observer les fluctuations de débit massique a travers la lamme indépen-
damment des variations de surface ou de richesse.

Dans la premiere partie de ce chapitre, nous préciserons le probléme posé a
I’aide d’une estimation rapide, en termes d’ordres de grandeur, des modifications
de structure de flamme induites par des fluctuations de pression acoustique. Puis,
nous présenterons le modele de flamme utilisé dans les analyses de Clavin, Pelcé et
He ([9]) et de McIntosh ([52, 53, 54]) en deuxiéme partie. La troisiéme partie sera
consacrée a la compréhension de la méthode de calcul des fonctions de transfert,
avec le détail des hypotheses utilisées. Nous analyserons les résultats de ces analyses
en derniére partie.
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1.1 Problématique

Dans le cadre de 'approximation quasi-isobare (saut de pression négligé a tra-
vers la flamme), la structure d’'une flamme plane de prémélange est gouvernée par
un systeme d’équations de réaction-diffusion pour la température et les fractions
massiques des réactifs. Les principaux parametres en jeu sont la température des
gaz briilés, Ty, la vitesse de flamme laminaire, Uy, le temps de transit a travers la
flamme, 7, et ’épaisseur de lamme, d = 7Up,. Par analyse dimensionnelle, on peut
estimer les ordres de grandeur de ces parametres :

1/2
Dthb) / , (1.1)

Tt

Tt = 77, d ~ (Dthth)l/27 UL ~ (
Ur

ou Dy, est la diffusivité thermique du mélange a la température Tp.

En régime stationnaire, le flux de chaleur libéré par la combustion, par unité de
surface de flamme, s’écrit :

q= puULCp(Tb - Tu) (1.2)

L’étude de la structure de flamme conduit a l’expression du temps de transit,
T¢, et donc aux expressions de Uy, d et ¢, en termes de propriétés physico-chimiques
du mélange réactif. Ces propriétés sont essentiellement caractérisées par Dy, et par
W, le taux de réaction volumique. Le taux de réaction suit une loi d’Arrhenius :

W x pexp(—FEa/RT}), (1.3)

ou F 4 est I'énergie d’activation et R la constante des gaz parfaits.

Or la combustion est caractérisée par une grande énergie d’activation comparée
a Iénergie thermique : E4/RT}, > 1. Par conséquent, Uy, et ¢ sont tres sensibles aux
variations de température. En introduisant le nombre de Zeldovich, 8 = E4(T, —
T,.)/RT?, on peut caractériser cette sensibilité par : 3 > 1. En estimant les ordres
de grandeur, on remarque qu’une variation relative de pression induit une variation
relative de vitesse de flamme qui est du méme ordre de grandeur :

oP oUp,
P - T (14)

En revanche, une petite variation relative de température induit des modifica-
tions importantes de vitesse de flamme laminaire et de dégagement de chaleur :

1.5
Ty UL q (1.5)
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On cherche a évaluer l'effet d’une fluctuation de pression acoustique, 6P = p,,
sur la structure de flamme. Une onde acoustique étant une onde de compression adia-
batique, les fluctuations de pression sont associées a des fluctuations de température,
suivant la loi de Laplace :

0 ~y—10P
T 5 P’ (1.6)

ou 7 est le rapport des chaleurs spécifiques.

De ce fait, on voit que, dans une onde acoustique, la flamme est plus sensible &
des variations de température qu’a des variations de pression.

Ainsi, en termes d’ordres de grandeur, dans un mode acoustique, les variations
relatives de température sont telles que :

oo (1.7)
T P

D’apres (1.5), une onde acoustique induit, au niveau de la structure de flamme,
des variations relatives du taux de consommation massique de carburant, mm =
Yrp UL, Yr étant la fraction massique de carburant et p, la densité des gaz frais,
et des variations relatives du taux dégagement de chaleur, ¢, telles que :

o))« Sof) as

Les analyses de Clavin, Pelcé et He ([9]) et de MclIntosh ([52]) ont pour but
d’évaluer la réponse instationnaire d’une flamme plane a des fluctuations de pression
acoustique en fonction de la fréquence, en particulier quand la fréquence acoustique
est de 'ordre de l'inverse du temps de transit a travers la flamme.

1.2 Modeéle de flamme

Les analyses théoriques présentées dans ce chapitre, s’intéressent au couplage
entre les modes acoustiques longitudinaux d’un tube et la structure interne d’une
flamme de prémélange plane, en vue de déterminer sa contribution a la génération
d’instabilités thermoacoustiques.

Afin d’établir une fonction de transfert analytique caractérisant la réponse d’une
telle lamme a des fluctuations de pression, les auteurs de ces analyses se limitent a
un modele unidimensionnel avec une réaction simplifiée.

L’instabilité de Darrieus-Landau, par exemple, qui plisse le front de flamme, n’est
pas prise en compte. Les mécanismes d’atténuation, c’est-a-dire les effets visqueux
a la paroi et ’émission de son du c6té ouvert du tube, sont négligés. Les effets de
bords bidimensionnels, proposés par Kaskan, associés a la pénétration de la flamme
dans la couche limite visqueuse, sont également négligés.
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D’un point de vue chimique, le modele de flamme retenu correspond & une dé-
composition d’un unique réactif, R, irréversible et exothermique, s’effectuant en une
seule étape, avec une cinétique gouvernée par une loi d’Arrhenius :

R=P+Q

L’énergie d’activation, E 4, de la réaction est supposée beaucoup plus grande que
Pénergie thermique : E4/RT, > 1, ou R est la constante des gaz parfaits et Tp, la
température des gaz brilés.

D’un point de vue thermodynamique, le mélange réactif est supposé suivre la loi
des gaz parfaits : P = (R/M,,)pT, avec une masse molaire, M,,, supposée constante.

Le nombre de Mach de la flamme, M = ¢/Uy, est supposé étre tres faible, ce qui
permet de négliger le saut de pression a travers la lamme. C’est ’approximation
quasi-isobare.

Si on introduit le nombre de Zeldovich 8 = Ea(T,—T,)/RT{, ou T, est la tempé-
rature des gaz frais, la solution pour la structure de flamme est connue dans la limite
asymptotique S — oo. On montre alors que la flamme est composée de deux régions
d’échelles de longueur différentes : une zone de préchauffage d’épaisseur d suivie
d’une zone réactive d’épaisseur d/f3, qui peut étre traitée comme une simple discon-
tinuité (cf. figure 1.1). C’est I’analyse de Zeldovich et Frank-Kamenetskii ([76]).

YR 4 T
/lw
Gaz frais Gaz brilés
—
Uy,-Ug,
. >
UL

d d/p

Fi1c. 1.1 — Structure d’une flamme, Y5 étant la fraction massique du réactif, T la
température et W le taux de réaction.

Le raccordement des deux régions, pour une réaction d’ordre 1, conduit a :

7 = (82/2Le)r, (1.9)

Ur = (pb/pu)(Dthb/Tt)% (1.10)

=

d= (pb/pu)(Dthth) (1'11)
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Dans ces expressions, Le = Dy, /D, est le nombre de Lewis, avec Dy, le coefficient
de diffusivité thermique, et D,,, le coefficient de diffusivité massique de ’espece
limitant la réaction, 7, est le temps entre deux collisions réactives, p, et p, sont
respectivement les densités des gaz brilés et des gaz frais, et Dy, est la valeur de
la diffusivité thermique dans les gaz brilés.

Ces relations définissent le temps caractéristique, ¢, appelé temps de transit, la
vitesse de flamme laminaire, Uy, et I’épaisseur, d, d’'une flamme plane isobare, qui
sont ensuite utilisés pour ré-écrire les équations de conservation sous forme adimen-
sionnée.

Par ailleurs, les phénomeénes acoustiques font intervenir une troisiéme échelle de
longueur correspondant a la longueur d’onde acoustique \,, qui est beaucoup plus
grande que l'épaisseur de flamme d. A Déchelle du champ acoustique, la flamme
apparait comme une discontinuité hydrodynamique et on peut négliger le gradient
de pression acoustique dans I’épaisseur de flamme.

Les analyses du couplage entre la pression acoustique et la structure de flamme re-
posent alors sur des développements limités a 'ordre 1/, avec f — oo, des équations
de conservation adimensionnées, en distinguant trois régions dont les dimensions ca-
ractéristiques sont tres différentes : la région acoustique, la zone de préchauffage et
la zone de réaction. Ces trois régions sont ensuite raccordées avec des relations de
saut.

1.3 Meéthode de calcul

La méthode de calcul présentée ici correspond a ’analyse théorique de Clavin,
Pelcé et He ([9]). L’analyse de McIntosh ([52]) repose sur des calculs similaires et
differe uniquement dans le traitement des développements limités.

La premiére étape du calcul consiste a déterminer la solution stationnaire d’une
flamme plane se propageant librement, qui servira d’état de référence.

1.3.1 Equations de conservation et relations de saut

Les équations de conservation de masse, de quantité de mouvement et d’énergie,
ainsi que l’équation pour la fraction massique du réactif, constituent le point de
départ des calculs analytiques :
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dp  Opu
ou ou oP

orT or O(\OT'/0x oP oP
pCp <8t + Uax) = (8:1?/) + E + U% + QW(T, YR) (1'12C)

p (8YR n GYR) _ 9(pDy0YR/0x)

U - — W(T, Yg) (1.12d)

Dans ces équations, A est la conductivité thermique, C), est la chaleur spécifique
a pression constante du mélange réactif, D,, est le coefficient de diffusivité massique,
YR est la fraction massique du réactif, @ est la chaleur de réaction massique (par
unité de masse du réactif), et W est le taux de réaction volumique.

Les termes faisant intervenir la viscosité ont été négligés.

Pour simplifier, C}, est supposée constante. Par ailleurs, comme on considere une
réaction exothermique en une étape, avec un seul réactif, R, Y vérifie : Yz = 1 dans
les gaz frais et Yr = 0 dans les gaz briilés.

Le taux de réaction, par unité de volume, s’écrit :

W = (p/7c)Yrexp(—Ea/RT), (1.13)

ou T, est proportionnel au temps de collision microscopique, 4 est I’énergie d’acti-
vation et R est la constante des gaz parfaits.
De plus, le mélange réactif est supposé obéir a la loi des gaz parfaits :

P = (R/Mpu)pT (1.14)

La masse molaire, notée M,,, est supposée constante pour simplifier.

Afin de simplifier la résolution de la réponse de la flamme perturbée par une
onde acoustique, les équations de conservation sont d’abord adimensionnées par les
grandeurs caractéristiques du modele de flamme plane isobare stationnaire :

— la densité des gaz frais, p,,

— le temps de transit a travers la flamme, 7,

— D’épaisseur de flamme, d,

— la vitesse de flamme laminaire, Uy,.
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De plus, un changement de variable spatiale est effectué. On introduit la coor-
donnée &, sans dimension, pondérée par la masse :

1 * / /
¢ = pud/a o t)da (1.15)

ot a(t) est la position de la zone de réaction.

Ce changement de variable permet d’éliminer les variations temporelles de densité
dans les équations, sans éliminer 'effet de I'expansion des gaz.

On définit les variables adimensionnées suivantes :

— le temps réduit T = ¢/,

— la densité réduite (&, 7) = p(x,t)/pu,

— le flux de masse réduit u(7) = p(z = a, t){u(x = a,t) — da/dt}/p,UL.

Dans le cas d’une flamme stationnaire, le flux de masse réduit est simplement :
() = p(t)u(t)/puUr = 1.

Les dérivées partielles se remplacent alors de la maniére suivante :

o 0
871; d 7"875
(1.16)
) N TN
&—Fua— Tt E—FTt ,u,(T)af6

La température, la vitesse et la pression sont également adimensionnées telles
que :
- 0= (T-1T,)/(Ty — T,)) soit la température réduite, avec T, — T, = Q/C)p,

— v =u/Up soit la vitesse réduite,

— m = P/p,c, Uy soit la pression sans dimension, p,c,Ur, étant la pression acous-
tique correspondant a une amplitude de vitesse acoustique u, = Up, avec ¢,
la vitesse du son dans les gaz frais.

On peut noter que la fraction massique du réactif, Yr, est déja une variable sans
dimension. Comme le modele de flamme repose sur une réaction avec un seul réactif,
il n’est pas nécessaire de réduire Ypg.

La figure 1.2 représente le modele de structure de flamme avec la coordonnée
spatiale réduite &.

Rappelons que, d’apres le modele de flamme, Uy, /d = Tt_l. Par ailleurs, comme
le mélange gazeux est considéré comme un gaz parfait, le carré de la vitesse du son
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YR 4 0

/v

Gaz frais Gaz bridlés

\

0
£=07] [¢=0"

g3

Fi1G. 1.2 — Structure d’une flamme, Y5 étant la fraction massique du réactif, 4 la
température réduite, W le taux de réaction et £ la coordonnée spatiale réduite.

peut s’écrire : ¢2 = (C,/Cy)(R/M,,)T,. De plus, on suppose que tous les coefficients
de diffusion D vérifient p?D = constante. Cette approximation n’est pas tout-a-
fait réaliste, mais c’est la seule permettant de trouver une solution analytique au

probleme posé.

En raison de 'approximation d’une grande énergie d’activation, le taux de ré-
action (1.13) est négligeable partout sauf dans la zone de réaction, trés mince, vers
& =0, ou la température des gaz frais est proche de la température des gaz briilés.
En dehors de cette zone, les équations de conservation (1.12) s’écrivent :

or—1 N or—1 B @
ar HMae T be

v Ov_ _y0m
ar  Hoe o€
% @ 9% = ( ) ( Ty ) -1 (aﬂ
ar HFoe a2 TV T, — T, ar
8YR (‘)YR 82YR
i h Z R

ou M est le nombre de Mach défini par M = Ur/¢,.

Les conditions aux limites sont :
—&— —0:Yp=1et § =0(M), dans les gaz frais,

(117a)
(1.17b)
M‘;g) (1.17¢)
(1.17d)

— &> 4+0:Yg=0et § =1+ O(M), dans les gaz briilés.

La loi des gaz parfaits s’écrit sous forme réduite :
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1+ M(C,/Cy)om = r{1 + ((Th — Tu)/Tu)6} (1.18)

Au niveau de la zone de réaction (§ = 0), il y a continuité de la pression et de
la vitesse, et les relations de saut ordinaires pour la température réduite, 6, et la
fraction massique, Yg, sont satisfaites :

90 (1Y 0z 00 [1\ove]
[ag i (L) asL:m {ag " (L) agLZO_ =0 (1.19)
00 00 { 1 }
— - = =e€ —=pB(1-46 1.19b
O leg-  OE|eor Xp 25( f) ( )
ef = 9|§:0+ = 0|5:0— (1.19C)
Yrle—o+ = YR|¢=o- =0 (1.19d)

La premiéere relation de saut (1.19a), valable aux deux premiers ordres, est ob-
tenue en intégrant les équations pour la température et pour la fraction massique
entre £ =0~ et £ = 07, et en ajoutant les deux équations obtenues. Elle représente
la conservation de I'enthalpie totale & travers la zone de réaction.

La deuxiéme relation de saut (1.19b) est obtenue en intégrant I’équation pour
la température entre £ = 0~ et £ = 0T, avec le développement limité & 1'ordre 1/43,
quand 8 — oo, du taux de réaction. Dans cette relation, qui correspond a la loi ci-
nétique gouvernant le dégagement de chaleur dii a la réaction exothermique, seule la
modification de température a été retenue, 5 étant la température de flamme réduite
(65 # 1). 11 faut souligner que la variation de pression du facteur pré-exponentiel a
été négligée puisque son effet est petit devant celui de la variation de température
qui est exponentiel (cf. (1.13)).

Les deux derniéres relations de saut, (1.19¢) et (1.19d), traduisent la continuité
de la température et de la fraction massique en & = 0.

On peut noter que les différents auteurs, Clavin et al. et Mclntosh, négligent
leffet direct de la pression devant celui de la température. Nous verrons, avec les
résultats expérimentaux, que cette approximation n’est peut-étre pas completement
justifiée (cf. chapitre 5).

1.3.2 Cas stationnaire (état de référence)

Les équations de conservation en dehors de la zone de réaction (1.17), avec les
conditions aux limites, et les relations de saut au niveau de la zone de réaction (1.19)
permettent d’ores et déja de résoudre, au premier ordre, le cas stationnaire d’une
flamme se propageant librement dans un tube avec un faible nombre de Mach, en
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négligeant le gradient de pression dans la flamme qui est vue comme une disconti-
nuité. Ainsi, les profils de température et de concentration sont obtenus en résolvant
les équations (1.17c) et (1.17d), avec M =0 :

¢<0 { 0= exp(¢)
Yr =1 — exp(Lef)

(1.20)

Les profils de densité et de vitesse sont obtenus grace aux équations (1.17a) et
(1.18) :

#(€) {1 + (T";UT“) 9(5)} 1 (1.21)

r(§u(g) =1 (1.22)

Concernant le flux de masse réduit, u, I’adimensionnalisation par les grandeurs
caractéristiques de la flamme plane non perturbée conduit a i = 1.

1.3.3 Cas instationnaire (réponse de la flamme perturbée)

Pour aller plus loin et déterminer l'effet des oscillations de pression acoustique
sur la structure de flamme, on décompose la température réduite et la fraction
massique de la maniére suivante : 6 = 0(€) + 60 et Yg = Yr(€) + 8Yr. 0 et Y sont
les solutions stationnaires données par (1.20). Les perturbations, notées 660 et 0Yg,
sont, quant a elles, décomposées en modes de Fourier telles que : 66 = 6'(&) exp(iw,7)
et 0Yr = Y5(§) exp(iw,7). Ici, w, est la pulsation acoustique réduite définie par :
wy; = wty. De la méme maniére, on note 7 = 7’ exp(iw,7) la perturbation de pression
acoustique au niveau de la flamme, et u = 1+ p' exp(iw,7) le taux de consommation
massique réduit.

Par ailleurs, on suppose que M = O(1) et (py, — pp)/pu = O(1) dans la limite
8 — oo.

Ainsi, a partir des équations de conservation (1.17c¢) et (1.17d), on obtient les
équations suivantes pour la perturbation de la structure de flamme :

o’ d%¢’ do T, M
w0 + dif — d7§2 = —,u/d—g +(v-1) (Tb —uT ) ?iwrﬂ', (1.23a)
, dy, 1 d%Y} dYr
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Ces équations sont valables a l'ordre 1/ de 'analyse asymptotique.

Au niveau de la zone de réaction (£ = 0), on obtient, a partir des relations (1.19) :

do' (1 Ay

[615 * (Le> de £=0- =0 (1.240)
do’ I
d? o — §g9 (€ =0) (1.24b)

Précisons qu’il y a continuité des perturbations pour la température, pour la
fraction massique du réactif et pour la vitesse d’écoulement.

L’intégration des deux équations (1.23) permet de caractériser les profils de tem-
pérature et de concentration en amont (£ — —o0) et en aval (§ — +00) de la zone
de réaction, c’est-a-dire dans les régions non réactives ou les fluctuations de tem-
pérature correspondent a la compression isentropique par ’acoustique. Ces profils
s’expriment de la fagon suivante :

/

£<0: 0 =Aexp(x.(1)€) — iiexp(f) +(y—1) ( Lo ) g”l

T Tb - Tu
(1.25)
. /o . Tb /
£50: 0 = Bexply_(1)8)+ (v—1) (Tb a Tu> M
£<0: Yf=Cexp(x+(Le)é)+ %Le exp(Leg)
" (1.26)
£€>0: Yhp=0
avec
xa(Le) = %Le [1 + <1 + 4;’“)2] (1.27)

Les coefficients A et B peuvent étre exprimés en termes de 0% (§ = 0). Le coeffi-
cient C est déterminé par la condition Y} ({ = 0) = 0.

Les relations de saut (1.24) donnent 0%(§ = 0) et le taux de consommation
massique réduit perturbé p’ :
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T
Tb - Tu

W= ﬂM( ) (v — 1)iw,n’ (1.28)

VT F 3w, — (pu — o)/ pul VT F i,
(VI + diw, — 1)(1 + diw,) — (8/2)(Le — 1)[1 — /I + diwy, + 2iw,]

Ce résultat de l'effet de fluctuations de pression sur le taux de consommation
massique d’une flamme peut aussi s’écrire, sous forme dimensionnelle :

om/pUr, ~ Eax
pa/pc®  RT,

(v — Diwy, (1.29)

V1 + 4w, — (T, — To) /Ty V1 + diw,
(V1 +4diw, — 1)(1 + 4iw,) — (6/2)(Le — 1)[1 — v/1 + diw, + 2iw,]

Par ailleurs, le flux de chaleur libérée par la réaction de combustion, ¢, correspond
au gradient de température au niveau de la zone de réaction (£ = 07). Dans le cas
instationnaire, le gradient de température perturbé par les fluctuations de pression
s’écrit :

<!

LT Ee - ™ (1.30)

£=0- 2 iwy

o'
dg

Le profil de température déterminé dans le cas stationnaire (cf. (1.20)) donne :

dé

pT: =1 (1.31)

§=0~

On obtient finalement le résultat de l'effet de fluctuations de pression sur le taux
de dégagement de chaleur d’une flamme sous forme dimensionnelle :

p‘j% ?;2 = 5% (y—1) (1.32)
(VIF 2w, — 1)V F 2w, — (T, — T,)/Tyly/TF i,

1
(V1 —54in —1)(1 + 4iw,) — (8/2)(Le — 1)[1 — V1 + diw, + 2iw,]

Les deux expressions (1.29) et (1.32) décrivent donc la réponse d’'une flamme a
des fluctuations de pression en fonction de la fréquence.

De son c6té, Mclntosh a également calculé la réponse d’une flamme de prémé-
lange plane a des fluctuations de pression acoustique, en termes de taux de consom-
mation massique ([52, 54]), en utilisant des approximations similaires & celles de
Clavin, Pelcé et He. Son analyse differe de celle de Clavin et al. uniquement dans
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le traitement des développements limités, ce qui conduit a un résultat formellement
différent. Néanmoins, nous verrons dans le paragraphe 1.4 que les évaluations nu-
mériques des réponses analytiques, déterminées par Clavin et al. d'une part et par
MclIntosh d’autre part, avec des valeurs réalistes des parameétres en jeu, conduisent
a des résultats comparables.

Le résultat de McIntosh ([52]) peut se mettre sous la forme :

5‘fn/pUL - EA
pa/pc> R,

(v — 1iwy (1.33)

VIT dio, Lo — (Ty — Tu) /T
(V1 +diw, — 1)1 + diw,Le + (8/2)[1 — V1 + 4iw, — (1/Le)(1 — V1 + 4iw, Le)

Il faut noter que, dans ses articles, McIntosh définit le nombre de Lewis comme
I'inverse de celui utilisé ici.

MclIntosh a également étendu son analyse jusqu’a trés haute fréquence, quand
I’épaisseur de flamme est comparable & la longueur d’onde acoustique ([53, 1]). Le
résultat est donné sous la forme d’une équation différentielle non linéaire qui ne
peut étre résolue que numériquement. Ce régime a tres haute fréquence correspond
a des longueurs d’onde acoustiques de l'ordre de grandeur de I’épaisseur de flamme,
difficilement accessibles dans nos expériences.

1.4 Analyse des résultats

Les amplitudes et les phases des réponses analytiques de flamme & des fluctua-
tions de pression acoustique, en termes de taux de consommation massique, sont
représentées sur les figures 1.3 et 1.4, en fonction de la fréquence réduite, wt:, pour
trois nombres de Lewis, sur une échelle semi-logarithmique. Le rapport de ’énergie
d’activation et de I’énergie thermique, E4/RT}, a été fixé a 10,5, la température des
gaz frais, Ty, a 295 K, et la température des gaz briilés, Tj, a 1800 K, qui sont des va-
leurs typiques pour des flammes d’hydrocarbure, représentatives de nos expériences.

Sur ces figures, on constate que les analyses de Clavin et al. et de Mclntosh
conduisent a des résultats similaires. Les limites a basse et haute fréquences des
deux analyses sont identiques.

L’évaluation de ces limites pour I’amplitude de la réponse donne :

om 1 EA Tu Pa
0 om I (EAN Zupy gy P
vl T (RTb> 7,0V 2

(1.34)

—~

o 1(EA>
w—o00 = — —

Pa ~
(=4 1)/
w a\rn) 0T Y Vien
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Analyse de Clavin, Pelcé et He - Analyse de McIntosh
—— Le=0.6 —e—Le=0.6
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F1G. 1.3 — Rapport des fluctuations de flux massique (adimensionnées par le flux
massique a ’état stationnaire) et des oscillations de pression acoustique (adimen-
sionnées par pc?), en fonction de la fréquence réduite, pour trois nombres de Lewis.

Analyse de Clavin, Pelcé et He Analyse de Mcintosh
7T/2 71'/2 T T
—eo— le=0.6 —o— Le=0.6
—— Le=1.0 —— Le=1.0

—=— Le=1.8

—=— le=1.8

Phase de (07iv/1)/(pa/pc?)
Phase de (61/1)/(pa/pc?)

/4
0 I I 0 I I I
0.01 0.1 1 10 100 0.01 0.1 1 10 100
Fréquence réduite, wt; Fréquence réduite, wt;

Fia. 1.4 — Déphasage entre les fluctuations de flux massique et les oscillations de
pression acoustique, en fonction de la fréquence réduite, pour trois nombres de Lewis.



1.4 ANALYSE DES RESULTATS 23

Cette évaluation montre que la réponse de flamme, en termes de flux massique,
tend vers une constante a basse fréquence, avec une phase nulle, tandis qu’a haute
fréquence, elle augmente en racine carrée de la fréquence réduite, avec une phase de
7 /4 correspondant & I'argument de /i (cf. figures 1.3 et 1.4).

Par ailleurs, quand la fréquence acoustique est de ’ordre de I'inverse du temps de
transit a travers la flamme, on voit apparaitre une faible résonance, dont 'intensité
croit avec le nombre de Lewis. Cette résonance est plus forte selon ’analyse de
Clavin, Pelcé et He. On peut aussi remarquer une oscillation de la phase de la
réponse, correspondant a cette résonance.

Les deux analyses ménent & une tendance générale de I’amplitude de la réponse
de flamme, en termes de flux massique, qui augmente comme la racine carrée de
la fréquence acoustique, ce qui n’est pas immédiatement visible sur les graphes de
la figure 1.3. Ainsi, bien que le mécanisme de couplage direct entre la structure
de flamme et les fluctuations de pression acoustique soit faible a basse fréquence
(wty < 1), il s’amplifie contintiment avec la fréquence.

Sur les figures 1.5 et 1.6, nous avons reporté 'amplitude et la phase de la réponse
de la flamme aux fluctuations de pression acoustique, en termes de taux de dégage-
ment de chaleur, déterminées par I’analyse de Clavin, Pelcé et He, en fonction de la
fréquence réduite.

Analyse de Clavin, Pelcé et He

—— Le=0.6

——le=1.0

—=— |le=1.8

3,

&

Q

<

i \._.'.-
527 /7;'::
g /

=

=

0
0.01 0.1 1 10 100
Fréquence réduite, wtt

F1Gc. 1.5 — Rapport des fluctuations de flux de chaleur (adimensionnées par le flux
de chaleur a I’état stationnaire) et des oscillations de pression acoustique (adimen-
sionnées par pc?), en fonction de la fréquence réduite, pour trois nombres de Lewis.

Sur ces figures, on observe la méme résonance que celle constatée pour le taux
de consommation massique, quand la fréquence acoustique est de ’ordre de l'in-
verse du temps de transit. Cette résonance est encore d’autant plus importante que
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Analyse de Clavin, Pelcé et He
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Fic. 1.6 — Déphasage entre les fluctuations de flux de chaleur et les oscillations
de pression acoustique, en fonction de la fréquence réduite, pour trois nombres de
Lewis.

le nombre de Lewis est grand. En revanche, I’amplitude de la réponse de flamme
aux fluctuations de pression acoustique, en termes de flux de chaleur, se stabilise a
haute fréquence (cf. figure 1.5), contrairement a ce qu’on a pu constater pour le flux
massique (cf. figure 1.3).

Sur la figure 1.6, on remarque encore une oscillation de la phase de la réponse
correspondant a la résonance, quand la fréquence acoustique est de 'ordre de l'in-
verse du temps de transit. En revanche, le déphasage entre les fluctuations de flux
de chaleur et les oscillations de pression acoustique tend vers zéro a basse et haute
fréquences, tandis que le déphasage entre les fluctuations de flux massique et les
oscillations de pression acoustique tendait vers zéro a basse fréquence et vers 7/4 a
haute fréquence (cf. figure 1.4).

L’évaluation des limites & basse et haute fréquences meéne a :

§¢ 1[/Es\T, Da
0 = 29 (fA)lu, P
w= i 2 (RTb) Ty (v ),062

(1.35)

5(] 1 EA DPa
= — — | —=—= —1)—
W — 00 i — 5 (RTb) (v ),002

Cette évaluation montre que la réponse de flamme, en termes de flux de chaleur,
tend vers des constantes a basse et haute fréquences, avec des phases nulles (cf.
figures 1.5 et 1.6).

Ces prédictions analytiques pour la réponse d’une flamme de prémélange plane a
des fluctuations de pression acoustique n’ont jamais été validées expérimentalement.
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Le but de ce travail est donc de mesurer 'effet des fluctuations de pression sur la
structure de flamme afin de confirmer ou d’infirmer ces résultats.
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Chapitre 2
Expérience

Pour valider expérimentalement la réponse d’une flamme de prémélange a des
oscillations de pression de fréquence variable, nous devons, d’'une part, contréler
précisément le champ de fluctuations auquel est soumise la flamme. Nous avons
opté pour un systeme d’excitation acoustique dans un tube, ce qui nécessite de bien
connaitre I’acoustique du tube en présence d’une flamme afin de soumettre la flamme
aux seules oscillations de pression et d’éviter tout effet d’accélération qui perturbe
sa dynamique. D’autre part, nous devons mesurer la réponse de flamme a travers
les fluctuations de son taux de consommation massique ou de son taux de réaction.
Pour cela, nous avons retenu la chimiluminescence du radical hydroxyle excité OH*
qui est un bon candidat pour suivre les fluctuations rapides du taux de réaction.
Ces mesures exigent, par ailleurs, de s’affranchir de toute variation de surface. A cet
effet, nous avons réalisé des flammes parfaitement planes grace a une technique de
stabilisation paramétrique.

Ce chapitre débutera par la présentation des problemes liés a I’expérience, notam-
ment la connaissance précise du champ acoustique dans un tube, la stabilisation de la
flamme pour la rendre parfaitement plane, son excitation par la pression acoustique
et enfin, la fagon de mesurer sa réponse a une telle excitation. La deuxieéme partie
sera dédiée a la description du dispositif expérimental. Le protocole expérimental
sera décrit en troisieme partie. Enfin, la méthode d’acquisition et de traitement des
données sera expliquée en derniére partie.

2.1 Présentation du probleme

2.1.1 Acoustique dans un tube

La propagation des ondes acoustiques dans un tube est bien connue. Il s’agit ici
d’un bref rappel pour bien saisir les difficultés de 'expérience.

Une onde acoustique est une onde mécanique de variations de pression et de
vitesse. Dans un tube, les conditions aux limites, telles que vitesse nulle aux parois,
imposent une série de fréquences caractéristiques appelées « fréquences propres » ou
« fréquences de résonance ». Dans le cadre de notre étude, le briileur s’apparente

27
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a un tube cylindrique semi-ouvert, de section constante, dont la longueur L est
grande devant le diametre D. Dans cette limite, I’étude des ondes longitudinales est
découplée de I’étude des ondes transverses et le probléeme est unidimensionnel.

2.1.1.1 Tube sans interface

Dans un premier temps, on peut déterminer les modes propres d’un tube simple,
schématisé sur la figure 2.1.

Fi1G. 2.1 — Schéma d’un tube sans interface.

L’équation d’onde simple unidimensionnelle, sans dégagement de chaleur s’écrit :

p cQ@ =0 (2.1)
ot? 0x2 ’ '
o p’ désigne la perturbation de pression et ¢ est la vitesse du son.

La conservation de la quantité de mouvement se traduit par :

ou’ 10p
i 2.2
ot p Oz’ (2:2)

ou u' désigne la perturbation de vitesse et p est la densité du fluide.

En décomposition de Fourier, les solutions de (2.1) et (2.2) pour les fluctuations
de pression et de vitesse prennent les formes suivantes :

p/ — (aefik:x + beikm)eiwt (23)
/ 1 —ikx ikx\ iwt
u =——(—ae + be'")e (2.4)
pc

Ici, w est la pulsation et k, le nombre d’onde défini par k = w/c.

Ces expressions représentent la superposition de deux ondes propagatives : 'onde
incidente, se déplacant dans le sens positif avec I'amplitude a, et 'onde réfléchie, se
déplagant dans le sens négatif avec I’amplitude b.
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Les conditions aux limites, dans le cas du tube représenté sur la figure 2.1,
imposent, idéalement, un neeud de vitesse coté fermé (v = 0 en z = 0) et un
neeud de pression coté ouvert (p’ = 0 en x = L). Selon Rayleigh ([63]), la position
apparente du noeud de pression est en réalité a environ un rayon a l'extérieur du
tube, mais dans la mesure ou D < L, nous admettons qu’il est en sortie du tube.

Le neeud de vitesse coté fermé impose a = b. L’utilisation de cette égalité avec la
condition de noeud de pression coté ouvert conduit a I’équation des modes propres
du tube :

cos(kL) =0 (2.5)

Cette équation définit les ondes résonantes dans le tube par leurs nombres
d’onde :

k= (2N + 1)% ou NN est un entier. (2.6)

Leurs pulsations sont données par w = ke, et leurs fréquences, par f = w/27.

2.1.1.2 Tube avec interface

En présence d’'une flamme, qui peut étre considérée comme une interface, la
vitesse du son dans les gaz briilés est différente de celle dans les gaz frais, ce qui
conduit a des modifications des modes propres du brileur.

Une flamme plane dans le tube est modélisée par une interface séparant deux
milieux de densités différentes, sur laquelle s’appliquent de nouvelles conditions (cf.
figure 2.2). Afin de simplifier les calculs, l'origine des coordonnées est attachée a
la position du front de flamme. La position relative de la lamme dans le tube est
caractérisée par le parametre a, (0 < a, < 1). Lorsque «, vaut 0, la flamme est
située du coté fermé et lorsque «, vaut 1, la flamme est située du co6té ouvert.

—a, L 0 (1—a,)L
Gaz frais Gaz bralés
—————————————— —
u,, =0 Pl = P pp=0
ul, = uy,

F1G. 2.2 — Schéma d’un tube avec flamme.

Dans chacun des milieux, des ondes stationnaires se développent, caractérisées
par leur nombre d’onde et leur pulsation : k,, w, dans les gaz frais, et kp, wp dans
les gaz briilés.
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Les conditions imposées a l'interface sont indépendantes du temps, ce qui im-
plique : w, = wp = w. Les fluctuations de pression et de vitesse dans les gaz frais et
les gaz briilés s’écrivent respectivement :

pfu — (aue—ikur 4 bueikux)eiwt

(2.7)
Uy = = oo (—aye ™ 4 byettut)elt
et
pg — (abe—ikba: 4 bbeiksz)eiwt
(2.8)

/1 (. —ikpx ikpx | iwt
up = =5 (—ape + bpe'T)e

Les nombres d’onde de part et d’autre de l'interface doivent vérifier : k,, = w/c,, et
ky = w/cp, ¢y, et cp étant les vitesses du son dans les gaz frais et briilés respectivement.
On définit 'expansion des gaz par E = p,/pp, et comme la vitesse du son est donnée
par ¢ = \/yP/p, on a aussi : E = c¢2/c2. On en déduit une relation entre les nombres
d’onde : k = ku/\/E

A Tordre 0, on détermine les modes propres en posant des conditions de continuité
de pression et de vitesse a l'interface :

Pl = Dj, enx=0
(2.9)
/

— o —
Uy, = Uy enz =0

Ces conditions a l'interface conduisent a une relation entre les amplitudes des
ondes incidente et réfléchie de chaque coté de I'interface, en fonction de I’expansion
des gaz :

ap

_ % _ Oy
b 1 1=g

1+8  VEl+@

(2.10)

Comme dans le cas sans interface, le rapport des amplitudes des ondes dans
chacun des milieux est fixé par les conditions aux limites. Ainsi, dans les gaz frais,
la condition de noeud de vitesse c6té fermé mene a la relation :

1 — &
o o — i tan(kya, L) (2.11)
by

Dans les gaz briilés, la condition de noeud de pression coté ouvert donne :
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ap .

— o ;
= 2.12
1+ 3 tan(ky(l — ar)L) (2.12)

Ces trois derniéres relations permettent d’établir ’équation des modes propres
du tube avec interface :
1

75 tan(kyo L) tan(ky(1 — oy ) L) = 1 (2.13)

Sans expansion des gaz, cette équation se réduit a cos(k, L) = 0, qui est l'expres-
sion obtenue précédemment sans interface.

L’équation (2.13) définit, de maniére implicite, une relation entre le nombre
d’onde k, et la position relative de 'interface «,.. Cette relation permet de déter-
miner les résonances du tube. On peut ré-écrire I’équation (2.13) avec la fréquence
normalisée wL/c,.

\/1@ tan (artf> tan ((1 - ar)cfjﬁ) =1 (2.14)

Les solutions de cette équation pour la fréquence normalisée en fonction de la po-
sition relative de la flamme sont représentées sur la figure 2.3 pour les trois premieres
résonances avec ¥ = 5. On remarque que la fréquence des modes propres augmente
lorsque le front descend dans le tube et que la présence d’un saut de densité modifie
les rapports entre les harmoniques successifs.

20
Fondamental
- — -Premier harmonique
°Q N e Deuxiéme harmonique
- “
215
U AT
No) .
.‘L) )
£
= 105> b 4
L N T BN
c \ -
Q Rl
[} N
[ ~—
S T~
g 5 ~
e L
- ’_\
0

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
Position relative de la flamme, o,

Fic. 2.3 — Evolution des modes propres en fonction de la position relative de I'in-
terface, pour les trois premieres résonances.
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En pratique, nous emploierons un haut-parleur, coté fermé, pour générer des
champs acoustiques au sein du briileur, ce qui implique un forcage acoustique. Avec
ce forcage, dont I’étude présentée ci-dessus ne tient pas compte, la condition de nceud
de vitesse du coté fermé ne s’applique plus. Par ailleurs, comme précisé plus haut,
cette breve analyse ne tient pas non plus compte du rayonnement sonore du coté
ouvert du tube. Ce rayonnement sonore se traduit par une atténuation de l'onde
réfléchie et un léger décalage en phase.

Il donc est impossible de connaitre en temps réel, a partir d’'une analyse simple,
la position et 'amplitude des ventres de pression dans un tube en présence d’une
flamme. Pour s’affranchir de cette difficulté, nous avons eu recours a un systéme
d’acquisition de la pression acoustique mesurée a quatre positions différentes dans
les gaz frais afin de reconstituer le champ acoustique dans ce domaine supposé
homogene. Comme la pression acoustique est continue au niveau de la flamme (cf.
conditions (2.9)), la détermination du champ dans les gaz frais suffit pour connaitre
la position du ventre de pression, sur lequel placer la flamme pour l'exciter, ainsi
que I'amplitude de la pression acoustique au niveau de la flamme. La modification
du champ dans les gaz briilés n’a pas d’importance.

La fréquence d’excitation étant connue, il suffit de déterminer les amplitudes des
ondes incidente et réfléchie et leur phase relative pour calculer le champ acoustique
dans les gaz frais. Grace a un programme écrit sous I’environnement LabView, les
mesures de pression sont analysées en temps réel de facon a reconstruire les enve-
loppes de pression du champ acoustique dans le tube tout au long de I'expérience.
L’explication détaillée de ce programme est donnée en annexe A.

2.1.2 Stabilisation paramétrique

Quand on allume une flamme dans un tube rempli de mélange réactif, elle se plisse
naturellement. C’est 'instabilité de Darrieus-Landau. La technique de stabilisation
paramétrique consiste & soumettre la flamme a des oscillations de vitesse acoustique,
ou plus précisément a des oscillations d’accélération acoustique. Avec une amplitude
d’oscillations adéquate, la flamme s’aplanit.

En se basant notamment sur les travaux de Markstein ([49, 50]) portant sur I'in-
teraction entre l’acoustique et la surface de flamme, Searby et Rochwerger ([64]) ont
montré que 'amplitude du plissement de la flamme obéissait & une équation d’os-
cillateur harmonique dont le terme de rappel dépendait de la gravité. En présence
d’une accélération acoustique, ce terme de rappel devient sinusoidal et on obtient
une équation paramétrique. Les auteurs ont alors remarqué qu’en ajoutant une ac-
célération acoustique dans les bonnes proportions (telle que u, ~ 4Up), on pouvait
annuler 'amplitude de plissement et donc rendre la flamme parfaitement plane. Un
exemple de domaine de stabilisation d’une flamme d’hydrocarbure-air est représenté
sur la figure 2.4, out ky désigne le nombre d’onde de plissement de la flamme, d
I’épaisseur de flamme, u, 'amplitude de la vitesse acoustique et Uy, la vitesse de
flamme laminaire.

Le détail de cette analyse est fourni en annexe B.



2.1 PRESENTATION DU PROBLEME 33

10
=)
~ INSTABLE
S
S 8
- paramétrique
2
=
ke
@ 6
[0}
S
g
k7]
S 4
8 STABLE 3.6
®© 3.1
?
o 2
2 INSTABLE
>

Darrieus-Landau!

0 0.1 0.2 0.3
Nombre d'onde réduit, ks d

FiGc. 2.4 — Exemple de diagramme de stabilité d’une flamme.

Il faut souligner que cette technique impose une contrainte puisque la stabilisa-
tion n’est possible que pour des vitesses de flamme inférieures a une vitesse critique
de 20 cm/s environ, cette valeur variant en fonction du nombre de Markstein. Pour
des vitesses de flamme supérieures a la vitesse critique, en augmentant I’amplitude
acoustique, il y a une transition directe entre I'instabilité de Darrieus-Landau et une
seconde instabilité, appelée « instabilité paramétrique », sans stabilisation possible
([64]). C’est pour cette raison que notre étude est restreinte aux flammes pauvres de
méthane et de propane dans l’air, le nombre de Markstein du propane en mélange
riche étant trop faible pour permettre 'existence d’une zone de stabilisation. Nous
aurions pu effectuer des mesures sur des flammes de méthane riches mais cela aurait
induit des difficultés supplémentaires pour s’affranchir de la lamme de diffusion.

En pratique, il faut placer la flamme pres d’un ventre de vitesse acoustique et
ajuster le niveau acoustique jusqu’a observer une flamme plane. Pour cela, nous nous
servirons du mode fondamental du briileur sachant que pour ce mode, le ventre de
vitesse se situe du c6té ouvert. Notons que si le niveau acoustique est trop élevé,
des « petites cellules » apparaissent a la surface de la flamme. C’est l'instabilité
paramétrique. Or, des variations de surface de flamme modifient fortement le taux de
combustion. Il est donc crucial d’apporter le plus grand soin a stabiliser parfaitement
la flamme afin que les mesures de taux de combustion correspondent effectivement
a leffet de fluctuations de pression et non de variations de surface.

2.1.3 Excitation acoustique

Nous allons exciter la flamme en la positionnant exactement au niveau d’un
ventre de pression acoustique (noeud de vitesse) pour écarter tout effet de vitesse
acoustique.

Le mode fondamental étant utilisé pour stabiliser paramétriquement la flamme
prés de la sortie du tube ou ce mode a un ventre de fluctuations de vitesse, nous
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allons utiliser un mode d’ordre supérieur pour soumettre la flamme a des fluctuations
de pression, sans oscillations de vitesse.

Une table de mixage nous permettra de générer des ondes acoustiques sur un
des harmoniques supérieurs, a une fréquence plus élevée. Grace au programme de
reconstruction du champ acoustique (cf. annexe A), nous connaitrons précisément,
en temps réel, la position du ventre de pression situé le plus pres possible de la
sortie du brileur. Il faut souligner que la position de ce ventre de pression évolue
non seulement avec la fréquence mais aussi avec la position du front de flamme,
d’ot 'importance d’un calcul en temps réel. Ainsi, il suffira de réguler finement le
débit de mélange réactif pour placer la flamme sur ce ventre de pression (nceud de
vitesse), de sorte qu’elle ne voie, a cette seconde fréquence, qu’une oscillation de
pression acoustique.

Par ailleurs, nous prendrons garde a synchroniser les mesures sur ce second champ
acoustique.

2.1.4 Mesure de la réponse de flamme

Mesurer la réponse de flamme & ’excitation de pression acoustique implique de
mesurer a la fois la pression acoustique au niveau de la flamme et les variations
induites au niveau de sa structure.

La pression acoustique au niveau de la flamme est donnée directement par le
programme décrit en annexe A.

En ce qui concerne la réponse de flamme proprement dite, nous avons choisi d’uti-
liser I’émission lumineuse du radical excité OH* décrit, dans la littérature, comme
un bon indicateur du taux de combustion ([41, 28, 27, 17, 36, 31]). Ce radical est
produit dans la zone de réaction ou il se désexcite presque instantanément en émet-
tant un photon dans 'ultraviolet, a 307 nm. On peut donc mesurer I'activité de ce
radical & ’aide d’un systéme optique et d’un photomultiplicateur.

Dans un premier temps, nous avons supposé que l'intensité d’émission lumineuse
de OH*, Iog+, était proportionnelle aux taux de consommation massique de carbu-
rant de la flamme, i = Yrp,Ur. Cette hypothese implique :

Slows _ S

Iop+ m’
ou Ioy* représente la partie continue du signal lumineux et §lgg+ sa partie fluc-
tuante.

Ainsi, la mesure de §Ioy+/Iop* permet, a priori, de connaitre dri/m.

On peut estimer l'ordre de grandeur du rapport dIop*/Iog* & mesurer a partir
du rapport p,/P (cf. section 1.4). Sachant que le niveau acoustique dans le tube se
situe entre 140 et 160 dB, on en déduit que p, varie de 200 a 2000 Pa. Ceci implique
que 6Iom+/ Iom+ est de Pordre de 1072 & 1072, ce qui nécessite une grande dynamique
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sur le systéme de détection et de moyenner le signal sur des temps longs pour réduire
le bruit de mesure.

Tous les résultats sont reportés en fonction de la fréquence réduite wr. Pour
faire varier cette fréquence réduite, plusieurs possibilités s’offrent a nous.

D’une part, on peut jouer sur le temps de transit 73 a travers la flamme, qui
dépend essentiellement de la vitesse de flamme Uy. En effet, 7, = Dy, / Ug ou Dy, est
la diffusivité thermique. Or la vitesse de flamme dépend, quant & elle, du carburant
et de la richesse du mélange. Ainsi, on s’appliquera & faire les mesures pour toute
la gamme de richesses disponible entre I'extinction de la flamme et la limite de la
stabilisation paramétrique, avec des mélanges méthane-air et propane-air.

D’autre part, on peut jouer sur la fréquence acoustique qui dépend de la longueur
du tube et de 'harmonique utilisé pour ’excitation de la flamme. Afin de balayer
une large gamme de fréquences, nous avons décidé d’utiliser trois tubes de longueurs
différentes. Dans un premier temps, un tube relativement court, par souci pratique,
permettra de faire des mesures a « hautes » fréquences sur plusieurs harmoniques.
Un tube un peu plus long nous servira pour des mesures a « moyennes » fréquences.
Puis, les plus basses fréquences pourront étre atteintes grace a un tube beaucoup
plus long. La description de ces briileurs sera exposée dans la partie suivante.

Un autre parametre entre aussi en jeu : le nombre de Lewis (Le) du réactif
qui limite la réaction. Sachant qu’il dépend du mélange réactif, le fait de faire des
mesures avec deux mélanges différents (méthane-air et propane-air) nous donne des
résultats pour deux valeurs du nombre de Lewis distinctes (~ 0,85 pour le mélange
méthane-air et ~ 1,7 pour le mélange propane-air).

2.2 Le dispositif expérimental

La photo de la figure 2.5 représente le premier briileur (le plus court) muni d’un
haut-parleur pour générer les champs acoustiques et de quatre capteurs de pression
acoustique. Il s’agit simplement de donner une image concrete de la partie principale
du montage expérimental.

La figure 2.6 représente le dispositif expérimental dans son ensemble, que nous
allons maintenant détailler.

2.2.1 Les brileurs et le systeme de régulation
2.2.1.1 Le briileur

Les trois briileurs utilisés sont des tubes en borosilicate (ou pyrex).

Les brileurs les plus courts (60 et 138cm) sont simplement maintenus verti-
calement par une base en alliage d’aluminium (dural) fixée sur une platine. Un
haut-parleur vissé sur la platine permet de fermer le briileur en bas.
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F1a. 2.5 — Le petit briileur et les capteurs de pression acoustique. Une flamme plane
est visible dans la partie supérieure du tube.
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F1a. 2.6 — Schéma du dispositif expérimental.



38 CHAPITRE 2. EXPERIENCE

Pour le briileur le plus long (305 cm), un montage plus imposant a été nécessaire
puisque I’écart entre les capteurs de pression doit étre suffisant pour que le calcul
du champ acoustique soit performant. En réalité, ce dernier briileur est composé de
troncons de tubes raccordés par des bagues en dural. L’étanchéité entre les bagues
et les troncons a été particulierement soignée grace a des joints toriques. En bas,
une base, en dural également, supporte le premier trongon. Un haut-parleur est fixé
sur cette base pour fermer le briileur. L’ensemble est soutenu verticalement par un
rail sur lequel les bagues sont bloquées.

Les diametres internes des tubes sont de 4,4 cm pour les deux plus courts et
de 9,5cm pour le plus long. Ces diameétres ont été calculés de facon a minimiser
Pamortissement acoustique du tube (somme de 'amortissement par frottement vis-
queux et conduction thermique dans les couches limites et de ’amortissement par
rayonnement acoustique du co6té ouvert du tube). Le principe des calculs est fourni
en annexe C.

Pour chaque briileur, I’entrée du mélange gazeux se trouve au niveau de la base
juste au-dessus du haut-parleur. Un « nid d’abeille », situé au fond, apres 'arrivée
des gaz, ainsi qu'une grille métallique, placée légérement plus haut, ont pour roéle
d’homogénéiser et laminariser ’écoulement, et, par la méme occasion, d’empécher
la flamme de descendre et d’atteindre le haut-parleur.

Par ailleurs, un tuyau souple demi-plat, relié au circuit d’eau du laboratoire, en-
toure chaque tube. Il sert de canal de refroidissement, par simple circulation d’eau
froide. En situation de mesure, ce systeme de refroidissement est placé juste en-
dessous de la position de la flamme. Le but de ce systeme est d’empécher le déve-
loppement d’une couche limite thermique induit par le rayonnement thermique de
la flamme et I’échauffement progressif du tube qui ameénerait la flamme a dériver.

2.2.1.2 Systeme de régulation

Le systeme de régulation est schématisé sur la figure 4.1.

Capteur de pression %{eﬂur
piézoélectrique secondaire
Capteur de pression Vanne de
piézoélectrique V régulation
AIR
Chadr:bre Vanne de Brdleur
mélange régulation principal

CARBURANT

Capteur de pression
piézoélectrique

FiG. 2.7 — Schéma du circuit de gaz.

L’air provient du circuit d’air comprimé du laboratoire, tandis que le carburant
vient directement d’une bouteille. Des vannes d’arrét (quart de tour) autorisent (ou
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non) l’écoulement de chacun des gaz dans les tuyaux souples du circuit. Par mesure
de sécurité, une électrovanne, reliée a 'interrupteur de la hotte aspirante de la salle,
controle 'arrivée de ’hydrocarbure, qui ne peut donc circuler qu’une fois la hotte
en marche. Chacun des gaz traverse alors un détendeur, puis un col sonique pour
arriver dans une chambre de mélange.

Le systéme de cols soniques a été retenu pour éviter des modifications de richesse
lorsqu’on agit sur les vannes placées en aval. En effet, afin de pouvoir ajuster le débit
pour positionner correctement la flamme, le mélange est produit en exces. Une partie
du mélange réactif est guidée vers le briileur principal, en passant par une vanne de
régulation qui permet de contrdler le débit. Quant a I’excédent de mélange, il est
envoyé vers un briileur secondaire.

Des capteurs de pression statique sont placés juste en amont des cols soniques.
Les diametres des cols, bien que donnés par le fabricant, sont systématiquement
vérifiés expérimentalement. Un troisieme capteur mesure la pression statique dans
la chambre de mélange afin de vérifier qu’elle est bien au moins deux fois plus faible
que les pressions des gaz a l’entrée des cols soniques, c’est-a-dire que le régime
d’écoulement aux cols est effectivement sonique. Ainsi, connaissant les diameétres
des cols et les pressions statiques d’entrée des gaz, nous pouvons calculer le débit
massique, ou volumique, de chaque gaz et en déduire la richesse du mélange.

2.2.2 L’acoustique
2.2.2.1 Génération des ondes acoustiques

Les champs acoustiques sont générés par un haut-parleur fixé sous le briileur. Ce
haut-parleur est relié a un amplificateur qui est lui-méme relié a une table de mixage.
Deux générateurs de basses fréquences, branchés sur la table de mixage, permettent
alors d’envoyer deux ondes acoustiques, de fréquences choisies, dans le tube. La
premiere, a la fréquence fondamentale du briileur, sert a la stabilisation paramétrique
du front de lamme. La seconde, proche d’un harmonique, sert a l'excitation.

Deux haut-parleurs différents ont été employés. Ils ont été choisis principalement
par rapport aux diametres des briileurs.

Pour les brileurs les plus courts, de 4,4cm de diametre interne, le haut-parleur
est un Monacor SP-45/8, avec une impédance de 8 Q, et une puissance maximale
de 40 W. La tension appliquée a ce haut-parleur ne doit donc pas dépasser : V =
V40 x 8 soit 17.9V en valeur efficace (RMS). Le diameétre de la membrane est de
72 mm. Un convergent entre le haut-parleur et la platine sur laquelle est fixée la base
du briileur permet de guider les ondes acoustiques dans le tube.

Pour le briileur le plus long, de 9,5cm de diameétre interne, le haut-parleur est
un Monacor SPH-130AL, avec une impédance de 8 Q, et une puissance maximale
de 100 W.

2.2.2.2 Détermination du champ acoustique d’excitation

Comme précisé a la fin du paragraphe 2.1.1, la détermination du champ acous-
tique d’excitation s’applique uniquement aux gaz frais, mais elle est suffisante pour
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connaitre la position du ventre de pression, sur lequel placer la flamme, et ’ampli-
tude de la pression acoustique au niveau de la flamme.

Au sein du tube, dans les gaz frais, deux ondes de pression acoustique se pro-
pagent : 'onde incidente d’amplitude a et 'onde réfléchie d’amplitude b. La pression
acoustique instationnaire s’écrit :

p'(z,t) = asin(wt — kz + ¢;) + bsin(wt + kx + ¢;) (2.15)

Pour connaitre le champ de pression acoustique, il suffit de déterminer les valeurs
de a, b et (¢; — ¢y ). Ceci est possible gréace a trois mesures de pression acoustique, &
I’aide de capteurs de pression instationnaire. Il est nécessaire que les positions de ces
trois capteurs respectent certaines conditions d’indépendance et de régularité. En
effet, si une mesure est effectuée exactement au niveau d’un nceud de pression, ou si
deux mesures donnent des valeurs quasiment identiques (si deux capteurs sont situés
symétriquement & un ventre ou un nceud de pression), la résolution est impossible
(cf. algorithme présenté en annexe A). Pour contourner ce probléeme de conditions
insolubles, quatre capteurs de pression acoustique sont mis en place exactement a
fleur de la paroi interne du tube pour ne pas engendrer de perturbations, et disposés
de facon équidistante. Pour les petits briileurs, ces capteurs sont ancrés dans la base
qui maintient le tube, avec un espacement de 6 cm. Pour le grand briileur, le premier
capteur est ancré dans la base tandis que les trois autres sont fixés dans les bagues
reliant les trongons de tube, avec un espacement de 17 cm.

Ce sont des capteurs Kistler de type 6125A, avec une bande passante de 75 kHz.
Leur diameétre est de 6 mm, donc petit par rapport a la longueur d’onde acoustique.
Chacun est relié a un amplificateur de charge Kistler qui transforme la pression
acoustique en tension. Les signaux sont ensuite envoyés, par 'intermédiaire d’un
boitier de raccordement, vers une carte d’acquisition pour étre traités par le pro-
gramme LabView.

Les amplitudes des signaux étant faibles, une recalibration précise des capteurs
a été effectuée régulierement. Cette calibration consiste a mesurer la pression acous-
tique a une fréquence choisie avec les quatre capteurs, puis a permuter ces capteurs
de fagon circulaire. On ajuste alors la calibration des amplificateurs Kistler de fagon
a retrouver exactement la méme pression a une position donnée avec chacun des
capteurs. Les écarts de recalibration sont petits et dans tous les cas inférieurs a 1%.
Néanmoins, cette recalibration est nécessaire au bon fonctionnement du programme
de reconstitution du champ acoustique.

Avec ce systéme de détermination du champ acoustique, nous pouvons non seule-
ment positionner la flamme rigoureusement au niveau d’un ventre de pression, mais
aussi connaitre la fluctuation de pression vue par la flamme.

Le programme LabView détermine completement les enveloppes des ondes de
pression acoustique, en temps réel. Or, retracer ces enveloppes sur un graphe, telles
qu’elles sont au sein du tube, nécessite de calculer 'amplitude de ces enveloppes
en fonction de la position dans le tube. Nous connaissons donc, a chaque instant,
I'amplitude et la position du ventre de pression sur lequel nous souhaitons placer la
flamme.
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2.2.3 Systéme optique : mesure de ’intensité d’émission de OH*

Un photomultiplicateur, qui transforme un signal lumineux en signal électrique,
nous permet de mesurer 'intensité d’émission lumineuse de la flamme.

Le systeme optique est en silice fondue afin de garantir la transparence a 300 nm.
Le photomultiplicateur est un Hamamatsu R750 avec une photocathode en bi-alkali,
optimisée a 300 nm.

Le photomultiplicateur, alimenté par un générateur haute tension, est monté sur
un banc optique comprenant un miroir, un diaphragme et deux lentilles (cf. figure

2.8).
: Diaphragme
Flltre UV J-//T\'N\Miroir

Lentille 2

Lentille 1

Flamme

Fi1G. 2.8 — Schéma de principe du systeme optique.

Le photomultiplicateur est protégé de la colonne de gaz chauds par un miroir a
45° qui réfléchit les rayons émis par la flamme dans I’axe du photomultiplicateur.
Puis, la lentille 1 renvoie I'image de la flamme sur le diaphragme qui sélectionne
la partie centrale, occultant ainsi des effets de bords indésirables. Enfin, la lentille
2 fait 'image de la lentille 1 sur le photomultiplicateur, devant lequel est placé un
filtre interférentiel ultra-violet, filtrant a 307 + 8 nm. Le systéeme de lentilles ne fait
pas I'image de la flamme sur le photomultiplicateur mais garantit que la lumiere
est répartie de fagon uniforme sur la photocathode. Le filtre UV permet également
d’éliminer la lumiere ambiante. L’intensité lumineuse mesurée correspond alors a
I’émission du radical OH* de la zone de réaction.

Ce systeme optique, comprenant le miroir, les deux lentilles, le diaphragme le
filtre UV et le photomultiplicateur, est fixé sur un rail horizontal de fagon perma-
nente. Ce rail est lui-méme maintenu sur un rail vertical qui permet de translater
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verticalement le systeme dans son ensemble de facon a ce qu’il suive la position de
la flamme pour qu’elle soit toujours dans son plan source.

2.2.4 Systeme d’acquisition des mesures

L’amplitude de la réponse de flamme est faible, § o+ /Iop+ ~ 1072, Il n’est donc
pas possible de mesurer simultanément Iog+ et dIog+ sur un méme enregistrement
de signal. Nous avons donc besoin de trois voies de mesure pour : la partie continue
de l'intensité lumineuse, Ioy*, la partie fluctuante de I'intensité lumineuse, d Iy, et
la pression acoustique, p,. En outre, nous souhaitons mesurer non seulement 1’am-
plitude de la réponse de flamme aux fluctuations de pression mais aussi la phase de
cette réponse. Cette phase correspond au déphasage entre la fluctuation d’intensité
lumineuse § I+ et Poscillation de pression p,.

Le photomultiplicateur est relié a deux oscilloscopes numériques. Sur le premier,
on visualise le signal continu. Sur le second, on visualise la fluctuation d’intensité
lumineuse ainsi qu’'un signal de pression acoustique de sorte que le déphasage soit
accessible.

Notre but étant la mesure de courant et non le comptage de photons, un filtre
RC est ajouté entre la sortie du photomultiplicateur et 1’oscilloscope afin de lisser le
signal.

De plus, si la partie continue du signal est visualisée directement sur le premier
oscilloscope, la partie fluctuante est, quant a elle, d’abord filtrée par un filtre passe-
haut pour enlever la composante continue et par un filtre passe-bas, de facon plus
fine, pour optimiser le rapport signal sur bruit. Elle est également amplifiée pour
faciliter la mesure. En effet, le bruit relativement important et la faible amplitude
du signal alternatif rendent son exploitation délicate.

En ce qui concerne la phase du signal fluctuant, nous cherchons a la comparer a
celle de 'onde acoustique d’excitation. De facon & ne pas étre génés par le dépha-
sage induit par le filtre, nous faisons passer le signal de fluctuation de pression par
un filtre identique avec les mémes fréquences de coupure, et nous vérifions que le
déphasage entre ’entrée et la sortie est identique sur les deux voies de fagon a ce
que le déphasage relatif entre les signaux dIoy* et p, ne soit pas perturbé par le
systeme de filtrage.

Les oscilloscopes sont synchronisés par le générateur de fréquences servant a
I’excitation. Sur chaque voie, le signal est moyenné sur 128 ou 256 balayages, ce qui
permet d’améliorer le rapport signal sur bruit d’un facteur 10 a 16 et d’éliminer toute
perturbation résiduelle engendrée par I’onde acoustique basse fréquence utilisée pour
la stabilisation de la flamme.

Finalement, sachant qu’il est essentiel d’acquérir toutes les données de maniere
simultanée, nous avons décidé de tout enregistrer par 'intermédiaire du programme
développé sous LabView. Pour cela, les deux oscilloscopes sont reliés a I'ordinateur
par GPIB, et une partie de communication par GPIB est intégrée au programme de
reconstruction du champ acoustique.
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2.3 Protocole expérimental

Apres avoir vérifié la fréquence fondamentale du tube, le bon fonctionnement des
capteurs de pression et 'alignement du systéme optique, nous fixons la richesse du
mélange en ajustant les pressions en amont des cols soniques, et allumons le briileur
secondaire en laissant un débit important dans le briileur primaire pour éviter la
rentrée de la flamme a 'allumage.

Des l'allumage de la flamme, nous augmentons progressivement I’amplitude de
I’onde acoustique de stabilisation, en méme temps que nous réduisons le débit dans le
briileur primaire, jusqu’a obtenir une flamme plane, stabilisée a quelques centimetres
a l'intérieur du briileur. Le signal d’excitation, sur un harmonique prédéterminé, est
alors appliqué, et nous ajustons simultanément la fréquence d’excitation et la posi-
tion de la flamme jusqu’a ce que celle-ci se trouve précisément sur le dernier ventre
d’oscillation de pression de cet harmonique, dont la position est déterminée en temps
réel par reconstruction du champ acoustique dans les gaz frais, a partir des quatre
capteurs de pression. Cette manceuvre est assez délicate et doit se faire par itéra-
tions successives en évitant de descendre la flamme en-dessous de sa position finale,
un phénomene d’accrochage thermique sur la paroi du tube rendant sa remontée
pratiquement impossible.

Le systeme optique est ensuite translaté, dans son ensemble, pour que la flamme
se trouve dans son plan source. Puis nous vérifions la qualité des signaux avant
de lancer, sous LabView, 'acquisition simultanée des enveloppes de pression acous-
tique calculées et des enregistrements, sur les oscilloscopes numériques, des signaux
moyennés d’émission de OH* (partie continue et partie fluctuante) et d’un signal de
pression de référence pour le calcul du déphasage. Des exemples d’acquisitions tem-
porelles moyennées de signaux de pression acoustique et de fluctuations d’intensité
d’émission lumineuse du radical OH* sont présentés dans le chapitre 5 (figure 5.1).

Enfin, ces données sont traitées pour en extraire la valeur moyenne de I'intensité
d’émission de OH*, 'amplitude des oscillations de chimiluminescence & la fréquence
d’excitation, ’amplitude des oscillations de pression au niveau de la flamme, ainsi
que le déphasage entre les oscillations d’intensité lumineuse et les oscillations de
pression.

Toutes ces opérations sont répétées pour différentes richesses de mélange com-
prises entre 0,59 et 0,71, pour différentes fréquences de résonances comprises entre
90 et 1000 Hz, avec deux mélanges réactifs différents (méthane-air et propane-air),
dans les trois briileurs consécutifs.

2.4 Traitement des données

2.4.1 Calcul de la fréquence réduite

La fréquence réduite est le produit de la pulsation acoustique, w = 27 f, et du
temps de transit, 7 = Dy, / U%. La pulsation acoustique est directement calculée a
partir de la fréquence d’excitation. La diffusivité thermique dans les gaz frais, Dy,
est donnée par GASEQ ([56]). Elle est de I'ordre de 2.107° m?/s. La vitesse de flamme
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laminaire, Uy, dépend de la richesse du mélange. Dans un premier temps, nous nous
sommes basés sur les mesures de Yamaoka et Tsuji ([74]), qui sont reportées sur la
figure 2.9.

Flammes de méthane-air Flammes de propane-air
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Fia. 2.9 — Vitesse de flamme laminaire en fonction de la richesse du mélange pour
des flammes de méthane-air (& gauche) et des flammes de propane-air (a droite),
selon Yamaoka et Tsuji ([74]).

La richesse du mélange est déterminée a partir des pressions en amont des cols
soniques, relevées au moment de l'acquisition des données. En effet, ces pressions
permettent de calculer le débit massique de chaque gaz au niveau du col sonique a
partir de la relation :

P.S.

()
avec K = (7 ) Tm LUy
VT 2 R
ou :

— dy, est le débit massique (en kg/s),

— P, est la pression absolue en amont du col (en Pa),

— S, est la section du col (en m?),

— T est la température du gaz a lentrée du col (en K),

— K est une constante qui ne dépend que de la nature du gaz,
— 7 est le rapport des chaleurs spécifiques,

— M, est la masse molaire du gaz (en kg/mol),

— R est la constante des gaz parfaits.

dm =K

Les diametres des cols soniques utilisés ont été calibrés a ’aide d’'un compteur a
gaz avec une précision de 0,3 %.
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A partir de ces débits massiques, on peut calculer la richesse du mélange. La
réaction de combustion d’'une mole d’hydrocarbure C,H, se met sous la forme :

C.Hy, + vo02 — 2CO2 + $H20 + (vo — vs)02,

ou v; est le coefficient stoechiométrique de dioxygene (v = z + y/4).

La richesse ¢ du mélange réactif est définie par :

o="22 (2.16)

Yo

L’air est composé de 20,95 % d’Os, donc :

vo = 0,20950,;, = 0,2005 - 2F (2.17)

alr

Mmair €t My étant respectivement la masse d’air contenue dans le mélange pour une
mole de carburant, et la masse molaire de I’air. En notant Mc, g, la masse molaire
de carburant, qui est aussi la masse mc,p, de carburant dans le mélange, on a :

Mair /mCxHy

Vo = 0,2095—2r/ MOty
Mair/Mc, 1,

(2.18)

Le rapport des masses d’air et d’hydrocarbure étant égal au rapport de leurs
débits massiques, on obtient finalement I’expression de la richesse du mélange sous
une forme que ’on peut facilement calculer :

(m + y/4) Mail‘ dmcccHy
0,2095 dp,, Mc,n,

¢ = (2.19)

2.4.2 Détermination de la réponse de flamme

Nous avons défini la réponse de flamme relative aux fluctuations de pression
acoustique par le rapport (6712/11)/(pa/puc?) et, dans un premier temps, nous avons
supposé que dr/m était égal & dIog*/Iog*.

Le programme développé sous LabView permet d’enregistrer les enveloppes du
champ de pression acoustique dans le tube, ce qui nous donne acces a ’amplitude
pe de la pression a la position de la flamme, relevée précisément au moment de
Ienregistrement. La figure 2.10 est un exemple d’enveloppes calculées lorsque la
fréquence d’excitation était de 710Hz avec un front de flamme positionné sur le
dernier ventre de pression (a 40 cm) dans le brileur de 60 cm.

Il faut préciser que la reconstruction des enveloppes ne tient pas compte des
modifications du champ acoustique dans les gaz briilés.
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E’ veloppes calculées a 710 Hz
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Fi1G. 2.10 — Enveloppes du champ de pression acoustique au sein du briileur le plus
court, calculées a une fréquence d’excitation de 710 Hz.

Un programme, écrit sous Matlab, traite les signaux de fluctuations de pression
et d’intensité lumineuse, enregistrés a partir des oscilloscopes, par transformation
de Fourier et transformation de Hilbert. Il calcule la valeur du rapport dIgg*/Iop*
et le déphasage entre les signaux dlop+ et p, enregistrés. Il faut ensuite corriger ce
déphasage. En effet, deux considérations s’imposent. D’une part, 'intensité délivrée
par le photomultiplicateur est négative, ce qui implique un déphasage de m qu’il
faut systématiquement ajouter au déphasage calculé. D’autre part, les signaux de
pression acoustique, contrairement aux signaux d’intensité lumineuse, ne sont pas
relevés au niveau de la flamme mais a la base du briileur. Considérons le ventre de
pression le plus proche du capteur relié a 'oscilloscope, nous donnant le signal de
pression acoustique. Si la flamme est décalée d’un nombre pair de ventres par rapport
a la position du capteur, comme sur la figure 2.10, alors la pression acoustique au
niveau de la flamme est en phase avec celle au niveau du capteur. En revanche, si
la flamme est décalée d’un nombre impair de ventres, il y a opposition de phase et
il faut ajouter +£7 au déphasage calculé par le programme.

2.4.3 Incertitudes de mesures
2.4.3.1 La fréquence réduite

Pour estimer l'incertitude sur la fréquence réduite, wry, = 2w f Dy, / Uz, nous
avons essentiellement considéré I'incertitude sur la richesse du mélange impliquant
une incertitude sur la vitesse de flamme laminaire.

La richesse est calculée a partir des pressions d’entrée des gaz dans la chambre de
mélange. Or la pression de ’air fluctue légerement au cours de ’expérience a cause
du fonctionnement automatique du compresseur du laboratoire.

Nous évaluons l'incertitude sur la richesse & environ 1%, ce qui entraine une
incertitude sur la vitesse de flamme d’environ 3,5 %, et une erreur sur le temps de
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transit, et donc sur la fréquence réduite, de ’ordre de 7 %.

2.4.3.2 L’amplitude de la réponse de flamme

Pour évaluer I'incertitude sur "amplitude de la réponse de flamme, (§1ox+/Ion=)/(pa/pc?),
nous nous sommes appuyés sur la reproductibilité des mesures. En comparant des
mesures effectuées dans les mémes conditions, nous estimons ’erreur maximale sur
cette amplitude réduite a +0,5. On peut tout de méme préciser.

Concernant la pression acoustique, les amplitudes mesurées sont faibles (de 200
a 2000 Pa ou plutét de 2 a 20mV sachant que la sensibilité des capteurs est de
0,1 bar/V). Or les capteurs Kistler utilisés, ayant une pleine échelle de 200 bars,
ne sont pas parfaitement adaptés a notre gamme de pressions acoustiques. Ceci
entraine des difficultés dans le calcul des enveloppes qui passe par des divisions de
nombres qui sont des différences de valeurs pouvant étre tres proches (différences
de carrés d’amplitudes) et qui sont donc petits. Selon la fréquence d’excitation, et
donc la position des capteurs dans le champ acoustique, le programme retrace les
enveloppes de fagon plus ou moins précise.

A partir d’une certaine fréquence (~ 700 Hz pour les briileurs de 60 et 138 cm),
la distance entre les capteurs (6cm) est suffisante pour que les amplitudes mesu-
rées soient bien distinctes et les quatre enveloppes calculées par le programme se
confondent. Lorsque la fréquence d’excitation est plus faible (de 200 & 700 Hz dans
notre cas), la distance entre les capteurs devient telle que les amplitudes sont proches.
Les quatre enveloppes alors calculées ne sont plus parfaitement confondues et font
apparaitre une incertitude sur I’amplitude de la fluctuation de pression au niveau
de la flamme. L’incertitude maximale estimée alors est de l'ordre de 15 %.

De plus, le positionnement de la flamme au cours de l’expérience est parfois
délicat. Celui-ci devient critique a haute fréquence, la longueur d’onde étant plus
courte. Une erreur absolue d’1 cm sur la position de la flamme peut ainsi entrainer
une erreur relative de ’ordre de 10 % sur p,.

Ces deux incertitudes sont totalement indépendantes et finalement, nous esti-
mons que 'erreur maximale sur p, est d’environ 15 %.

On signale que pour les expériences effectuées dans le brileur de 305cm, les
fréquences d’excitation étaient faibles (90 & 200 Hz) mais les capteurs de pression
étaient plus éloignés les uns des autres (17cm), ce qui a facilité les calculs des
enveloppes et réduit 'incertitude maximale sur p, & moins de 5 %.

Concernant le rapport dIop+/Iop*, nous avons examiné la reproductibilité des
mesures. Nous avons ainsi remarqué que pour des mesures effectuées dans les mémes
conditions, les écarts étaient de I'ordre de 5% et pouvaient atteindre 10%.

Les erreurs sur p, et sur dIog+/Iog* sont indépendantes. Quand lerreur est
maximale pour p,, elle ne l'est pas nécessairement pour dIoy+/Iop+ et inversement.
Finalement, nous nous sommes basés sur les écarts absolus trouvés entre les rap-
ports (8Iom+/Ion+)/(pa/pc?) pour fixer I'incertitude sur I'amplitude de la réponse
de flamme a +0,5.
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2.4.3.3 Le déphasage entre l’intensité lumineuse et la pression acous-
tique

Le calcul du déphasage peut poser probleme, en particulier dans certaines si-
tuations ou la fréquence d’excitation est relativement proche d’un harmonique de la
fréquence de stabilisation. Le programme Matlab, qui a été élaboré pour un signal
monochromatique, calcule alors un déphasage avec une contribution du signal de
stabilisation.

Nous évaluons l'incertitude sur les déphasages a partir de la reproductibilité des
mesures, 'erreur maximale étant d’environ +0,2rad, soit + w/16 rad.

On peut par ailleurs préciser que nous avons trouvé les mémes incertitudes de
mesures pour les expériences avec des flammes de méthane-air et pour celles avec
des flammes de propane-air.



Chapitre 3

Premiers Résultats

Ce chapitre est dédié a la présentation et a l'interprétation préliminaire des
résultats bruts de nos expériences (cf. annexe D), en comparaison avec les résultats
de Panalyse théorique de Clavin, Pelcé et He ([9]) présentée dans le chapitre 1.

3.1 Présentation des résultats

Toutes les mesures de réponse de flamme & des oscillations de pression ont été
effectuées avec des flammes pauvres de méthane-air et de propane-air, de richesses
comprises entre 0,61 et 0,72 et entre 0,59 et 0,68 respectivement. Ces gammes limitées
de richesses s’expliquent par la contrainte de stabilisation paramétrique qui n’est
possible que pour des flammes relativement lentes (Uz, < 20 cm/s environ). Afin de
couvrir une large gamme de fréquences, trois tubes de longueurs différentes ont été
utilisés. Les flammes étaient stabilisées a la fréquence fondamentale des tubes et
excitées a des fréquences correspondant aux harmoniques supérieurs.

La réponse expérimentale de flamme aux oscillations de pression acoustique est
ici estimée par le rapport (8Iop+/Ion=)/(pa/pc?), out Iog+ est 'intensité de chimilu-
minescence du radical OH* et p, est la pression acoustique au niveau de la flamme.

Pour toutes les mesures, les incertitudes ont été fixées a 7% pour la fréquence
réduite, & +0,5 pour le rapport (8lom+/Ion*)/(pa/pc®) et & £7/16rad pour le
déphasage entre dIog* et p, (cf chapitre 2).

Les résultats bruts de ces mesures sont présentés ci-dessous, d’abord comparés
a la réponse analytique du taux de consommation massique de flamme, puis a la
réponse analytique du taux de dégagement de chaleur de flamme. Les réponses ana-
lytiques ont été calculées pour des nombres de Lewis du réactif de 0,6, 1 et 1,8. Ces
nombres de Lewis ont été choisis de maniere & encadrer le nombre de Lewis réel
du carburant utilisé dans ’expérience, sachant qu’en mélange pauvre dans air, le
nombre de Lewis du méthane est de 'ordre de 0,85, et celui du propane de I'ordre
de 1,7.
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3.1.1 Comparaison avec la réponse analytique du taux de consom-
mation massique de flamme

La figure 3.1 représente 'amplitude (a gauche) et la phase (a droite) de la réponse
expérimentale de flammes de méthane-air, en comparaison avec la réponse du taux
de consommation massique de flamme, calculée analytiquement pour des nombres
de Lewis de 0,6 et 1.

Concernant les résultats expérimentaux, toutes les mesures ont été effectuées
a température ambiante et a pression atmosphérique. Pour la fréquence réduite,
wry = 27 f Dy, / Uj%, nous avons opté pour une diffusivité thermique moyenne de
mélange pauvre de méthane-air (0,6 < ¢ < 0,7), Dy, = 1,94.1075m? /s, calculée
par GASEQ ([56]) pour une température de 22°C, et une pression de 1 Atm. Pour
la vitesse de flamme laminaire, Uy, nous avons utilisé les valeurs expérimentales de
Yamaoka et Tsuji ([74]).

Nous avons normalisé la pression acoustique p, par le produit p,c2, avec une
valeur moyenne de la densité, p, = 1, 158 kg/m?, déterminée & I’aide de GASEQ pour
des mélanges pauvres de méthane-air avec une richesse comprise entre 0,6 et 0,7,
et une température des gaz frais de 22°C. La vitesse du son moyenne dans les gaz
frais est donnée par ¢, = /Y(R/M,)T, avec v = 1,4, R = 8,3145J.mol L. K,
M,, = 28.103kg.mol™! et T}, = 295K, ce qui donne ¢, ~ 350m/s.
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F1G. 3.1 — Amplitude (& gauche) et phase (& droite) de la réponse expérimentale de
flammes de méthane-air, comparée a la réponse du taux de consommation massique
de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de Lewis de 0,6 et 1.

Sur cette figure, on peut voir que, dans la gamme de fréquences considérée, les
amplitudes de la réponse de flamme déterminées expérimentalement et analytique-
ment sont du méme ordre de grandeur. Par contre, les résultats expérimentaux ne
reproduisent pas I’évolution attendue de I’amplitude de la réponse de flamme avec
la fréquence. En effet, la théorie analytique prévoit une réponse du taux de consom-
mation massique de flamme, qui évolue en ,/w7; alors que l'expérience donne une
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réponse constante, ou méme légerement décroissante a haute fréquence. Or le résul-
tat expérimental semble plus cohérent avec une analyse physique qui présuppose un
effet de filtrage & haute fréquence.

On observe également un désaccord entre les phases de la réponse de flamme
déterminées analytiquement et expérimentalement puisque I'analyse prévoit une va-
leur & peu pres constante autour de 7/4 dans la gamme de fréquence explorée, alors
que 'expérience donne une décroissance de la phase allant de ~ 7/2 pour wr, < 1 &
une valeur nulle, ou méme négative, a haute fréquence.

La figure 3.2 représente 'amplitude (& gauche) et la phase (& droite) de la ré-
ponse expérimentale de flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux de
consommation massique de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de
Lewis de 1 et 1,8.

De méme que pour les flammes de méthane-air, nous avons utilisé les valeurs de
vitesses de flammes laminaires de Yamaoka et Tsuji ([74]) et nous avons déterminé les
valeurs moyennes de Dy, py €t ¢, a I'aide de GASEQ, pour des mélanges pauvres
de propane-air (0,6 < ¢ < 0,7), & une température de 22°C et une pression de
1 Atm. Ici, Dy, = 1,84.1075m? /s, p, = 1,208kg/m? et ¢, ~ 340m/s avec M,, =
29.1073 kg.mol 1.
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F1G. 3.2 — Amplitude (& gauche) et phase (a droite) de la réponse expérimentale de
flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux de consommation massique
de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de Lewis de 1 et 1,8.

Comme pour les flammes de méthane-air, on constate un désaccord entre les
résultats théoriques et expérimentaux concernant 1’évolution de la réponse de flamme
avec la fréquence, bien que les ordres de grandeur soient similaires. On observe, en
outre, le méme comportement des flammes de propane-air vis-a-vis des oscillations
de pression, que celui des flammes de méthane-air, a ’exception du déphasage qui
est plus faible & basse fréquence. Ainsi, les résultats expérimentaux ne révelent pas
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d’effet de résonance vers wry >~ 1 comme prévu par I'analyse, puisque la réponse en
amplitude est quasiment la méme pour le méthane et le propane.

3.1.2 Comparaison avec la réponse analytique du taux de dégage-
ment de chaleur de flamme

La réponse analytique du taux de dégagement de chaleur se distingue de celle
du taux de consommation massique essentiellement par le fait qu’elle prévoit une
stabilisation de ’amplitude de la réponse a haute fréquence.

Sachant qu’a I’état stationnaire, le taux de consommation massique de la flamme
et son taux de dégagement de chaleur sont directement proportionnels, la différence
entre les deux réponses de flamme obtenues analytiquement peut s’expliquer par des
effets instationnaires au niveau de la zone de réaction.

La figure 3.3 représente 'amplitude (a gauche) et la phase (a droite) de la méme
réponse expérimentale de flammes de méthane-air, comparée a la réponse du taux
de dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de
Lewis de 0,6 et 1.
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F1a. 3.3 — Amplitude (& gauche) et phase (a droite) de la réponse expérimentale de
flammes de méthane-air, comparée a la réponse du taux de dégagement de chaleur
de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de Lewis de 0,6 et 1.

Sur cette figure, on constate que nos résultats expérimentaux sont plus com-
parables a la réponse de flamme analytique en termes de taux de dégagement de
chaleur, aussi bien pour I'amplitude que pour la phase de cette réponse. Malgré
tout, l'analyse semble sous-estimer I'amplitude de la réponse de flamme a basse
fréquence ainsi que ’évolution de sa phase avec la fréquence.

La figure 3.4 représente 'amplitude (a gauche) et la phase (& droite) de la ré-
ponse expérimentale de flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux de
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dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de
Lewis de 1 et 1,8.
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F1G. 3.4 — Amplitude (4 gauche) et phase (a droite) de la réponse expérimentale de
flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux de dégagement de chaleur
de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de Lewis de 1 et 1,8.

Ici encore, comme pour les flammes de méthane-air, nos résultats expérimentaux
sont plus comparables a la réponse de flamme analytique en termes de taux de
dégagement de chaleur. On remarque en particulier un bon accord entre analyse
et expérience concernant la phase de la réponse de flammes de propane. Quant a
I’amplitude de cette réponse, le méme ordre de grandeur est obtenu analytiquement
et expérimentalement, mais la résonance a w7 ~ 1 prévue par 'analyse n’est pas
visible dans les résultats expérimentaux.

3.2 Analyse préliminaire

Les résultats expérimentaux montrent qu’il y a bien une réponse mesurable de
la flamme aux fluctuations de pression et que l'ordre de grandeur de cette réponse
est correctement évalué par ’analyse théorique.

La comparaison entre résultats théoriques et expérimentaux révele un meilleur
accord qualitatif entre la réponse de flamme en termes de chimiluminescence de
OH* et la réponse de flamme en termes de taux de dégagement de chaleur, qu’en
termes de taux de consommation massique, aussi bien pour leurs amplitudes que
pour leurs phases. Néanmoins, la résonance prévue par ’analyse pour Le > 1 ne se
retrouve pas dans les résultats expérimentaux pour les flammes de propane-air. Les
amplitudes mesurées ne semblent pas évoluer avec le nombre de Lewis du carburant
qui limite la réaction (mélanges pauvres), et les déphasages mesurés a basse fréquence
ne correspondent pas a ceux calculés avec ces mémes nombres de Lewis.

Avant d’aller plus loin dans l'interprétation des résultats, nous devons examiner
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la validité de la chimiluminescence de OH* en tant que mesure du taux de réaction de
la flamme. En effet, bien que I’émission de OH* soit souvent utilisée pour mesurer le
taux de réaction, 'existence d’une relation directe entre taux de réaction et émission
de OH* est controversée. Nous avons donc entrepris, dans le cadre de nos expériences,
une étude sur la relation entre l'intensité d’émission lumineuse du radical hydroxyle
excité et le taux de consommation massique des flammes de prémélange planes
stationnaires. Cette étude est présentée dans le chapitre suivant.



Chapitre 4

Relation entre OH* et taux de
combustion

Ce chapitre est dédié a I’étude de la relation entre 'intensité d’émission du radi-
cal excité OH* et le taux de consommation massique d’une flamme de prémélange
laminaire. Cette étude, a la fois expérimentale et numérique, a été menée afin de
vérifier notre hypothese de proportionnalité entre ces deux grandeurs.

La chimiluminescence est tres largement utilisée en combustion pour localiser la
position d’un front de flamme, pour avoir une indication sur le taux de dégagement
de chaleur, ou sur le taux de consommation massique de carburant, ou encore sur
la richesse de flamme. Cependant, parmi des études spécifiques dédiées a la chimi-
luminescence, soit pour évaluer sa fiabilité en tant que diagnostic de combustion
([57, 41, 28, 27, 17, 36, 31]), soit pour modéliser cette chimiluminescence, du point
de vue de la cinétique chimique ([34, 14, 67, 70, 28, 27, 48, 66, 4, 29, 30, 16]), aucun
véritable consensus n’a été établi, ce qui révele une compréhension encore confuse
de ce phénomene.

Concernant la chimiluminescence comme outil de diagnostic, Hardalupas et Orain
([31]) récapitulent, en introduction & leur étude, toutes les contradictions que I'on
peut trouver dans la littérature. Ils interpretent ces contradictions par un manque
d’études paramétriques. Pour leur part, ils ont notamment cherché a évaluer I'ap-
titude de la chimiluminescence des radicaux OH*, CH*, COs* et Co* & mesurer le
taux de dégagement de chaleur d’une flamme de prémélange plane étirée, en faisant
varier indépendamment la richesse du mélange et le taux d’étirement de la flamme.
Ils concluent que les radicaux excités OH* et CH* sont des bons indicateurs du taux
de dégagement de chaleur. Ils s’accordent également avec Kojima et al. ([41]) sur
le fait que le rapport OH*/CH* (rapport des intensités de chimiluminescence de
OH* et CH*) peut étre utilisé comme mesure de la richesse. Il existe, malgré tout,
quelques études paramétriques de la chimiluminescence de flammes. Par exemple,
Haber ([28]) a consacré son travail de these a la chimiluminescence de OH* et CH*
de flammes de prémélange planes étirées d’une part, et coniques d’autre part. Il
conclut, quant & lui, que OH* est un meilleur indicateur du taux de dégagement de
chaleur que CH*. La méme conclusion ressort de son travail en collaboration avec
d’autres auteurs sur la chimiluminescence de flammes de prémélange coniques ([27]).
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Par ailleurs, Docquier et al. ([17]) et Higgins et al. ([36]) ont étudié les émissions de
flammes de prémélange coniques, a haute pression, en vue d’utiliser la chimilumines-
cence comme outil de controle actif de combustion. Docquier et al. ([17]) constatent
que les émissions de OH*, CH* et Co*, peuvent étre utilisées pour mesurer la ri-
chesse, malgré leur forte dépendance avec la pression. Par ailleurs, ils recommandent
l'utilisation du radical hydroxyle excité dans le cas de flammes pauvres. Higgins et
al. ([36]) ont trouvé une corrélation empirique entre la chimiluminescence de OH*,
la consommation massique totale de la flamme, la richesse du mélange, et la pres-
sion statique. Seuls Najm et al. ([57]) affirment que ni OH*, ni CH*, ne peuvent
étre considérés comme bons indicateurs du taux de dégagement de chaleur. Selon
ces auteurs, l'indicateur le plus fiable est ’espéce stable HCO, mais la mesure de
concentration en HCO d’une flamme est plus difficile & mettre en ceuvre. Toutefois,
le travail de Najm et al. se limite a des flammes instationnaires exposées a des effets
d’étirement dus a de grandes courbures de flamme. En contrepartie, Haber et al.
([27]) signalent une forte dépendance entre le radical OH* et I’espece HCO.

Nous avons choisi d’utiliser le radical excité OH* car certains auteurs se pro-
noncent en faveur de ce radical comme meilleur marqueur que CH* pour lactivité
des flammes ([28, 27]), en particulier dans le cas de mélanges pauvres ([17]).

Quoiqu’il en soit, nous n’avons eu connaissance d’aucune étude expérimentale
simple permettant de relier I'intensité d’émission lumineuse du radical OH* avec le
taux de combustion de flammes de prémélange laminaires maintenues parfaitement
planes sans étirement.

En ce qui concerne la modélisation de la cinétique chimique, on peut également
mettre en évidence des désaccords entre auteurs. En particulier, la réaction de pro-
duction de OH* proposée par Haber et Haber et al. (|28, 27]) est contestée par Hall
et al. ([29]), et n’est généralement pas reconnue comme source principale du radical
hydroxyle excité ([34, 14, 70, 48, 66, 4, 29, 30, 16]). Nous reviendrons plus en détail
sur ces divergences au sujet des schémas cinétiques dans le paragraphe 4.2.2.

Nous avons donc mené nos propres investigations de fagon a pouvoir juger de la
pertinence du choix de OH* comme indicateur du taux de consommation massique
des flammes de prémélange. Nous tenons cependant & préciser que cette étude sur
la chimiluminescence du radical hydroxyle excité n’est pas I'objectif primaire de ce
travail de these.

Notre étude expérimentale est relatée en premiere partie, notre étude numérique
en deuxieme partie. La troisieme partie est consacrée a ’analyse des résultats.

4.1 Etude expérimentale

Le taux de consommation massique de carburant d’une flamme plane s’écrit :
YrpUp, ou Yr est la fraction massique de carburant, p est la densité du mélange
frais, et Uy, est la vitesse de flamme laminaire. Il dépend a la fois de la richesse du
mélange, de la pression et de la température des gaz frais. De ce fait, pour identifier
la relation entre la chimiluminescence de OH* et ce taux de consommation massique,
nous avons effectué des mesures de vitesses de flammes et d’intensités lumineuses,
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pour des flammes de méthane-air planes, en controlant la richesse et la température
du mélange.

Pour cela, nous avons simplement adapté le dispositif expérimental présenté dans
le chapitre 2.

4.1.1 Adaptation du dispositif expérimental

Dans ’ensemble, le dispositif expérimental reste le méme que celui présenté pré-
cédemment, avec le briileur de plus gros diametre. Seuls deux éléments nouveaux
ont été introduits.

Tout d’abord, un ensemenceur de particules d’huile a été inséré dans le circuit
d’alimentation, parallelement & la derniére vanne de régulation (cf. figure 4.1). Il
permet d’ensemencer 1’écoulement en gouttes d’huile d’un diametre de 'ordre de 1
a 2 um, pour pouvoir mesurer des vitesses de flammes par anémométrie laser a effet
Doppler (ou LDV).

Capteur de pression w‘;ur
piézoélectrique secondaire
Flamme
Capteur de pression Vanne de
piézoélectrique v régulation Z
—
—
AIR Bain | —
Chambre (anne de thermostaté — |
’de régulation
mélange
CARBURANT Haut-parleur
Capteur de pression Vanne Vanne de
piézoélectrique d'arrét régulation
Ensemenceur

F1G. 4.1 — Schéma du circuit de gaz.

Ensuite, de facon a réguler la température des gaz frais, un bain thermostaté a
été intercalé entre la derniere vanne de régulation et le briileur principal. Le mélange
gazeux passe donc dans le bain thermostaté avant d’entrer dans le briileur. La paroi
du brileur, en amont de la flamme, est maintenue a la méme température par
circulation d’eau. Nous vérifions également la température des gaz frais dans le
briileur, juste avant d’allumer la flamme, a ’aide d’un thermocouple.

4.1.2 Mesures de vitesses de flammes laminaires

Pour mesurer les vitesses de flammes, nous avons eu recours a l’anémométrie
laser a effet Doppler.

Le dispositif utilisé pour la LDV est schématisé sur la figure 4.2. 1l s’agit d’un
systeme optique classique, mono-voie, avec une cellule de Bragg qui permet de faire
des mesures de vitesse en présence d’une inversion de sens de 1’écoulement. Un
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laser & argon ionisé fournit un faisceau monochromatique d’une longueur d’onde de
514,5nm. Le volume de mesure est centré sur I’axe du briileur. Un analyseur TSI
traite les signaux du photomultiplicateur.

Diviseur
de faisceau Cellule .
compensatrice
de mesure Diaphragme
. -y
[TaseR | e
7 Filtre
interférentiel

Cellule de Bragg

Fi1G. 4.2 — Systéeme d’anémométrie Laser a effet Doppler.

Lors de ces mesures, les flammes étaient stabilisées paramétriquement, comme
expliqué dans le chapitre précédent, de facon a supprimer 'instabilité de Darrieus-
Landau et les rendre parfaitement planes. Il faut noter que 'amplitude de la vitesse
acoustique sinusoidale est plus grande que la vitesse moyenne de ’écoulement (cf.
annexe B), ce qui implique des inversions de sens de I’écoulement.

Tout d’abord, les flammes étaient maintenues stationnaires dans le référentiel du
laboratoire, juste au-dessus du volume de mesure, en ajustant le débit de gaz. Puis,
en diminuant & peine le débit, nous les laissions descendre lentement (~ 1 cm/min)
jusqu’au volume de mesure. Le lancement de ’acquisition se faisait au moment de
cette diminution de débit. Nous avons mesuré les vitesses de flammes d’une part
a température constante en faisant varier la richesse du mélange, d’autre part a
richesse constante en faisant varier la température des gaz frais.

Le profil de I’écoulement loin en amont de la flamme n’est pas parfaitement
plat. En revanche, en raison de la stabilisation paramétrique, la flamme, elle, est
rigoureusement plane, ce qui impose une vitesse d’écoulement uniforme juste en
amont de la flamme. Il existe donc un faible gradient de vitesse, de 'ordre de 3
a 457!, dans ’écoulement amont, qui nous oblige & extrapoler la vitesse moyenne
jusqu’a la zone de réaction pour obtenir la vitesse de flamme laminaire ([7, 15]).

Pour estimer la position de la zone de réaction, nous avons supposé que la dis-
tance moyenne entre la fin d’évaporation des gouttes d’huile et la zone de réaction
était de 'ordre de 2 a 3 fois Dy, /UL, Dy, étant la diffusivité thermique dans les
gaz frais et Uy, la vitesse de flamme laminaire. Dans notre cas, Dy, est de 'ordre
de 2.1075m?/s et Uy, est de l'ordre de 0,1 m/s, ce qui donne une distance moyenne
entre la fin d’évaporation des gouttes et la zone de réaction de 'ordre de 0,5 mm. En
raison du déplacement périodique des gouttes dii au champ acoustique, on observe la
présence de gouttes dans le volume de mesure, méme lorsque celui-ci est en aval de la
position moyenne d’évaporation des gouttes. Il n’y a plus de gouttes dans le volume
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de mesure lorsque la distance entre ce volume et la zone d’évaporation des gouttes
est égale au déplacement acoustique d,. Ce déplacement acoustique est donné par :
dy = ug/w, ug étant Pamplitude de la vitesse acoustique et w la pulsation acous-
tique. Dans notre cas, u, est de Pordre de 0,8 m/s et la fréquence acoustique est de
140 Hz, ce qui donne un déplacement acoustique de l'ordre de 1 mm. Tout compte
fait, on estime que la position de la zone de réaction correspond a l'instant ou la
mesure de vitesse s’arréte par manque de gouttes dans le volume de mesure. Etant
donnée la faiblesse du gradient amont (~ 3 & 4s71), il n’est pas utile d’estimer la
position de la zone de réaction avec une meilleure précision. En effet, un gradient
de 457! et une erreur de l'ordre de 0,5mm sur la position de la zone de réaction
induisent une erreur sur la vitesse de flamme de 0,2 cm/s, soit une erreur relative de
lordre de 2 %.
Les figures 4.3 et 4.4 illustrent la nécessité de cette extrapolation.
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F1G. 4.3 — Mesure de la vitesse de ’écoulement avec une flamme de méthane-air de
richesse 0,68, pour une température des gaz frais de 36 °C.

La figure 4.3 représente une acquisition de mesure de vitesse d’écoulement avec
une flamme de méthane-air de richesse 0,68 stabilisée paramétriquement, dans le
cas d’une température des gaz frais de 36 °C. Sur cette figure, on voit nettement
que l'amplitude de la vitesse acoustique est plus grande que la vitesse moyenne
d’écoulement, ce qui induit des inversions de sens de I’écoulement.

A partir de ces mesures brutes, pour déterminer la vitesse moyenne de 1’écoule-
ment et 'amplitude de la vitesse acoustique, nous avons ajusté une sinusoide décalée,
de fagon glissante, sur 0,5s (70 périodes), la fréquence étant connue.

La figure 4.4 illustre I’extrapolation de la vitesse de flamme laminaire a partir
de l'acquisition présentée sur la figure 4.3.

La contrainte sur la vitesse de flamme imposée par la stabilisation paramétrique
a limité ces mesures a des flammes pauvres de méthane-air, avec une richesse de
mélange comprise entre 0,6 et 0,7, et une température de gaz frais comprise entre
22°C et 61 °C. Les résultats sont présentés sur la figure 4.5.
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Fi1G. 4.4 — Extrapolation de la vitesse de flamme laminaire a partir d’une mesure
de vitesse d’écoulement, pour une flamme de méthane-air de richesse 0,68 et une
température des gaz frais de 36 °C.
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FiG. 4.5 — Vitesse de flamme laminaire mesurée pour des flammes de méthane-air,
en fonction de la richesse du mélange et de la température des gaz frais.

La figure 4.5 de gauche montre nos mesures de vitesses de flammes de méthane-
air en fonction de la richesse pour différentes valeurs de température des gaz frais.
La figure 4.5 de droite montre les vitesses mesurées en fonction de la température
des gaz frais pour trois richesses. On peut voir que, dans notre gamme de richesses
et de températures, la vitesse de flamme laminaire varie linéairement avec ces deux
parameétres.

Les graphes de la figure 4.6 confrontent nos mesures de vitesses de flammes de
méthane-air & celles reportées dans la littérature par Yamaoka et Tsuji ([74]), et
Bosschaart et De Goey ([2]).
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F1G. 4.6 — Confrontation de nos mesures de vitesses de flammes de méthane-air avec
des mesures reportées dans la littérature.

A température ambiante, nos mesures de vitesses de flammes donnent des valeurs
plus faibles que celles de Yamaoka et Tsuji ([74]). En fait, les vitesses de flammes
que nous avons mesurées sont plus faibles que la plupart des valeurs reportées dans
la littérature ([74, 69, 26]). Toutefois, elles sont tres proches de celles présentées
récemment par Bosschaart et De Goey ([2]). Si 'on considére que ces auteurs ont
effectué leurs mesures pour une température de gaz frais autour de 22 °C, I’écart est
d’environ 0,5cm/s.

4.1.3 Mesures d’intensités d’émission lumineuse de OH*

Les mesures d’intensités lumineuses ont été effectuées indépendamment des me-
sures de vitesses de flammes de facon a ne pas étre affectées par le faisceau laser ou
I’ensemencement de particules. Cependant, les conditions d’expérience étaient iden-
tiques. Les flammes étaient planes, stationnaires dans le référentiel du laboratoire.
On peut noter que le flux lumineux collecté ne dépend pas de la position précise de
la flamme tant que 'on n’est pas affecté par les effets de bords. Une premiere série
de mesures a été réalisée a température constante, richesse variable, une seconde a
richesse constante en changeant la température des gaz frais.

Les résultats sont présentés sur la figure 4.7.

La aussi, en raison de I’étroitesse du domaine de variation des parameétres, on
observe des relations quasi linéaires entre I'intensité d’émission lumineuse de OH* et
la richesse du mélange, a température constante d’une part, et entre cette intensité
lumineuse et la température des gaz frais, a richesse constante d’autre part.

Par souci de clarté, seules les mesures a 25°C sont reportées sur le graphe de
gauche de la figure 4.7. En analysant une gamme de richesses plus large, certains
auteurs observent une dépendance en loi de puissance de 'intensité lumineuse avec
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Fic. 4.7 — Mesures d’intensités d’émission lumineuse de OH* de flammes de
méthane-air en fonction de la richesse du mélange et de la température des gaz
frais.

la richesse du mélange ([14, 36]). Cette dépendance apparait dans nos mesures, mais
la gamme de richesses est suffisamment limitée pour qu’'une approximation linéaire
représente correctement les résultats.

Concernant ’évolution de I’émission de OH* avec la température des gaz frais,
présentée sur la figure 4.7 de droite, la dispersion des mesures ne permet pas d’évaluer
autre chose qu’une droite de régression dont la pente augmente avec la richesse du
mélange.

4.1.4 Relation entre émission de OH* et consommation massique

Dans la figure 4.8, nous avons reporté l'intensité de I’émission de OH* en fonction
de la consommation massique de carburant, YrpU. Pour déterminer cette consom-
mation massique de carburant, nous avons interpolé la vitesse de flamme laminaire
a partir de nos mesures, tandis que la fraction massique de carburant et la densité
du mélange frais ont été établies a 'aide du programme GASEQ ([56]).

On peut voir que la relation est linéaire dans la gamme étudiée. En revanche,
la relation n’est pas proportionnelle. Si 'on extrapole 'intensité de ’émission de
OH* & zéro, l'intersection se fait & une consommation massique finie : YppUp ~
2,1.1073 kg/m?3/s. Il est intéressant de remarquer que cette limite correspond presque
exactement & la limite d’extinction pauvre des flammes de méthane (¢ = 0,556 a
22°C). La zone de limite pauvre est indiquée en gris sur la figure 4.8. Par ailleurs, ce
graphe révele une légere différence entre le comportement a température constante,
richesse variable, et celui a richesse constante, température variable. Nous revien-
drons sur cette différence dans le paragraphe 4.3. Pour I'instant, nous ne retiendrons
que la variation linéaire, en moyenne, de I’émission de OH* avec la consommation
massique.
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Fi1c. 4.8 — Mesures d’intensités d’émission lumineuse de OH* de flammes de
méthane-air en fonction de la consommation massique de carburant.

Dans ce cas, pour les flammes de prémélange pauvres de méthane-air étudiées
ici, nous pouvons approximer la relation entre la chimiluminescence du radical OH*
et le taux de consommation massique de carburant par une relation linéaire, non
proportionnelle, de la forme :

Iogx = A(h — ), (4.1)

ou Ioy+ est l'intensité d’émission lumineuse de OH*, A est une constante, m est le
taux de consommation massique de carburant (YzpUy) et 1 est le taux de consom-
mation massique de carburant extrapolé a la valeur nulle de 'intensité d’émission
lumineuse de OH*.

Dans cette relation, g ne dépend pas du systeme de détection lumineuse. En
revanche, la constante A doit étre calibrée.

Il en découle la relation de proportionnalité entre la variation du taux de consom-
mation massique de carburant, 01, et la variation de I'intensité d’émission de OH*,
6IOH* .

SToms = Adin (4.2)

Finalement, on aboutit a la relation (4.3) entre la variation relative du taux de
consommation massique de carburant, 0/, et la fluctuation de I'intensité d’émis-
sion de OH* :
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o 0o+ i
i Olow (1), 3)
m Iop* m™m

avec 1y ~ 2,1.103kg.s~l.m—2.

Il faut bien noter que toutes les mesures ont été effectuées a pression constante,
et donc que la relation (4.3) n’est valable qu’a pression constante.

Nous avons ensuite mené une étude numérique afin de conforter ces résultats
expérimentaux et valider cette relation.

4.2 Etude numérique

Pour cette étude numérique, nous nous sommes servis du code de calcul Premix,
compris dans la librairie de routines et de programmes d’application de CHEMKIN
II. Premix permet de calculer des profils de température, vitesse, densité, et concen-
trations d’especes sur I’épaisseur d’'une flamme de prémélange plane. Pour cela, il
requiert plusieurs fichiers d’entrées. Les premiers concernent les propriétés des es-
peéces (transport et thermodynamique) et sont fournis avec CHEMKIN. Ensuite, un
fichier essentiel définit le schéma cinétique utilisé, c’est-a-dire toutes les especes et
réactions mises en jeu lors de la combustion du mélange gazeux choisi. Enfin, le
fichier de démarrage indique notamment la configuration de flamme, la pression am-
biante, les fractions molaires des réactifs déterminant la richesse du mélange, une
estimation du profil de température sur le domaine d’étude, ainsi qu'un critere d’ar-
rét pour le raffinement du maillage sur ce domaine. Dans notre cas, le maillage était
relativement fin (~ 700 points au total). Plus de détails sur I'utilisation de Premix
(CHEMKIN II), et certaines modifications apportées, sont données en annexe E.

Le choix du schéma cinétique influe grandement sur les calculs. Nous nous
sommes donc attelés a la recherche d’un mécanisme satisfaisant.

4.2.1 Schéma cinétique pour des flammes de méthane-air

Nous avons testé deux schémas cinétiques différents. Le premier, GRIMech3.0
([25]), considere 53 espéces chimiques impliquées dans 325 réactions. Le second, plus
complexe, est celui proposé par Konnov ([42]). Il prend en compte 127 espéces et
1098 réactions.

Pour comparer ces schémas, nous avons calculé des vitesses de flammes pour des
températures de gaz frais variant de 20°C a 65°C, avec une richesse de mélange de
0,65. La confrontation de ces calculs avec nos mesures est illustrée sur le graphe de
la figure 4.9.

On voit nettement que le schéma cinétique proposé par Konnov donne lieu & un
meilleur accord entre les vitesses de flammes calculées et celles mesurées. En effet,
I’écart moyen les vitesses de flammes mesurées et celles calculées avec le schéma
cinétique de Konnov est de l'ordre de 2cm/s, tandis que GRIMech 3.0 donne des
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Fia. 4.9 — Comparaison entre vitesses de flammes mesurées et vitesses de flammes
calculées a partir de GRIMech 3.0 et du mécanisme de Konnov, pour des flammes
prémélangées de méthane-air a une richesse de 0,65 et une température des gaz frais
variant de 20 a 65 °C.

vitesses de flammes beaucoup plus élevées que nos mesures (~ 5cm/s). Nous avons
donc opté pour le schéma cinétique de Konnov, donnant des résultats plus proches
de nos mesures.

Ces deux schémas cinétiques considerent uniquement des especes non excitées.
Afin de calculer des concentrations en OH*, il était donc nécessaire d’ajouter des
réactions de production et de désexcitation de ce radical.

4.2.2 Schémas cinétiques pour OH*

Nous avons testé deux schémas cinétiques différents. Dans les deux cas, les réac-
tions de production et désexcitation de OH* ont simplement été ajoutées au schéma
cinétique de Konnov. Toutes les propriétés thermodynamiques de OH* sont suppo-
sées étre identiques a celles du radical hydroxyle non-excité, excepté I'enthalpie de
formation & laquelle il faut ajouter 1’énergie d’un photon, hvgy+. Pour OH*, Agp*
= 307 nm, hvog* = 93,5kcal/mol, ce qui donne une enthalpie de formation & 298 K
de 102,81 kcal/mol ([29]).

Le premier schéma cinétique utilisé ici pour OH* fut proposé par Haber ([28]).
Haber a consacré son travail de these a la chimiluminescence des flammes de prémé-
lange, étudiant expérimentalement et numériquement les émissions lumineuses des
radicaux OH* et CH*. Le tableau 4.1 regroupe toutes les réactions de production
et de désexcitation de OH* du mécanisme de Haber, ainsi que leurs constantes de
réaction, k., les exposants de la température, n, et leurs énergies d’activation, F 4,
respectives.

L’originalité de ce schéma cinétique vient de la réaction de production de OH* :

HCO + O & OH* + CO
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Cette réaction n’est, a notre connaissance, que rarement considérée comme ori-
gine du radical OH*. En effet, la réaction généralement admise pour la formation
de OH* est : CH+ 02« OH*+ CO ([14, 70, 48, 66]). Carl, Van Poppel et Pee-
ters ont méme conclu leur étude spécifique sur le fait que cette réaction était bien
la source de OH* ([4]). Une autre réaction admise comme source de OH* est :
O+H+M<« OH* + M. ([34]). En outre, Hall, Rickard et Petersen réfutent la réac-
tion de formation de OH* proposée par Haber, affirmant que celle-ci n’est pas assez
exothermique pour produire le radical hydroxyle dans son état excité ([29]).

Un autre point discutable de ce schéma concerne le taux de désexcitation colli-
sionnelle (« quenching ») de OH* par I'azote Ny, qui est relativement élevé. En effet,
selon ’étude de Tamura et al. ([67]), la section efficace de la molécule Ny est trés pe-
tite, ce qui implique une faible efficacité de cette molécule en terme de désexcitation
collisionnelle.

Malgré tout, nous avons jugé utile de tester le mécanisme proposé par Haber,
notamment pour avoir des moyens de comparaison.

Dans la suite, nous appellerons le premier schéma cinétique complet : « schéma
Konnov-Haber ».

Le second schéma utilisé pour la production et la désexcitation de OH* est celui
proposé plus récemment par Hall et Petersen ([30]). L’étude de Hall et Petersen
concerne plus particulierement les réactions de production du radical hydroxyle ex-
cité. Les auteurs considerent les deux réactions les plus couramment approuvées
pour la formation de OH* :

CH + 02 & OH* + CO
H+O0O+M<& OH* + M

Pour ces réactions, Hall et Petersen ont déterminé les taux de réaction et leurs
dépendances avec la température.

Quant a la désexcitation de OH*, Hall et Petersen ont repris les données fournies
dans la littérature. Ils ont notamment exploité le travail de Tamura et al. ([67]),
dédié a la désexcitation collisionnelle des radicaux excités CH*, OH* et NO*, pour
la plupart des réactions de « quenching » de OH*. Cependant, ’étude de Hall et
Petersen concernant des flammes diluées dans ’argon, leur schéma cinétique ne
comprend pas de réaction de « quenching » par ’azote. Nous avons donc ajouté la
réaction de « quenching » par Ny considérée par Smith et al. ([66]) et provenant du
travail de Tamura et al. ([67]).

Le tableau 4.2 regroupe toutes les réactions de ce second schéma utilisé ici.

Dans la suite, nous appellerons le second mécanisme complet : « schéma Konnov-
Hall ».
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’ i ‘ Réaction ky ‘ n ‘ E 4(cal/mol) ‘
1 | HCO + O < OH* + CO 2.90 x 103 | 0.00 456.73
2 | OH* = OH (+ hvopx) 1.70 x 105 | 0.00 0.0
3 | OH* + H2 < OH + H2 9.50 x 10'® | —0.40 0.0
4 | OH* + N2 < OH + N2 5.60 x 10" | —0.55 0.0
5 | OH* + 02 < OH + 02 5.60 x 10'® | —0.35 0.0
6 | OH* + H20 < OH + H20 2.70 x 10¥ | —0.35 0.0
7 | OH* + CH4 < OH + CH4 4.90 x 108 | —0.20 0.0
8 | OH* + CO < OH + CO 2.40 x 10¥ | —0.47 0.0
9 | OH* + CO2 < OH + CO2 5.10 x 10¥ | —0.56 0.0
10 | OH* + H2 < H + H20 2.16 x 10® | 1.51 3430
11 | OH* + HO2 < 02 + H20 2.90 x 10" | 0.00 —500
12 | OH* + H202 < HO2 + H20 1.75 x 10'2 | 0.00 320
13 | OH* + H202 < HO2 + H20 5.80 x 10™ | 0.00 9560
14 | OH* + C < H + CO 5.00 x 103 | 0.00 0.0
15 | OH* + CH < H + HCO 3.00 x 10" | 0.00 0.0
16 | OH* + CH2 < H + CH20 2.00 x 10 | 0.00 0.0
17 | OH* + CH2 < CH + H20 1.13 x 10 | 2.00 3000
18 | OH* + CH2* < H + CH20 3.00 x 10" | 0.00 0.0
19 | OH* + CH3 < CH2 + H20 5.60 x 107 | 1.60 5420
20 | OH* + CH3 < CH2* + H20 6.44 x 1017 | —1.34 1417
21 | OH* + CH4 < CH3 + H20 1.00 x 108 | 1.60 3120
22 | OH* + CO < H + CO2 4.76 x 107 | 1.228 70.0
23 | OH* + HCO < H20 + CO 5.00 x 103 | 0.00 0.0
24 | OH* + CH20 < HCO + H20 3.43 x10° | 1.18 —447
25 | OH* + CH20H « H20 + CH20 5.00 x 102 | 0.00 0.0
26 | OH* + CH30 < H20 + CH20 5.00 x 102 | 0.00 0.0
27 | OH* + CH30H « CH20H + H20 | 1.44 x 105 | 2.00 —840
28 | OH* + CH30H < CH30 + H20 6.30 x 105 | 2.00 1500
29 | OH* + C2H < H + HCCO 2.00 x 1013 | 0.00 0.0
30 | OH* + C2H2 < H + CH2CO 2.18 x 1074 | 4.50 1000
31 | OH* + C2H2 < H + HCCOH 5.04 x 10° | 2.30 13500
32 | OH* + C2H2 < C2H + H20 6.00 x 102 | 0.00 7000
33 | OH* + C2H2 < CH3 + CO 483 x107* | 4.00 —2000
34 | OH* + C2H3 < H20 + C2H2 5.00 x 102 | 0.00 0.0
35 | OH* + C2H4 < C2H3 + H20 3.60 x 10 | 2.00 2500
36 | OH* + C2H6 < C2H5 + H20 3.54 x 10 | 2.12 870
37 | OH* 4+ CH2CO < HCCO + H20 | 7.50 x 10'2 | 0.00 2000

TAB. 4.1 — Schéma cinétique pour OH* proposé par Haber, les taux de réaction
s’exprimant par k,T" exp(—E4/RT) avec les unités de cal, mol, cm, s, K.
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’ f ‘ Réaction ‘ k, ‘ n ‘ E 4(cal/mol) ‘
1 | CH + 02 & OH* + CO 3.24 x 101 | —0.4 4150
2 |H+O+M< OH*+M | 3.10x 10" | 0.0 10000
3 | OH* + AR < OH + AR 2.17 x 1010 | 0.5 2060
4 | OH* + H20 < OH + H20 | 5.92 x 102 | 0.5 —861
5 | OH* + CO2 & OH + CO2 | 2.75 x 102 | 0.5 —968
6 | OH* + CO < OH + CO 3.23x 102 | 0.5 —787
7 | OH* + H2 < OH + H2 2.95 x 1012 | 0.5 —444
8 | OH* + 02 & OH + 02 2.10 x 102 | 0.5 —482
9 | OH* + OH < OH + OH 1.50 x 102 | 0.5 0.0
10 | OH* + H< OH + H 1.50 x 102 | 0.5 0.0
11 | OH* + O < OH + O 1.50 x 102 | 0.5 0.0
12 | OH* + CH4 < OH + CH4 | 3.36 x 102 | 0.5 —635
13 | OH* = OH (+ hvop+) 1.40 x 10% | 0.0 0.0
14 | OH* + N2 < OH + N2 1.08 x 10 | 0.5 —1238

TAB. 4.2 — Schéma cinétique pour OH* proposé par Hall et Petersen, les taux de
réaction s’exprimant par k,T™ exp(—FE4/RT) avec les unités de cal, mol, cm, s, K.

4.2.3 Résultats numériques

Dans un premier temps, nous avons souhaité évaluer I'influence de I'ajout des
réactions impliquant OH* au mécanisme de Konnov sur le calcul des vitesses de
flammes. Le graphe de la figure 4.10 confronte les vitesses de flammes de méthane-
air calculées a partir du mécanisme de Konnov et celles calculées a partir des schémas
Konnov-Haber et Konnov-Hall, pour une richesse de 0,65 et une température des
gaz frais variant de 20 a 60 °C.

On constate que l'ajout des mécanismes pour OH* entraine une diminution de
vitesse de flamme calculée de 'ordre de 0,5cm/s, ce qui améliore 'accord avec nos
mesures. En revanche, les schémas Konnov-Haber et Konnov-Hall engendrent des
vitesses de flammes analogues, 1’écart de vitesse étant seulement de 0,3 mm/s.

La figure 4.11 illustre la comparaison entre les calculs, a partir des schémas com-
plets, et les mesures de vitesses de flammes de méthane-air, d’'une part en fonction
de la richesse du mélange pour une température des gaz frais de 27°C, et d’autre
part en fonction de la température des gaz frais pour une richesses de 0,65.

Sur la figure 4.11 de gauche, on peut voir que la variation de la vitesse de flamme
laminaire avec la richesse du mélange, a température des gaz frais constante, prédite
par le calcul, est semblable a celle obtenue expérimentalement, bien que les valeurs
calculées soient supérieures aux mesures avec une différence de I'ordre de 1,5 cm/s.

Sur la figure 4.11 de droite, on remarque que les calculs numériques prévoient
une variation de la vitesse de flamme avec la température des gaz frais, a richesse
constante, plus importante (~ 50 %) que celle obtenue expérimentalement. En effet,
Pécart entre les mesures et les valeurs calculées est de 'ordre de 1,5 cm/s pour des
températures inférieures a 40 °C, mais cet écart est d’environ 2,4 cm/s a 61 °C.
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Fi1G. 4.10 — Vitesses de flammes de méthane-air calculées a partir du mécanisme de
Konnov simple, sans espéces excitées, et des schémas Konnov-Haber et Konnov-Hall,
pour une richesse de mélange de 0,65 et une température des gaz frais variant de 20
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Fia. 4.11 — Comparaison entre les vitesses de flammes de méthane-air mesurées
et celles calculées a partir des schémas Konnov-Haber et Konnov-Hall, en fonction
de la richesse du mélange, pour une température des gaz frais de 27°C, et de la
température des gaz frais, pour une richesse de 0,65.
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Concernant la chimiluminescence de OH*, nous ne pouvons effectuer qu’une
comparaison qualitative entre résultats numériques et expérimentaux, puisque 1’ex-
périence n’était pas prévue pour le comptage de photons. Sur la figure 4.12, nous
avons reporté les mesures d’intensités d’émission lumineuse de OH* ainsi que les
calculs de nombres de photons émis par le radical excité, par unité de surface de
flamme et par unité de temps, en fonction de la richesse du mélange, a température
des gaz frais constante d’une part, et en fonction de la température des gaz frais,
pour trois richesses (0,62, 0,65 et 0,68) d’autre part.

Sachant que les photons proviennent de la réaction OH* = OH (4 hvpogs), le taux
de production de photons, par unité de volume et de temps, est donné par :

d[phot

[p ((;tons] _ k’ronje_EAj/RT[OH*]NA, (44)
ou j fait référence a la réaction considérée (j = 2 pour le schéma Konnov-Haber, j
= 13 pour le schéma Konnov-Hall). On peut préciser qu’ici, n; = 0 et E4j = 0 (cf.
tableaux 4.1 et 4.2). [OH*| est la concentration molaire du radical excité, et N4 est
le nombre d’Avogadro.

Le nombre de photons, par unité de surface de flamme et par unité de temps,
correspond & ce taux de production de photons intégré sur ’épaisseur de flamme :

d[photons]

domaine dt

Nombre de photons = dz = NA/ kr;.[OH*]dz  (4.5)
domaine

Nous n’avons pas la possibilité de faire une calibration absolue de l'intensité
lumineuse mesurée en nombre de photons par seconde. Alors, afin de comparer
I’évolution des résultats numériques avec nos résultats expérimentaux, nous avons
ajusté les échelles des graphiques pour faire coincider les mesures et les simulations
numériques a un point de référence : richesse de 0,65 et température des gaz frais
de 25°C.

Il faut noter que la chimiluminescence absolue calculée a partir du schéma
Konnov-Haber est beaucoup plus faible que celle calculée a partir du schéma Konnov-
Hall. Pour le point de référence (¢ = 0,65, T,, = 25°C), la différence est d’un facteur
745. De ce fait, pour pouvoir comparer en méme temps les résultats obtenus avec
les deux mécanismes et les résultats expérimentaux, nous avons multiplié les valeurs
trouvées avec le schéma Konnov-Haber par 745.

Sur la figure 4.12 de gauche, on observe un bon accord entre les mesures et les
résultats numériques, en particulier avec le schéma Konnov-Hall. Le schéma Konnov-
Haber prédit une variation de la chimiluminescence avec la richesse, a température
des gaz frais constante, légérement plus faible que celle obtenue expérimentalement
et celle prédite par le schéma Konnov-Hall.
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FiG. 4.12 — Comparaison qualitative des mesures d’intensités d’émission lumineuse
de OH*, sur des flammes de méthane-air, avec les calculs de nombres de photons,
par unités de temps et de surface de flamme, a partir des schémas Konnov-Haber et
Konnov-Hall, en fonction de la richesse du mélange, pour une température des gaz
frais de 25°C, et de la température des gaz frais, pour des richesses de 0,62, 0,65 et
0,68.

Sur la figure 4.12 de droite, on observe une trés bonne concordance entre 1’in-
fluence de la température des gaz frais, a richesse constante, sur la chimiluminescence
prédite numériquement avec les deux schémas, et celle trouvée expérimentalement.
En revanche, on constate encore que I'influence de la richesse est sous-estimée par
le schéma Konnov-Haber.

Enfin, sur la figure 4.13, nous avons reporté les mesures d’intensités d’émission
lumineuse de OH* ainsi que les calculs de nombres de photons émis par le radical
excité, par unité de surface de flamme et par unité de temps, en fonction de la
consommation massique de carburant, YrppUp. Pour déterminer la consommation
massique de carburant, nous avons choisi d’interpoler la vitesse de flamme laminaire
a partir de nos mesures, tandis que la fraction massique de carburant et la densité
du mélange frais ont été établies a 'aide de GASEQ ([56]).

La figure 4.13 confirme ’accord qualitatif entre les études expérimentale et nu-
mérique, en particulier avec le schéma Konnov-Hall (a droite).

On peut remarquer que, comme les résultats expérimentaux, les calculs numé-
riques révelent une légere différence entre le comportement a température constante,
richesse variable, et celui a richesse constante, température variable. Nous revien-
drons sur cette différence dans le paragraphe 4.3.

4.2.4 Influence de la pression

Le but de cette étude sur la chimiluminescence de OH* est de vérifier si cette
chimiluminescence est un bon moyen pour évaluer le taux de consommation mas-
sique d’une flamme sujette a des fluctuations de pression acoustique. Nous avons
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FiG. 4.13 — Comparaison qualitative des mesures d’intensités d’émission lumineuse
de OH*, sur des flammes de méthane-air, avec les calculs de nombres de photons,
par unités de temps et de surface de flamme, a partir des schémas Konnov-Haber
(a gauche) et Konnov-Hall (& droite), en fonction de la consommation massique de
carburant déterminée expérimentalement.

donc voulu nous rendre compte de 'effet d’une variation de pression sur le radical
hydroxyle excité.

Expérimentalement, nous n’étions pas équipés pour mesurer 'effet d’une varia-
tion de pression statique sur la chimiluminescence de OH*. Nous avons donc profité
de cette étude numérique pour effectuer des calculs, a richesse constante égale a 0,65,
en faisant varier la pression de 0,7 & 1,3 Atm, d’une part de fagon isotherme pour
une température des gaz frais de 20°C, et d’autre part, de fagon adiabatique pour
simuler les conditions d’une fluctuation acoustique. Pour la variation adiabatique,
nous avons choisi comme point de départ une température de 20 °C pour une pres-
sion de 1 Atm. En supposant que le mélange obéit a la loi des gaz parfaits, on a fait
varier la pression de 0,7 a 1,3 Atm en faisant varier simultanément la température
des gaz frais selon la loi de Laplace : P'™YT7 = constante, o1 P est la pression en
Pa, T la température en K et v est le rapport des chaleurs spécifiques (y ~ 1,4).
Les résultats des calculs sont présentés sur la figure 4.14.

Sur les graphes de la figure 4.14, on observe une diminution de la chimilumi-
nescence de OH* quand la pression augmente, & richesse constante, que ce soit de
facon isotherme ou adiabatique. Cette diminution est prédite par les deux schémas
cinétiques considérés : Konnov-Hall et Konnov-Haber. Elle est due au fait que le
taux de « quenching » de OH* augmente plus vite avec la pression que son taux de
production.

Cette influence de la pression sur OH* peut avoir des conséquences sur la phase
de nos mesures de réponse de flamme a des fluctuations de pression acoustique. En
effet, sachant que la consommation massique augmente avec la pression, si 'intensité
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F1G. 4.14 — Chimiluminescence absolue de OH*, par unité de surface de flamme,
calculée numériquement & partir des schémas Konnov-Haber (& gauche) et Konnov-
Hall (a droite), pour une richesse de mélange de 0,65, en fonction de la pression
statique, selon une variation isotherme ou adiabatique de cette pression.

lumineuse, quant a elle, diminue, cela devrait se traduire par une opposition de
phase entre les fluctuations relatives d’intensité lumineuse que nous mesurons et les
variations relatives de taux de consommation massique que nous cherchons a évaluer.

Plusieurs auteurs avaient déja fait savoir que la concentration en OH* diminuait
quand la pression augmentait ([36], [17]), mais leurs études portaient sur des varia-
tions de pression isothermes. Or, les ondes acoustiques sont des ondes de compression
adiabatique.

Toutefois, Higgins et al. ([36]) ont établi expérimentalement une corrélation entre
la chimiluminescence de OH*, Ny, .., 1a richesse du mélange, ¢, la pression statique,
P, et le taux de consommation massique total de la flamme, . Ils ont obtenu :

Nhpoye o ipd™23 P~0:86 (4.6)

Ici, hp = pULS, ou S est la surface de flamme.

Il est important de signaler que les conditions d’expérience de Higgins et al. sont
différentes des nétres, puisqu’ils ont mesuré le nombre de photons total émis par une
flamme conique dont la surface totale variait en fonction de la richesse, la pression et
le débit injecté, tandis que nos mesures concernent le nombre de photons par unité
de surface, le débit massique n’étant pas un parametre indépendant. De plus, les
mesures de Higgins et al. ont été faites a plus haute pression (0,5 a 2,5 MPa).

Malgré tout, cette corrélation n’est pas incompatible avec nos mesures. Nous
avons donc reporté, sur la figure 4.15, le nombre de photons estimé par la corrélation
de Higgins et al., & une constante de proportionnalité pres, a surface de flamme et
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richesse de mélange constantes, dans le cas de variations de pression isotherme et
adiabatique. Les densités et vitesses de flamme ont été calculées numériquement.

Sur la figure 4.15, on peut voir que, d’aprés la corrélation de Higgins et al., a
surface de flamme constante et richesse de mélange constante, le nombre de photons
diminue quand la pression augmente de fagon isotherme, mais qu’il augmente quand
la pression augmente de fagon adiabatique. Par conséquent, si ’on en croit cette
corrélation empirique, en présence d’'un champ acoustique a basse fréquence, les
fluctuations relatives d’intensité lumineuse de OH* devraient étre en phase avec les
variations relatives de taux de consommation massique, contrairement aux tendances
données par les calculs. Malgré cette incertitude, il faudra prendre en compte 'effet
de la pression dans la relation entre chimiluminescence de OH* et consommation
massique de la flamme, notamment pour corriger nos résultats sur ’amplitude de la
réponse de flamme a des fluctuations de pression.

4.2.5 Temps de vie de OH*

Nous cherchons & présent & vérifier que le temps de vie de OH* est nettement
plus court que le temps acoustique dans nos conditions d’expérience, afin d’étre
certains qu’a nos fréquences d’excitation acoustique, I’émission lumineuse du radical
hydroxyle excité suive instantanément ’activité chimique de la flamme.

Le temps de vie de OH* est défini par :

1

_ 4.7
Ao + Qon* (4.7)

ToH* =

ol Ag; est le taux d’émission spontanée (coefficient d’Einstein) de OH*| et Qg+ est
le taux de « quenching » de OH*, qui dépend essentiellement de la pression.

Le taux d’émission spontanée de OH*, Asq, correspond a la constante de réaction
de la désexcitation par rayonnement : OH* — OH + hyop=. Selon la plupart des
auteurs, dont Haber, Ao; = 1,45.106s71 (cf. tableau 4.1, [28, 67, 70, 48, 66, 16]).
D’aprés Hall et Petersen, entre autres, Ao; = 1,40.108s71 (cf. tableau 4.2, [30, 34,
29]). Ainsi, a pression nulle, pour un radical isolé, sans collisions (Qop*x = 0), le
temps de vie de OH* est de 'ordre de 0,7 us. Ce temps de vie est appelé « temps de
vie radiatif » de OH*.

A basse pression (25 Torr, soit environ 33 mBar), les mesures de Tamura et al.
([67]) donnent un taux de « quenching » de OH*, Qo+, de I'ordre de 2,4.107 s, ce
qui implique un temps de vie de OH* de 'ordre de 40 ns.

Notre étude numérique nous a permis de calculer le temps de vie moyen du
radical hydroxyle excité, a pression atmosphérique.

Pour cela, nous avons considéré le taux de désexcitation total de OH* (par rayon-
nement et « quenching »), exprimé en moles par unités de surface de flamme et de
temps, soit (A1 + Qom*)[OH*|int, [OH*|int étant la concentration en OH* intégrée
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sur I’épaisseur de flamme, en moles par unité de surface. Or, dans une flamme sta-
tionnaire, ce taux de désexcitation total de OH* est rigoureusement égal au taux de
production de OH*, en moles par unités de surface et de temps, qui est plus facile
a calculer car il fait intervenir moins de réactions.

Les réactions de production de OH* se mettent sous la forme :
A, + B; & OH* + C;

Le taux de production de OH*, en moles par unités de volume et de temps,
s’écrit alors :

d[OH*]
dt

= Z ki Tie~ Eai/ BT 5] [B;] (4.8)

ou [] représente une concentration en moles par unité de volume.

Intégré sur I’épaisseur de flamme, ce taux de production est donc égal au taux de
désexcitation total de OH* : (421 + Qopn*)[OH*|int, en moles par unités de surface
et de temps. En divisant par [OH*]i,;, on peut alors aisément en déduire le taux de

quenching de OH*, Qop+ en s~ L.

Dans le schéma Konnov-Haber, la seule réaction de production de OH* est :
HCO + O < OH* + CO. Avec ce schéma, dans toute la gamme de variations de ri-
chesse et de température, la concentration intégrée en OH*, [OH*];,, est comprise
entre 1,7.1072mol/cm? et 5,0.1072° mol/cm?. Le taux de « quenching » de OH*,
Qon+, est de Tordre de 3,1.10"2s7!. Quant au temps de vie du radical hydroxyle
excité, il serait finalement de I'ordre de 3.10713 s, selon ce schéma.

Dans le schéma Konnov-Hall, OH* est produit par les deux réactions suivantes :
CH+02< OH*+CO et H+ O +M<< OH* + M. Avec ce schéma, dans toute la
gamme de variations de richesse et de température, la concentration intégrée en
OH*, [OH*};4, est comprise entre 1,4.10717 mol/cm? et 4,9.1077 mol/cm?. Le taux
de « quenching » de OH*, Qop+, est de l'ordre de 4,7.10%s~'. Quant au temps de
vie du radical hydroxyle excité, il serait finalement de I’ordre de 2.1079s.

Dans les deux cas, le temps de vie estimé de OH* est extrémement court. On
s’étonne tout de méme du temps de vie excessivement court estimé a partir du
schéma Konnov-Haber. En effet, d’apres la théorie cinétique des gaz, la fréquence de
collisions est de I'ordre de 5.10% collisions/s, ce qui donne un temps entre collisions
de I'ordre de 2.107%s. Or, il semble improbable que la durée de vie du radical
hydroxyle excité soit inférieure au temps entre collisions.

Par ailleurs, si on extrapole, trés grossierement, les résultats expérimentaux de
Tamura et al. ([67]) a la pression atmosphérique, en supposant une dépendance
linéaire du taux de « quenching » avec la pression, on obtient : Qo+ ~ 7,4.108s7 ! et
donc 7o+ ~ 1,35.107%s, avec Ao = 1,45.109s7 1. Le résultat de cette extrapolation
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est donc bien éloigné du résultat obtenu a partir du schéma Konnov-Haber, ce qui
confirme nos doutes sur ce schéma.

En revanche, la durée de vie de OH*, ainsi que le taux de « quenching », estimés
a partir du schéma Konnov-Hall, paraissent raisonnables.

Finalement, on peut en conclure que le temps de vie de OH* est trés court,
de Tordre de 2.107%s selon le schéma Konnov-Hall, et beaucoup plus court que le
temps acoustique de nos expériences. Nous sommes ainsi assurés que ce radical est a
I’état quasi stationnaire et qu’il suit instantanément ’activité chimique de la flamme,
jusqu’a des fréquences bien plus élevées que nos fréquences d’excitation acoustique
(~ 0,1 & 1kHz).

Par ailleurs, en tracant des profils de concentrations d’espéces, nous avons éga-
lement pu vérifier que OH* était bien localisé au niveau de la zone de réaction de la
flamme (cf. annexe F).

4.3 Analyse des résultats

Cette étude nous a permis d’observer une relation linéaire, non proportionnelle,
entre la chimiluminescence de OH* et le taux de consommation massique de car-
burant d’une flamme de prémélange parfaitement plane, a pression constante, pour
une richesse de mélange comprise entre 0,6 et 0,7, et une température des gaz frais
variant de 20 & 60 °C. Cette relation se met sous la forme : Iogx = A(1 — 11p). On
peut en déduire une relation entre les fluctuations relatives de taux de consomma-
tion massique et les fluctuations d’intensité d’émission lumineuse de OH*, quand la
richesse du mélange et la température des gaz frais varient, telle que :

o _ Slow (1)

m

4.
m Toy* (4.9)

ott g ~ 2,1.1073 kg/m?/s.

Un bon accord qualitatif a été observé entre ’étude expérimentale et I’étude nu-
mérique, en particulier avec le schéma Konnov-Hall. La figure 4.16 (correspondant
a la figure 4.13 de droite) met en valeur le comportement linéaire de la chimilumi-
nescence avec le taux de consommation massique de carburant, quand la richesse du
mélange et la température des gaz frais varient, ainsi que le bon accord qualitatif
entre les mesures et les calculs a partir du schéma Konnov-Hall.

Il faut cependant rappeler la raison de cette étude. Nous cherchons ici une rela-
tion qui nous permette de corriger nos mesures de fluctuations relatives d’intensité
d’émission lumineuse de OH* afin de retrouver les fluctuations relatives de taux de
consommation massique correspondantes, dans le cas d’une flamme soumise a des
oscillations de pression acoustique. Or, pour effectuer une telle correction, la relation
(4.9) n’est pas suffisante puiqu’elle ne prend pas en compte les effets de variation de
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F1G. 4.16 — Mesures d’intensités d’émission lumineuse de OH*, sur des flammes de
méthane-air, et calculs de nombres de photons, par unités de temps et de surface de
flamme, a partir du schéma Konnov-Hall, en fonction de la consommation massique
de carburant déterminée expérimentalement.

pression. Cette relation permet donc de valider le schéma cinétique retenu, mais pas
de relier les fluctuations de chimiluminescence de OH* aux fluctuations de consom-
mation massique de la flamme en réponse a des oscillations de pression.

Nous avons vu, tout au long de cette étude, que la chimiluminescence dépendait
non seulement de la consommation massique de la flamme, pUr, mais aussi de la

richesse du mélange, ¢, de la température des gaz frais, T;,, et de la pression, P.
Nous allons donc essayer de trouver une relation du type :

Top+ = CpULf(Qb)g(Tu)h(P)a (4'10)

ou C est une constante, et f(¢), g(T,) et h(P) sont des fonctions de la richesse, de
la température des gaz frais et de la pression, respectivement. Ces trois fonctions
décrivent les variations de Iopx/(pUL) avec ¢, T, et P, c’est-a-dire les variations
de l'intensité de chimiluminescence distinctes d’une simple proportionnalité avec le
débit massique.

Nous cherchons les fonctions f(¢), g(Ty,) et h(P) sous la forme :
f(@) =9¢" (4.11)
9(Tu) =T} (4.12)

h(P) = P* (4.13)
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Dans notre gamme limitée de variation des parametres ¢, T, et P, la forme de
la loi de variation (polynoéme, loi de puissance, ...) n’a pas beaucoup d’importance
et aboutira au méme résultat final. Une corrélation en loi de puissance est facile a
manipuler, et nous permettra d’utiliser les résultats expérimentaux de Higgins et al.
pour la variation de pression, que nous n’avons pas pu étudier.

Sur la figure 4.17, nous avons reporté les mesures d’intensités d’émission lumi-
neuse de OH*, Iop+, divisées par la consommation massique, pUy, (avec Uy, interpolée
a partir de nos mesures), en fonction de la richesse du mélange, pour une tempé-
rature des gaz frais de 25°C. Ces mesures ayant été faites a pression constante et
température des gaz frais constante, on peut en déduire f(¢).

500

T T T
—y =2463.15* x\(4.6209) R2=0.95258
L]

450

250

200 | | ! |
0.60 0.62 0.64 0.66 0.68 0.70
Richesse du mélange

F1G. 4.17 — Mesures d’intensités d’émission lumineuse de OH*, Iop«, divisées par
la consommation massique, pUy, (avec Uy, interpolée & partir de nos mesures), en
fonction de la richesse du mélange, pour une température des gaz frais de 25 °C.

On obtient : f(¢) = ¢*%2, avec une relativement bonne précision (R? ~ 0, 95).

Sur la figure 4.18 de gauche, nous avons reporté les mesures d’intensités d’émis-
sion lumineuse de OH*, Iop+, divisées par la consommation massique, pU;, (avec
Uy interpolée a partir de nos mesures), en fonction de la température des gaz frais,
pour des richesses de 0,62, 0,65 et 0,68. Sur la figure 4.18 de droite, nous avons
reporté les mesures d’intensités d’émission lumineuse de OH*, Iop+, divisées par la
consommation massique, pUr,$%62, en fonction de la température des gaz frais. Ces
mesures ayant été faites a pression constante, on peut en déduire g(7},).

Etant donnée la dispersion des mesures, la détermination de 9(T,,) est imprécise.
Nous retiendrons :

g(T,) = T¥+010 (4.14)
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FIG. 4.18 — A gauche : mesures d’intensités d’émission lumineuse de OH*, Iy,
divisées par la consommation massique, pUy, (avec Up interpolée a partir de nos
mesures), en fonction de la température des gaz frais, pour des richesses de 0,62,
0,65, et 0,68. A droite : mesures d’intensités d’émission lumineuse de OH*, Iop+,
divisées par la consommation massique, pUr,¢*%2, en fonction de la température des
gaz frais.

N’ayant pas la possibilité de trouver h(P) avec nos moyens expérimentaux, deux
possibilités s’offrent a nous. Nous pouvons, d’une part, exploiter le travail de Higgins
et al. et donc poser :

h(P) = p~0:8¢ (4.15)

D’autre part, nous pouvons nous fier aux calculs numériques, a partir du schéma
Konnov-Hall, qui, jusqu’ici, étaient en bon accord avec nos mesures. Sur la figure
4.19, nous avons reporté les calculs de nombres de photons (/m?/s) divisés par la
consommation massique, pUy, (en kg/m?/s) déterminée numériquement, en fonction
de la pression, pour une richesse de mélange de 0,65 et une température des gaz frais
constante de 25 °C.

D’apres les calculs, on a :
h(P) = P12 (4.16)

Ainsi, on peut considérer une corrélation entre 'intensité d’émission lumineuse
de OH* et le taux de consommation massique d’une flamme de méthane-air :

Iog* o pUr.¢" T} .P*, (4.17)

avec x = 4,62, y=0,85+0,15et 2 = —0,86 ou z = —1,28.
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F1G. 4.19 — Chimiluminescence absolue de OH*, calculée a partir du schéma Konnov-
Hall, divisée par la consommation massique, p.Ur, déterminée numériquement, en
fonction de la pression, pour une richesse de mélange de 0,65 et une température
des gaz frais constante de 25 °C.

La corrélation (4.17) implique alors :

Iog  m o

diog« drh do dT, dpP
R (4.18)
Pour I'étude de la réponse de flamme a des fluctuations de pression acoustique,
toutes les mesures sont effectuées a richesse constante, d’ou d¢ = 0. De plus, les ondes
acoustiques étant des ondes de compression adiabatique, les variations relatives de
température sont liées aux variations relatives de pression par la loi de Laplace :
dT,/T, = ((y — 1)/v)dP/P, ou 7 est le rapport des chaleurs spécifiques (y ~ 1,4).
Dans notre cas, les oscillations de pression correspondent a ’amplitude de la
pression acoustique p, et sont normalisées par le produit p,c2 = yP.

Finalement, on aboutit & la relation qui nous permettra de corriger nos mesures
de réponse de flamme a des fluctuations de pression :

s/ Slom+/Ions
- (v =1y —z 4.19
Pa/pc? Pa/pc? r=1y=1 (4.19)

En prenant v =1,4, y=0,85£0,15et 2 =—0,86 ou z = —1,28, on a:

s/ 8lom/Ioms
Pa/pc? Pa/pc?

4+0,86+0,07 (ot h(P) = P~086) (4.20)

ou



82 CHAPITRE 4. RELATION ENTRE OH* ET TAUX DE COMBUSTION

s/ 8lom/Iows

= +1,45+0,07 ol h(P) = P~128), 4.21
Pa/pc? Pa/pc? (o A(P) ) (4.21)

On note ici que l'imprécision sur ¢g(7,) n’a qu'une faible répercussion sur les
corrélations (4.20) et (4.21), puisqu’elle induit des incertitudes respectives d’environ
8% et 5% sur la constante de correction.

Il est essentiel de signaler qu’en considérant la corrélation en fonction de la pres-
sion déterminée numériquement, il faudra tenir compte d’une opposition de phase
entre les variations relatives d’intensité lumineuse et les variations relatives de taux
de consommation massique.



Chapitre 5

Analyse des résultats

L’étude de la relation entre I’émission lumineuse du radical excité OH* et le taux
de consommation massique de flammes de prémélange laminaires nous permet d’éva-
luer plus précisément les fluctuations de consommation massique ou de dégagement
de chaleur a comparer aux analyses théoriques.

5.1 Correction des résultats

Précédemment, nous avons trouvé une relation, pour des flammes de méthane-
air, entre la réponse de flamme a des oscillations de pression mesurée en termes
d’émission lumineuse du radical OH* et la réponse du taux de consommation mas-
sique de flamme. Cette relation (4.19) permet de tenir compte des variations de
I'intensité de chimiluminescence qui ne sont pas directement liées aux variations
de flux de masse a travers la flamme, mais probablement dues au mécanisme de
« quenching » de OH*.

Deux corrections possibles ont été obtenues, I'une a partir de la corrélation expé-
rimentale de Higgins et al. ([36]), 'autre a partir de simulations numériques (relations
(4.20) et (4.21) respectivement), dans le cas de flammes stationnaires en mélanges
pauvres pour lesquelles le taux de consommation massique est directement propor-
tionnel au taux de dégagement de chaleur. En 'absence d’information plus directe,
nous ferons 'hypothése que ces corrections s’appliquent également au régime insta-
tionnaire. On peut donc écrire :

5q/q SIop+/1
4/4 — O [Ton +0,86£0,07 (correction expérimentale) (5.1)

Pa/pc? Pa/pc?

ou

6q/q _ dlou/Iou+
Pa/pc? Pa/pc?

+1,454+0,07 (correction numérique) (5.2)

83
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11 faut cependant rappeler que la correction obtenue en partie & partir des simu-
lations numériques implique une opposition de phase entre la pression acoustique et
I'intensité lumineuse (cf. paragraphe 4.2.4). Or ceci n’est pas cohérent avec nos enre-
gistrements montrant des signaux d’intensité lumineuse et de pression acoustique en
phase. Pour illustrer cette incohérence, nous avons reporté deux acquisitions moyen-
nées de signaux de pression acoustique et d’intensité lumineuse sur la figure 5.1.
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FiG. 5.1 — Acquisitions temporelles moyennées de signaux de pression acoustique et
de fluctuations d’intensité lumineuse du radical OH*, effectuées avec des flammes
planes de méthane-air soumises a des excitations de pression acoustique a des fré-
quences de 213 Hz (& gauche) et de 92 Hz (a droite), correspondant & des fréquences
réduites de 2,54 et 0,6 respectivement.

Sur le graphe de gauche, on peut voir une acquisition a la fréquence d’excitation
de 213 Hz pour une flamme de méthane-air dont la vitesse laminaire est d’environ
10,1 cm/s, correspondant & une fréquence réduite de 2,54. La modulation de pres-
sion au niveau du capteur, en phase avec celle au niveau de la flamme, est d’environ
1240 Pa. Le déphasage entre la fluctuation d’intensité lumineuse et la pression acous-
tique est quasiment nul.

Sur le graphe de droite, on peut voir une acquisition a la fréquence d’excitation
de 92 Hz pour une flamme de méthane-air dont la vitesse laminaire était d’environ
13,7 cm/s, correspondant & une fréquence réduite de 0,6. La modulation de pression
au niveau du capteur, en phase avec celle au niveau de la flamme, était d’envi-
ron 1000 Pa. Le déphasage entre la fluctuation d’intensité lumineuse et la pression
acoustique est légérement supérieur a 7 /2. Il s’agit du déphasage maximal mesuré.

Il en résulte que la correction calculée a partir des simulations numériques ne
peut pas étre retenue : le schéma cinétique reproduit bien 1’évolution de la chimilu-
minescence de OH* avec la température des gaz frais et la richesse du mélange, mais
I’évolution avec la pression est en contradiction avec nos mesures et celles de Higgins
et al. ([36]). Nous considérerons donc uniquement la premiere correction obtenue a
partir de nos expériences et de celles de Higgins et co-auteurs, correspondant aux
relations (4.20) et (5.1).
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Il faut préciser que, bien que ces relations aient été obtenues pour des flammes
de méthane-air, nous supposerons qu’elles sont également valables pour des flammes
de propane-air, puisque la correction induite est due & des dépendances de 1’émission
de OH*, en température et en pression, qui ne sont pas directement liées a la nature
du carburant.

Pour conforter cette supposition, nous avons calculé numériquement la chimi-
luminescence absolue de OH* et la consommation massique, pUp, de flammes de
propane-air stationnaires, avec le schéma cinétique Konnov-Hall (cf. paragraphe
4.2.2), en faisant varier indépendamment la richesse du mélange, ¢, la température
des gaz frais, T, et la pression statique, P. Les résultats conduisent & la relation :
Iou+ o pUp.¢>t4. TO8L P=127 Tes mémes calculs pour les lammes de méthane-air
donnaient : Iggx o< pUp.¢% 2. 7982, P~128  Les relations entre I'intensité d’émission
de OH* et la consommation massique obtenues sont donc bien similaires pour les
deux carburants. La principale différence porte sur I’exposant de la richesse, qui ne
nous concerne pas directement puisque les mesures de réponse de flamme ont été
faites a richesse constante.

Par ailleurs, au cours de notre étude sur la relation entre I’émission de OH* et
le taux de consommation massique de flamme, nous avons effectué des mesures de
vitesses de flammes de méthane-air. Ces mesures imposent de corriger nos estima-
tions de fréquences réduites, wry = wDyy,/ U%, relatives a nos mesures de réponse de
flammes de méthane. Pour des raisons historiques, ces fréquences réduites avaient
d’abord été calculées a partir des vitesses de flammes laminaires mesurées par Ya-
maoka et Tsuji ([74]). Concernant la réponse de flammes de propane, nous avons
choisi d’utiliser les mesures de vitesses de Bosschaart et De Goey ([2]). Ce choix
vient du fait que pour les flammes de méthane-air, nos mesures de vitesses sont net-
tement plus proches de celles de Bosschaart et De Goey que de celles de Yamaoka
et Tsuji utilisées de prime abord (cf. paragraphe 4.1.2).

Enfin, ces différentes corrections impliquent une ré-évaluation des incertitudes
de mesures. Pour 'amplitude de la réponse de flamme, I'incertitude est a présent
estimée & + 0,6, au lieu de 4 0,5, en raison de I'incertitude sur la constante corrective.
Quant a lincertitude sur la fréquence réduite, elle est a présent estimée a +10%
pour les mesures sur des lammes de méthane-air, au lieu de &7 %, en tenant compte
de Derreur sur nos mesures de vitesses de flammes d’environ + 2 %. Pour les mesures
sur des flammes de propane-air, 'incertitude sur la fréquence réduite est maintenant
évaluée a +15%, en supposant que erreur possible sur les vitesses de flammes
mesurées par Bosschaart et De Goey est de l'ordre de +5%, ce qui correspond &
I’écart constaté entre nos mesures de vitesses de flammes de méthane-air et celles de
ces auteurs (cf. paragraphe 4.1.2).
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5.2 Présentation des résultats corrigés

La correction des résultats expérimentaux pour la réponse de flamme consiste
donc & ajouter une constante a la réponse de flamme en termes d’émission lumineuse
du radical OH* afin d’obtenir la réponse de flamme en termes de taux de consomma-
tion massique ou de taux de dégagement de chaleur. Ainsi cette correction concerne
uniquement la valeur absolue de ’amplitude de la réponse de flamme expérimentale,
et non la phase de cette réponse, et ne modifie pas 1’évolution de cette réponse avec
la fréquence réduite.

La correction concernant la fréquence réduite n’entraine, quant a elle, qu’'une
légere dilatation horizontale des points de mesures.

5.2.1 Comparaison avec la réponse analytique du taux de consom-
mation massique de flamme

A la vue des premiers résultats présentés dans le chapitre 3, la remarque pré-
cédente permet d’ores et déja d’affirmer que, malgré les corrections, nos résultats
expérimentaux resteront en désaccord avec la réponse du taux de consommation
massique de flamme calculée analytiquement.

Sur les figures 5.2 et 5.3, nous avons reporté les résultats corrigés pour des
flammes de méthane-air et de propane-air respectivement, ainsi que la réponse du
taux de consommation massique calculée analytiquement avec des nombres de Lewis
de 0,6 et 1 pour le méthane, et de 1 et 1,8 pour le propane. Ces nombres de Lewis
ont été choisis de maniere a encadrer le nombre de Lewis effectif du carburant utilisé
pour 'expérience, sachant qu’il est de 'ordre de 0,85 pour le méthane et de 'ordre
de 1,7 pour le propane, en mélange pauvre dans l’air.

La correction de I'amplitude et de la fréquence réduite ne modifie pas substan-
tiellement les conclusions antérieures (cf. paragraphe 3.1.1) et la tendance expéri-
mentale contredit toujours la croissance de I'amplitude de la réponse en /w7y prévue
par I'analyse.
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Réponse de flammes de méthane-air
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F1a. 5.2 — Amplitude corrigée (&4 gauche) et phase (a droite) de la réponse expéri-
mentale de flammes de méthane-air, comparée a la réponse du taux de consommation
massique de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de Lewis de 0,6 et
1.
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F1a. 5.3 — Amplitude corrigée (&4 gauche) et phase (a droite) de la réponse expéri-
mentale de flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux de consommation
massique de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de Lewis de 1 et
1,8.
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5.2.2 Comparaison avec la réponse analytique du taux de dégage-
ment de chaleur de flamme

Sur les figures 5.4 et 5.5, nous avons reporté les réponses expérimentales de
flammes de méthane-air et de propane-air respectivement, comparées aux réponses
analytiques du taux de dégagement de chaleur pour des nombres de Lewis de 0,6 et
1, et de 1 et 1,8 respectivement.

Sur les graphes de gauche, illustrant les amplitudes des différentes réponses de
flamme, on peut voir que la correction des résultats expérimentaux augmente le
désaccord quantitatif entre ces résultats et les évaluations analytiques. Les valeurs
réduites obtenues pour le méthane se situent entre 2,2 et 4,2 (sans tenir compte
des incertitudes) alors que la valeur asymptotique est de 2. Pour le propane, les
valeurs réduites se situent entre 2,8 et 4,5 et restent majoritairement au-dessus des
valeurs théoriques, méme lorsqu’on prend en compte la forte résonance calculée avec
Le = 1,8. Il en résulte que l'analyse théorique, basée sur un modele de flamme
simple, sous-estime la réponse de flamme & des oscillations de pression, en termes
de taux de dégagement de chaleur.

Les graphes de droite illustrent les phases des différentes réponses de flamme. Les
résultats expérimentaux n’ont pas eu a subir de correction, hormis celle concernant
la fréquence réduite. On peut donc faire les mémes observations que celles men-
tionnées dans le chapitre 3 (cf. paragraphe 3.1.2), a savoir que I’analyse sous-estime
I’évolution, avec la fréquence réduite, du déphasage entre les fluctuations du taux de
dégagement de chaleur et les oscillations de pression pour les flammes de méthane-
air, mais que, pour les flammes de propane-air, les prédictions analytiques sont en
meilleur accord avec nos mesures.

La tendance générale de la réponse en phase expérimentale semble cependant
indiquer que le phénomene est bien décrit par sa fréquence réduite par le temps de
transit, la phase ayant une évolution maximale pour wr; ~ 1. Il reste donc a voir
si les hypothéses simplificatrices utilisées pour effectuer les calculs analytiques ne
conduisent pas a sous-estimer ’amplitude de la réponse de flamme aux oscillations
de pression.
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F1a. 5.4 — Amplitude corrigée (&4 gauche) et phase (a droite) de la réponse expéri-
mentale de flammes de méthane-air, comparée a la réponse du taux de dégagement
de chaleur de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de Lewis de 0,6 et
1.
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6 Réponse de flammes de propane-air
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Fic. 5.5 — Amplitude corrigée (&4 gauche) et phase (a droite) de la réponse expéri-
mentale de flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux de dégagement
de chaleur de flamme, calculée analytiquement pour des nombres de Lewis de 1 et
1,8.
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5.3 Présentation d’une nouvelle analyse théorique

En supposant que le désaccord entre les résultats expérimentaux et analytiques
soit dfi au modele de flamme, Clavin et Searby ([10]) ont calculé analytiquement la
réponse instationnaire d’'une flamme décrite par un modele de cinétique chimique a
deux étapes ([18]), avec une réaction irréversible de branchement de chaine et une
réaction irréversible de rupture de chaine :

(1) F+X—2X avec k., = Aj.exp(—E4/RT),
2) X+MoM+P+Q  avecky, = A

Ici, F représente une espece réactive (carburant), X un radical intermédiaire (gros-
sierement H dans la réaction (1) et Hy ou CO dans la réaction (2)), M une espece

neutre, P les produits de combustion et Q le dégagement de chaleur.

La réaction de branchement de chaines (1) est auto-catalytique et suppose qu’une
espece intermédiaire X attaque une espéce réactive F pour produire plus de radi-
caux intermédiaires, avec une constante de réaction suivant une loi d’Arrhenius,
impliquant une grande sensibilité a la température.

La réaction de rupture de chaine (2) suit la réaction (1) et détruit les radicaux
intermédiaires en libérant de la chaleur et en produisant des produits de combustion.
Comme cette étape est tres exothermique, il n’y a pas d’énergie d’activation. La
présence d’une deuxiéme espéce M est nécessaire pour permettre la conservation
simultanée de ’énergie et de la quantité de mouvement. Cette cinétique a deux
étapes est caractérisée par une « température de croisement », T, inférieure a la
température adiabatique de flamme et définie par 1'égalité des vitesses des réactions
(1) et (2). En-dessous de cette température de croisement, la flamme s’éteint. Cette
température de croisement est une constante chimique, indépendante de la richesse
et de la température des gaz frais.

Ce modele est en fait un modele simplifié de ceux développés par Zeldovich en
1961 ([75]) et par Linan en 1971 ([47]) qui considéraient une réaction de rupture de

chaine du deuxiéme ordre : X + X — P + Q (avec k, constante).

Dans le modele utilisé par Clavin et Searby, la réaction de rupture de chaine (2) a
été simplifiée a une réaction du premier ordre, ce qui a facilité les calculs analytiques
de réponse de flamme instationnaire.

Deux variantes de ce modele & deux étapes ont été considérées. La premiere va-
riante, appelée « modele I », suppose que la réaction de rupture de chaine (2) peut
avoir lieu partout ou le radical intermédiaire est présent. La deuxiéme variante, ap-
pelée « modele IT », suppose que la réaction (2) est gelée dans la zone de préchauffage
et n’est possible qu’a partir de la température de croisement.

L’analyse théorique de la réponse de flamme & des fluctuations de pression basée
sur ces modeles & deux étapes est présentée en détail dans [10]. Nous nous contente-



5.3 PRESENTATION D’UNE NOUVELLE ANALYSE THEORIQUE 91

rons ici de présenter les résultats de cette analyse et de les comparer a nos résultats
expérimentaux.

Il faut toutefois souligner une autre différence majeure entre ’analyse basée sur
le modele classique a une étape et celle basée sur ces modeles a deux étapes. Cette
différence concerne la prise en compte de la dépendance directe en pression des taux
de réaction ainsi que du produit p?>D ou p est la densité et D est une diffusivité
(thermique ou massique). En effet, comme nous ’avons remarqué dans le chapitre 1,
les analyses de Clavin, Pelcé et He ([9]) et de McIntosh ([52]) du modele a une étape
ont été faites avec 'approximation p?>D = constante, et 'effet direct de la pression
sur le taux de réaction, a travers le facteur pré-exponentiel, a été négligé devant
leffet de la température. En revanche, dans leur analyse des modeles a deux étapes,
Clavin et Searby ([10]) ont gardé la dépendance en pression des taux de réaction et
de p?D & travers trois exposants : n; et ny pour la dépendance en pression des deux
taux de réaction, et np pour p?D. En mettant ces exposants & zéro, il est possible
de faire une comparaison directe entre les modeles a deux étapes et le modele a
une étape. Néanmoins, dans les modeles a deux étapes, il s’avere que la dépendance
directe en pression du premier taux de réaction (réaction (1)) n’intervient pas dans
le résultat final. Ceci vient essentiellement du fait que la réaction (2) est supposée
plus lente que la réaction (1) et est donc limitante. Dans le cas contraire, I’analyse
se ramene & peu de choses pres a analyse avec le modeéle a une étape. Ainsi, seules
les dépendances en pression du deuxiéme taux de réaction, de la réaction (2), et du
produit p?D ont une influence sur la réponse directe de flamme aux oscillations de
pression.

5.3.1 Résultats sans prise en compte des dépendances directes en
pression

Ne pas prendre en compte la dépendance directe en pression des taux de ré-
action et du produit p?D dans I'analyse basée sur les modeles & deux étapes sert
essentiellement a faire le lien avec la premiére analyse, sans but purement physique.

5.3.1.1 Réponse du taux de consommation massique de flamme

Les résultats pour la réponse de flamme en termes de flux massique sont repré-
sentés sur la figure 5.6, avec la méme réponse donnée par le modele a une étape. Ici,
les nombres de Lewis du radical intermédiaire et du réactif ont été fixés a 1.

Sur le graphe de gauche, on peut voir que 'amplitude de la réponse obtenue
a partir des modeles & deux étapes augmente encore plus vite avec la fréquence,
quasiment en w7y, que 'amplitude de la réponse obtenue avec le premier modele.
Sur le graphe de droite, on voit que les modeles & deux étapes donnent une phase
qui est non seulement toujours positive, comme le modele simple, mais qui, en plus,
croit avec la fréquence réduite dans la gamme considérée.

Ainsi, la réponse de flamme aux oscillations de pression en termes de flux mas-
sique, calculée analytiquement a partir des modeles a deux étapes, est encore moins
représentative de nos résultats expérimentaux que celle obtenue a partir du modele
a une étape. Nous allons donc nous concentrer sur la comparaison de nos résultats
avec la réponse analytique du taux de dégagement de chaleur de flamme.
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Fic. 5.6 — Amplitude (a gauche) et phase (a droite) de la réponse du taux de
consommation massique calculée analytiquement a partir du modele a une étape
et des modeles a deux étapes, pour un nombre de Lewis du carburant de 1, en
négligeant les dépendances directes en pression.
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5.3.1.2 Réponse du taux de dégagement de chaleur de flamme

Tous les résultats analytiques présentés ci-apres ont été obtenus pour un nombre
de Lewis du radical intermédiaire égal a 1, et pour différents nombres de Lewis de
carburant toujours choisis de manieére a encadrer le nombre de Lewis effectif du
carburant utilisé pour I'expérience.

Les figures 5.7 et 5.8 illustrent la comparaison de nos résultats expérimentaux
(corrigés) pour des flammes de méthane-air avec les réponses du taux de libération
de chaleur de flamme calculées analytiquement a partir des modeles a 2 étapes I et
IT respectivement, pour des nombres de Lewis de carburant de 0,6 et 1.

Sur les graphes de gauche, illustrant les amplitudes des réponses de flamme, on
observe tout d’abord que les réponses de flamme obtenues analytiquement, a partir
du modele & une étape et des modeles a 2 étapes I et I1, sont d’autant plus distinctes
que la fréquence réduite est élevée. L’analyse basée sur les modeles plus complexes
continue, par ailleurs, a sous-estimer la réponse de flamme (sauf éventuellement
avec le modele II pour une fréquence réduite supérieure & 3), en particulier dans le
domaine des basses fréquences.

Sur les graphes montrant les phases des réponses de flamme (& droite), on peut
noter un bon accord qualitatif entre les résultats expérimentaux et analytiques a
partir du modele a deux étapes I. D’un point de vue quantitatif, bien que les phases
trouvées analytiquement soient inférieures a celles mesurées, on peut souligner que
ce modele donne une phase négative a haute fréquence comme celle obtenue par
lexpérience. En revanche, le modeéle a deux étapes II n’induit pas de différence
flagrante entre les phases calculées a partir de ce modele et du modele a une étape. On
constate donc le méme désaccord que précédemment entre résultats expérimentaux
et analytiques.

Les figures 5.9 et 5.10 montrent la réponse mesurée de flammes de propane-
air comparée aux réponses du taux de libération de chaleur de flamme calculées
analytiquement a partir des modeles a 2 étapes I et II respectivement, pour des
nombres de Lewis de carburant de 1 et 1,8.

Concernant les amplitudes des réponses de flamme (a gauche), on peut voir que
si Panalyse basée sur le modele a deux étapes I (figure 5.9) sous-estime encore la
réponse de flamme aux oscillations de pression, celle basée sur le modele II (figure
5.10) évalue plutdt bien cette réponse, malgré la non prise en compte des dépen-
dances directes en pression du taux de réaction et du produit p?D.

Pour les phases des réponses de flamme (& droite), il apparait un bon accord entre
résultats expérimentaux et analytiques a partir des deux modeles a deux étapes,
malgré des écarts résiduels.



94 CHAPITRE 5. ANALYSE DES RESULTATS
Réponse de flammes de metlhane-alr Réponse de flammes de méthane-air
— —-Modele 2 étapes | - Le = 0.6 * Exp. . L “Modgle 2 éta - o
N . ~ pesl-Le =0.6 ° Exp.| ©
Modéle 2 étapes | - Le = 1.0 = Modgle 2 étapes | - Le = 1.0 3
S5f----- Modéle 1 étape - Le = 1.0 5 =%y 37r/4 _____ Modle 1 étape - Le = 1.0 %
L& a
A 4 oy ? 40 = 2 ) ’(«D\
< A I = =" =
\3 o ° Ik . — /g ©
sy o e s ° =S "%
= 3 - . i 3% g/ w/4 =~
= o T s %078 ) ©
= ? S e
\‘*g/ 2 e 2 % g 0 =
/—‘_\ Lo£ s
"L T \\1 2 —m/4 >
- S~4 ®© o 2
0 0 —7/2
0.1 1 10 0.1 1 10

Fréquence réduite, wr,

Fréquence réduite, ot

F1G. 5.7 — Modeéle & deux étapes I - Amplitude (a gauche) et phase (a droite) de la
réponse expérimentale de flammes de méthane-air, comparée a la réponse du taux
de dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement a partir du modele a
une étape et du modele a deux étapes I, pour des nombres de Lewis du carburant
de 0,6 et 1, en négligeant les dépendances directes en pression.
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F1G. 5.8 — Modele a deux étapes II - Amplitude (a gauche) et phase (& droite) de la
réponse expérimentale de flammes de méthane-air, comparée a la réponse du taux
de dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement a partir du modele a
une étape et du modele a deux étapes II, pour des nombres de Lewis du carburant
de 0,6 et 1, en négligeant les dépendances directes en pression.
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F1a. 5.9 — Modeéle a deux étapes I - Amplitude (& gauche) et phase (& droite) de la
réponse expérimentale de flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux
de dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement a partir du modele a
une étape et du modele a deux étapes I, pour des nombres de Lewis du carburant
de 1 et 1,8, en négligeant les dépendances directes en pression.
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F1a. 5.10 — Modele a deux étapes II - Amplitude (& gauche) et phase (& droite) de
la réponse expérimentale de flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux
de dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement & partir du modele a
une étape et du modele a deux étapes II, pour des nombres de Lewis du carburant
de 1 et 1,8, en négligeant les dépendances directes en pression.
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5.3.2 Résultats avec prise en compte des dépendances directes en
pression

Ici, nous avons mis les valeurs des exposants de pression égales & I'unité (ny =
np =1).

5.3.2.1 Réponse du taux de consommation massique de flamme

Malgré le désaccord récurrent entre nos résultats expérimentaux et la réponse
analytique du taux de consommation massique de flamme, nous avons reporté sur
la figure 5.11 les réponses analytiques du flux de masse calculées a partir des deux
modeles a deux étapes pour des nombres de Lewis du radical intermédiaire et du
réactif égaux a 1, simplement pour présenter les résultats de la seconde analyse
de facon exhaustive et pour vérifier que la considération des dépendances directes
en pression ne modifie pas notablement ces réponses. La méme réponse de flamme
calculée a partir du modele a une étape, également représentée, sert ici de référence
pour faciliter la comparaison avec I’analyse négligeant les dépendances en pression.

Sur cette figure, on constate que la prise en considération des dépendances di-
rectes en pression du taux de réaction et de p?D ne modifie que trés peu 'amplitude
de la réponse du flux massique aux fluctuations de pression (a gauche), en fonction de
la fréquence réduite. En revanche, les dépendances en pression ont une influence sur
la phase de cette réponse qui augmente avec la fréquence réduite des les tres basses
fréquences, alors qu’elle n’augmentait qu’a partir d’'une fréquence réduite égale a
1 quand les dépendances en pression étaient négligées. Ce résultat contredit donc
d’avantage encore nos résultats expérimentaux.
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Fi1c. 5.11 — Amplitude (& gauche) et phase (a droite) de la réponse du taux de
consommation massique calculée analytiquement a partir du modele a une étape
et des modeles a deux étapes, pour un nombre de Lewis du carburant de 1, en
considérant les dépendances directes en pression.
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5.3.2.2 Réponse du taux de dégagement de chaleur de flamme

Comme précédemment, pour les réponses de flamme calculées analytiquement,
le nombre de Lewis du radical intermédiaire est fixé a 1. En revanche, les calculs
ont été effectués pour différents nombres de Lewis de carburant choisis de maniére
a encadrer le nombre de Lewis réel du carburant utilisé dans les expériences. En
outre, tous les résultats sont présentés avec le résultat obtenu grace au modele a une
étape, pour un nombre de Lewis égal a 1, servant de référence.

Les figures 5.12 et 5.13 illustrent les réponses expérimentales de flammes de
méthane-air comparées aux réponses de flamme analytiques calculées a partir des
modeles a deux étapes I et II respectivement, pour des nombres de Lewis du carbu-
rant de 0,6 et 1.

Sur les graphes de gauche, on remarque que les dépendances directes en pression
du taux de réaction et de p?D influent trés peu sur I’évolution de I'amplitude de
la réponse de flamme avec la fréquence réduite, mais d’avantage sur la valeur abso-
lue de cette amplitude. En effet, avec le modele I, 'amplitude atteint un maximum
d’environ 4,2 vers wt; = 2, pour Le = 1, au lieu de 1,5 sans la prise en compte des
dépendances en pression (cf. figures 5.12 et 5.7 respectivement). Avec le modele II,
toujours pour Le = 1, amplitude croit de 2 a 4,4 pour 0,1 < w7, < 30 tandis qu’elle
augmentait de 0,8 & 3 en négligeant les dépendances en pression (cf. figures 5.13 et
5.8 respectivement). On peut noter que cette augmentation implique un meilleur
accord quantitatif entre nos résultats expérimentaux et les résultats analytiques. Il
est cependant difficile de se prononcer en faveur d’un des deux modeéles analytiques a
deux étapes puisque le modele I donne un meilleur accord qualitatif avec les mesures
mais surestime 'amplitude tandis que le modele II donne un meilleur accord quan-
titatif mais révele une évolution de ’amplitude avec la fréquence qui ne correspond
pas & nos mesures.

Sur les graphes de droite, on constate que la considération des dépendances
directes en pression conduit a une réponse analytique en phase, voisine de zéro, qui
varie tres peu avec la fréquence réduite, ce qui est en désaccord avec nos mesures.
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Réponse de flammes de méthane-air

6
— — -Modéle 2 étapes | - Le = 0.6 * Exp.

Modéle 2 étapes | - Le = 1.0
Sf----- Modeéle 1 étape - Le = 1.0

Réponse de flammes de méthane-air

m
— — -Modéle 2 étapes | - Le = 0.6 * Exp.

Modéle 2 étapes|-Le =1.0
----- Modéle 1 étape -Le = 1.0

w

980 + (C.)(///""(/)’,,/’( «HOJ /+HO[ ¢)

3r/4

(63/4)/(pa/pc?)
(/)//(""[I()I//""II()IS’) ap aseyd

Phase de (3G/4)/(pa/pc?)

0 : ‘ 0 —m/4
0.1 1 10 0.1 1 10
Fréquence réduite, wr, Fréquence réduite, ot

F1G. 5.12 — Modeéle a deux étapes I - Amplitude (& gauche) et phase (& droite) de la
réponse expérimentale de flammes de méthane-air, comparée a la réponse du taux
de dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement a partir du modele a
une étape et du modele a deux étapes I, pour des nombres de Lewis du carburant
de 0,6 et 1, en considérant les dépendances directes en pression.
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F1G. 5.13 — Modele a deux étapes II - Amplitude (& gauche) et phase (& droite) de
la réponse expérimentale de flammes de méthane-air, comparée a la réponse du taux
de dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement a partir du modele a
une étape et du modele a deux étapes II, pour des nombres de Lewis du carburant
de 0,6 et 1, en considérant les dépendances directes en pression.
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F1G. 5.14 — Modele a deux étapes I - Amplitude (a gauche) et phase (a droite) de
la réponse expérimentale de flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux
de dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement a partir du modele a
une étape et du modele a deux étapes I, pour des nombres de Lewis du carburant
de 1 et 1,8, en considérant les dépendances directes en pression.
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F1a. 5.15 — Modele a deux étapes II - Amplitude (& gauche) et phase (& droite) de
la réponse expérimentale de flammes de propane-air, comparée a la réponse du taux
de dégagement de chaleur de flamme, calculée analytiquement & partir du modele a
une étape et du modele a deux étapes II, pour des nombres de Lewis du carburant
de 1 et 1,8, en considérant les dépendances directes en pression.



100 CHAPITRE 5. ANALYSE DES RESULTATS

Les figures 5.14 et 5.15 représentent les réponses de flammes de propane-air me-
surées, comparées aux réponses de flamme calculées analytiquement a partir des
modeles a deux étapes I et II respectivement, pour des nombres de Lewis du carbu-
rant de 1 et 1,8.

Les graphes de gauche montrent que 'amplitude de la réponse de flamme, calcu-
lée analytiquement en tenant compte des dépendances directes en pression, est un
peu supérieure a celle mesurée, en particulier & haute fréquence. Qualitativement, les
deux modeles & deux étapes donnent lieu a un bon accord entre résultats analytiques
et expérimentaux, si I’on considére les résultats analytiques avec Le = 1,8 sachant
que le nombre de Lewis du propane en mélange pauvre dans 1’air est de I'ordre de
1,7. Etant données les incertitudes de mesures, il est cependant délicat de faire une
comparaison plus précise.

Concernant les réponses en phase, on note que la prise en compte des dépendances
en pression diminue I'accord obtenu précédemment entre résultats expérimentaux et
analytiques sans cette prise en compte, en particulier avec le modéle a deux étapes
I. Néanmoins, on observe que les résultats analytiques sont, cette fois encore, plus
représentatifs de nos mesures avec des flammes de propane qu’avec des flammes
de méthane, surtout avec le modele a deux étapes II et un nombre de Lewis de
carburant de 1,8.

5.4 Analyse des résultats

En résumé, bien qu’ayant trouvé une relation entre l'intensité lumineuse d’émis-
sion de OH* et les taux de consommation massique et de dégagement de chaleur des
flammes, permettant de corriger nos premiers résultats, la comparaison entre résul-
tats théoriques et expérimentaux ne débouche pas sur une situation parfaitement
tranchée. Le modele de cinétique chimique a une étape ne décrit pas le compor-
tement observé avec les flammes de méthane, et 'analyse basée sur les modeéles a
deux étapes, incluant les dépendances directes en pression des taux de réaction et
du produit p?D, ne retrouve pas les déphasages mesurés.

Les calculs analytiques révelent toutefois que la cinétique chimique joue un réle
important dans la réponse de flamme a des fluctuations de pression et que l'effet
direct de la pression sur le(s) taux de réaction et sur le produit p?>D n’est pas
négligeable. Ce constat peut expliquer les divergences entre résultats expérimentaux
et analytiques en admettant que des modeles simples ne sont pas suffisants pour
décrire la réponse instationnaire de flamme & des oscillations de pression.

Le tableau 5.1 présente un récapitulatif des ordres de grandeurs des réponses de
flamme expérimentales et analytiques, a partir des trois modeles, en termes de taux
de dégagement de chaleur, dans la gamme de fréquences réduites explorée expéri-
mentalement (0,5 < wry < 12 avec le méthane et 0,3 < wry < 9 avec le propane).
Pour les modeles a deux étapes, nous avons uniquement reporté les résultats obtenus
en tenant compte des dépendances directe en pression, qui ont plus de sens physique.
Les résultats expérimentaux sont comparés a la moyenne des résultats analytiques
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avec 0,6 < Le < 1 pour les flammes de méthane, et avec Le ~ 1,8 pour les flammes

de propane.
Méthane Propane
Expérience Amplitude | 3/4 — 2,5/3,5 432
Phase /2 — —7/8 | /4 — —7n/16
Modéle 1 étape Amplitude 12—-18 3— 38— 24
Phase /16 — 0T /4 — 0~
Modéle 2 étapes I Amplitude | 3,5 -4 —33|4—55—42
Phase 0t — 0~ /8 — —m/16
Modele 2 étapes 11 Amplitude 2,6 — 4,2 352555
Phase /16 3w/16 — 0~

TaB. 5.1 — Récapitulatif des résultats.

On peut simplement noter que, pour les flammes de méthane-air, un meilleur
accord est obtenu avec le modele a deux étapes I pour 'amplitude de la réponse,
mais qu’aucun modele ne prévoit de déphasage supérieur a /4.

Concernant les lammes de propane-air, on peut rappeler le bon accord obtenu
avec le modele a deux étapes II en négligeant les dépendances directes en pression,
aussi bien pour 'amplitude que pour la phase de la réponse de flamme. En tenant
compte des dépendances en pression, I'analyse surestime ’amplitude de la réponse
de flamme. L’accord reste relativement bon pour la réponse en phase calculée a
partir du modele a deux étapes II.

Il faut enfin souligner que le caractére résonant de la réponse de flamme, prévu
par les analyses pour des nombres de Lewis de carburant supérieurs a 1, n’apparait
pas dans les résultats expérimentaux sur I’amplitude, et se manifesterait seulement
par ’évolution du déphasage.
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En conclusion, la complexification des modeles de flamme, prenant d’abord en
compte une cinétique chimique a deux étapes, puis les effets directs de la pression,
permet d’améliorer notablement 1’accord entre théorie et expérience, du moins en
ce qui concerne 'amplitude de la réponse de flamme en termes de fluctuations du
taux de dégagement de chaleur. En revanche, malgré les incertitudes expérimentales,
I’évolution de la réponse en phase avec la fréquence réduite est souvent moins bien
reproduite et la meilleure concordance semble étre obtenue avec le modele I pour le
méthane et avec le modele II pour le propane. Cette situation est plutot paradoxale
sauf si la nature du carburant implique de considérer des radicaux intermédiaires
différents qui pourraient ou non se recombiner dans la zone de préchauffage. Cela est
toutefois peu réaliste pour ces flammes d’hydrocarbures qui générent pratiquement
les mémes radicaux.

Cette étude mérite donc d’étre poursuivie d’une part, en étudiant des mélanges
combustibles avec des cinétiques chimiques plus simples et plus proches des modeles
utilisés dans les analyses comme, par exemple, I’hydrogene dans ’air, et d’autre part,
par la mise en ceuvre de simulations numériques instationnaires, d’abord avec le
méme modele cinétique que les calculs analytiques, puis avec des modeles cinétiques
complexes incluant le radical excité OH*.



Conclusion et perspectives

Les analyses asymptotiques de Clavin, Pelcé et He ([9]) et de McIntosh ([52])
ont permis de calculer la réponse instationnaire de flamme & des fluctuations de
pression acoustique. Ces analyses sont basées sur le modele de flamme classique de
Zeldovich et Frank-Kamenetskii, avec une cinétique chimique a une étape. Elles pré-
voient que 'amplitude de la réponse du taux de consommation massique de flamme
augmente comme la racine carrée de la fréquence réduite, définie par le produit de
la pulsation acoustique et du temps de transit & travers la flamme, et que la phase
de cette réponse croit de zéro a basse fréquence et atteint la valeur asymptotique
de 7/4 & haute fréquence. Elles prévoient de plus une résonance de cette réponse
de flamme a une fréquence réduite de ’ordre de 1'unité, lorsque le nombre de Lewis
du réactif limitant la réaction de combustion est supérieur a 1. L’analyse de Clavin,
Pelcé et He a également permis de calculer la réponse du taux de dégagement de
chaleur de flamme, qui se distingue de la réponse du taux de consommation massique
principalement par le fait que, a haute fréquence, son amplitude atteint une valeur
asymptotique et que sa phase retombe a zéro. Cette différence peut s’expliquer par
des effets instationnaires dans la zone de réaction.

Afin de vérifier ces résultats analytiques, un dispositif expérimental a été élaboré
pour soumettre une flamme de prémélange, maintenue parfaitement plane pour évi-
ter tout effet de variation de surface, a une pure oscillation de pression acoustique.
La chimiluminescence du radical hydroxyle excité, OH*, a été utilisée comme mesure
du taux de réaction de la flamme. Des mesures de réponses de flammes de méthane-
air et de propane-air ont été effectuées dans une gamme de fréquences réduites allant
de 0,3 a 12.

Les premiers résultats des expériences ont révélé un désaccord avec les résultats
analytiques, en particulier en termes de réponse du taux de consommation massique,
montrant une réponse de flamme qui ne dépend pas sensiblement de la fréquence
réduite. En outre, la résonance prévue analytiquement, vers w7y ~ 1, n’a pas été
constatée.

Une étude, expérimentale et numérique, de la relation entre la chimiluminescence
de OH* et le taux de consommation massique d’une flamme stationnaire a ensuite
été réalisée pour vérifier la validité de I’émission de OH* comme mesure du taux de
réaction de la flamme. Le résultat essentiel de cette étude a été 'obtention d’une
relation faisant intervenir des fonctions de la richesse du mélange, de la température
des gaz frais et de la pression statique. Ces fonctions traduisent des dépendances
de I’émission de OH* qui ne sont pas directement liées & la consommation massique
de flamme. Ainsi, cette relation a permis de corriger les premiers résultats expéri-
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mentaux de réponse de flamme & des oscillations de pression, ajoutant une valeur
constante a la mesure directe des fluctuations d’émission de OH*.

Le désaccord est alors encore aggravé par rapport aux réponses de flamme cal-
culées analytiquement. Pour mieux comprendre les divergences entre résultats ana-
lytiques et expérimentaux, une nouvelle analyse théorique a été proposée par Clavin
et Searby ([10]). Cette récente analyse est basée sur des modeles de flamme plus
complexes avec une cinétique chimique a deux étapes. Elle permet, par ailleurs, de
prendre en compte les dépendances directes en pression des taux de réaction et du
produit p?D, ou p est la densité et D est une diffusivité massique ou thermique, ces
dépendances étant négligées dans les premieres analyses au profit des dépendances
en température. Les résultats de cette analyse ont montré, d’'une part, une grande
influence de la cinétique chimique sur la réponse instationnaire de flamme aux fluc-
tuations de pression, en particulier & haute fréquence, et d’autre part, un impact
non négligeable de l'effet direct de la pression.

Cet impact de la pression, comparé a 'impact de la température, a pu étre mis en
évidence a I’état stationnaire, donc a fréquence nulle, par des simulations numériques
faites avec Premix et le schéma cinétique Konnov-Hall (cf. chapitre 4). La figure 5.16
illustre I’évolution du taux de consommation massique pUy, ol p est la densité du
mélange gazeux et Uy, est la vitesse de flamme laminaire, avec la pression statique,
selon une variation isotherme ou adiabatique de cette pression.

0.18 T T

— o -Variation isotherme
—=— Variation adiabatique

p U (kg/m2/s)
o
2
\

— 4y = 0.140357 * xA(0.601637) R2=0.999867
01 y = 0.140679 * xA(0.893542) R2= 0999985

0.7 0.8 0.9 1.0 1.1 1.2 1.3
Pression (Atm)

F1G. 5.16 — Evolution du taux de consommation massique de flamme, calculé numé-
riquement, avec la pression statique, selon une variation isotherme ou adiabatique
de cette pression.

Sur cette figure, on peut voir qu’a ’état stationnaire, I'effet direct de la pression
participe, dans le cas adiabatique, aux deux tiers de la variation de consommation
massique avec la pression, tandis que 'effet de la température joue sur le tiers restant.

Ainsi, il ne parait pas justifié de négliger D'effet direct de la pression a I’état
instationnaire, ce qui implique que ’hypothése de grande énergie d’activation réduite
utilisée dans les premieres analyses théoriques est trop réductrice.
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Les résultats de l'analyse basée sur des modeles de flamme plus réalistes ont
été comparés aux résultats expérimentaux, révélant un meilleur accord pour ’am-
plitude de la réponse de flamme aux oscillations de pression, en termes de taux de
dégagement de chaleur. La réponse analytique du taux de consommation massique
reste, quant a elle, en trés net désaccord avec la réponse de flamme mesurée. Pour
le méthane comme pour le propane, 'amplitude de la réponse réduite du taux de
dégagement de chaleur est de l'ordre de 3 et peut donc contribuer a la génération
d’instabilités thermoacoustiques. Par contre, aucun des modeles utilisés dans les ana-
lyses ne décrit correctement I’évolution de la phase de la réponse avec la fréquence
réduite.

Un autre point a souligner est le faible écart des mesures entre le propane et
le méthane, comme si le nombre de Lewis du réactif n’intervenait pas, sauf peut-
étre quant & la phase de la réponse a basse fréquence : ~ 7/4 pour le propane et
~ 7 /2 pour le méthane. Ces résultats sont cependant & considérer avec précaution
puisque nous comparons les fluctuations de chimiluminescence de OH* aux fluc-
tuations calculées de taux de dégagement de chaleur, mais ce n’est pas le radical
OH* qui controle le dégagement de chaleur. On a vu que la cinétique chimique avait
une forte influence sur les résultats et pouvait donc étre a l'origine des différences
observées.

Il n’en reste pas moins que ce travail confirme ’existence d’une réponse directe
des flammes de prémélange aux oscillations de pression.

Perspectives

Malgré nos efforts pour corriger les mesures et utiliser des modeles de plus en plus
complets, nous ne sommes pas parvenus a un accord totalement satisfaisant entre
théorie et expérience. Plusieurs pistes peuvent étre explorées pour en déterminer les
raisons.

La cinétique réelle des flammes d’hydrocarbures n’est probablement pas réduc-
tible a celle des modeles. On pourrait donc étudier un autre combustible ayant une
cinétique chimique plus simple. L’hydrogeéne est naturellement le premier candidat.
La flamme d’hydrogene étant toujours instable en mélange pauvre, les expériences
devront étre réalisées en mélange riche ou le nombre de Markstein est assez grand
pour permettre la stabilisation de la lamme. On peut également envisager d’uti-
liser des mélanges dilués pour contenir la vitesse de flamme dans le domaine de
stabilisation paramétrique.

Par ailleurs, des simulations numériques instationnaires ont été récemment réa-
lisées ([37]) avec des cinétiques completes. Ces simulations pourraient étre reprises
avec des cinétiques simplifiées pour isoler les mécanismes conduisant aux écarts
entre théorie et expérience et mieux comprendre l'origine des divergences entre les
réponses en termes de consommation massique et de dégagement de chaleur.

Enfin, en ’état actuel, la modélisation de la cinétique chimique pour le radical
OH* ne semble pas complétement satisfaisante pour décrire la réponse de flamme &
des fluctuations de pression, puisque les résultats numériques, a 1’état stationnaire,
impliquent une inversion de phase de la réponse en contradiction avec nos mesures et
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celles de Higgins et al. ([36]). Il serait donc utile de reprendre les calculs numériques
instationnaires avec une cinétique chimique complete, incluant les réactions pour
OH*, afin de les comparer & nos résultats expérimentaux.



Annexe A

Détermination du champ de
pression acoustique

Selon la théorie présentée en 2.1.1, 'extrémité fermée du briileur correspond a
un ventre de pression. Le capteur de fluctuations de pression le plus bas devrait
donc fournir une valeur d’amplitude proche du maximum. Toutefois, cette théorie
ne prend pas en compte le cas du forgage acoustique par un haut-parleur. De plus,
supposer que ’amplitude donnée par le premier capteur est une bonne approximation
de Pamplitude de la fluctuation au niveau d’un ventre est a priori raisonnable sur le
mode fondamental, qui est schématisé sur la figure A.1. Cependant, en augmentant
la fréquence, la distance séparant le premier capteur du haut-parleur devient plus
grande comparée a la longueur d’onde, et le premier capteur s’éloigne du ventre
de pression (cf. figure A.2). C’est pourquoi nous déterminons I’enveloppe du champ
acoustique dans les gaz frais en temps réel, a I'aide de quatre capteurs de pression
acoustique et d’'un programme d’acquisition et de traitement de données, développé
sous ’environnement LabView.

Haut-parleur

Position du
premier capteur

F1a. A.1 — Schéma de I’enveloppe, au sein du briileur, du champ de pression acous-
tique sur le mode fondamental (premier mode de résonance).

Le programme traite, en continu, les signaux de fluctuations de pression : quatre
signaux temporels a des positions distinctes. Il calcule, par transformation de Fou-
rier, leur fréquence et leurs amplitudes absolues, et en déduit ’enveloppe spatiale du
champ de pression acoustique. Précisément, les fluctuations de pression s’écrivent
sous la forme :
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Haut-parleur |

Position du
premier capteur

Fi1a. A.2 — Schéma de 'enveloppe, au sein du briileur, du champ de pression acous-
tique sur le quatrieme mode de résonance du tube.

p'(x,t) = asin(wt — kz + ¢;) + bsin(wt 4 kz + ¢,),

ce qui correspond a la somme d'une onde incidente d’amplitude a et d’une onde
réfléchie d’amplitude b.

L’enveloppe spatiale du champ acoustique est donnée par le module du signal
analytique associé aux fluctuations de pression :

Zt(ib) = p/($7 t) + i'TH[p,($v t)],
ou THJ ] représente la transformée de Hilbert. On a :

THI[p'(z,t)] = —acos(wt — kx + ¢;) — beos(wt + kx + ¢.).

Apres calculs, I'expression de ’enveloppe est :

pa(z) = \/a2 + b2 + 2abcos(2kx + Ag),

ot Ag = ¢ — ;.

A partir de trois valeurs d’amplitude & différentes positions :

Pa; = \/a% + b2 + 2abcos(2kzy + Ag),

Day = \/a2 + b2 + 2ab COS(2]€$2 + Ad’)? (Al)

Pas = \/a% + b% + 2abcos(2kzs + Ag),

on peut donc déterminer les amplitudes a et b des ondes incidente et réfléchie res-
pectivement, ainsi que le déphasage A¢ entre ces deux ondes.

Apres un certain nombre de manipulations, on obtient une relation permettant
de calculer le déphasage :
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(pg1 — pZQ)[cos(2k:B1) — cos(2kx3)] — (p§3 — pgl)[cos(Qkxg) — cos(2k‘:c1)l
(p2, — p2,)[sin(2kx 1) — sin(2kx2)] + (p2, — p2,)[sin(2kx1) — Sin(2kx3)]\

tan(A¢) = A.2)

En ce qui concerne les amplitudes des ondes incidente et réfléchie, on remarque
que, dans les expressions des amplitudes absolues, elles sont interchangeables. Elles
correspondent, en fait, aux deux racines positives d’une pseudo-équation de degré
4

X*-BX*+C=0 (A.3)

Les expressions des coefficients B et C sont les suivantes :

 pa,.cos(2kxa + Ag) — pz,. cos(2kz1 4+ Ag)

B
cos(2kxza + A¢p) — cos(2kx1 + A¢)

B (P2, —P2,)°
o 4[cos(2kxs + Ad) — cos(2kx1 + Ag))?

On a alors : A = B2 —4C

En outre, les amplitudes a déterminer sont toujours positives et satisfont le fait
que a > b ('amplitude de l'onde incidente est toujours supérieure a celle de I'onde
réfléchie). D’ou,

o= <(—B 4 \/Z)/2> P e ((—B _ \/Z)/z)l/2 (A5)

Ainsi, le programme utilise les quatre combinaisons possibles de trois amplitudes
absolues pour retrouver et retracer les quatre enveloppes spatiales correspondantes
et enveloppe moyenne. Le quatrieme capteur, a priori inutile, est une précaution,
notamment pour éviter le cas ou deux capteurs, situés symétriquement autour d’un
nceud ou un ventre, mesureraient des amplitudes trés proches.

Afin d’augmenter la précision du calcul, le programme utilise la moyenne glissante
des signaux de pression acoustique.

En pratique, nous souhaitons connaitre uniquement la structure du mode acous-
tique d’excitation. Or, le champ de stabilisation a une amplitude comparable (gé-
néralement supérieure) a celle du champ d’excitation. Le programme, qui se base
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sur 'amplitude maximale des transformations de Fourier des signaux, a donc ten-
dance a détecter d’abord le mode fondamental, ce qui peut affecter notre expérience.
Pour éliminer la contribution du signal de stabilisation, et éventuellement d’autres
signaux parasites a basses fréquences, nous avons introduit un filtre numérique dont
on choisit la fréquence de coupure. Ce filtre permet de tronquer les transformées de
Fourier de maniére a ce que le programme ne décele, finalement, que les signaux de
fréquences supérieures a la fréquence de coupure choisie, et sert donc a éliminer la
contribution du mode fondamental.



Annexe B

Stabilisation paramétrique

La stabilisation s’explique par le fait que le front de flamme se comporte comme
un oscillateur harmonique. Une explication détaillée a été donnée par Searby et
Rochwerger ([64]).

Dans cette annexe, les notations sont celles utilisées dans ’'article de Searby et
Rochwerger ([64]) et ne correspondent pas aux notations définies dans ce manuscrit.

Se servant de travaux préalables de Markstein ([49, 50]) et de Clavin et Garcia
([8]), Searby et Rochwerger considérent un front de flamme de prémélange lami-
naire, se propageant librement, et vu comme une fine interface séparant deux gaz de
densités différentes. La surface de flamme est supposée étre plissée et ils désignent
lamplitude du plissement par a(k,t), ou k est le nombre d’onde du plissement. En
faisant 1'hypothese que ak < 1, ce qui équivaut a faire une analyse linéaire, ils
montrent alors que cette amplitude obéit a une équation d’oscillateur harmonique
amorti :

0%a(k, t)
ot

A(k) + C(k)a(k,t) =0 (B.1)

Les coefficients A(k), B(k) et C(k) sont des fonctions du nombre d’onde du
plissement et de parametres liés & la flamme tels que le taux d’expansion des gaz, le
nombre de Froude, et le nombre de Markstein qui caractérise 'effet de la courbure
sur le taux de combustion local de la flamme. Leurs expressions sont les suivantes :

A(k) = (2 =) +vk(Ma — J/7)

B(k) =2k + 1_27k2(Ma —J)
(B.2)

oSN BTN PR et _J)]
Clk) = k= T2k {1+ = (Ma .

M 2J
[h,, F@4NZE - T (2P - 1)H}

Y 3
—k
—1—1_7
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Ici, v = (pu — pb)/pu représente 'expansion des gaz normalisée, p, et p, étant les
densités des gaz frais et briilés respectivement, Ma est le nombre de Markstein, Pr
est le nombre de Prandtl supposé indépendant de la température, F'r est le nombre
de Froude dont I'inverse correspond & l'accélération adimensionnée gd/U?, g étant
laccélération due a la gravité, d I'épaisseur de flamme et Uy la vitesse de flamme
laminaire. On note 6 la température normalisée, = (T' —T,,)/(T, — Ty), h(0) est le
rapport de la diffusivité thermique multipliée par la densité a la température 6 sur
sa valeur dans les gaz frais, et hy, correspond & la valeur de h(6) dans les gaz briilés.
Quant aux grandeurs H et J, elles sont définies par :

h(0)
14+ 6v/(1—7)

B 1 B 0% 1
H_/O (hy — h(0))d0 et J = 1_7/0 do (B.3)

Les valeurs des coefficients A(k), B(k) et C(k) sont facilement calculées, ou ont
été déterminées précédemment.

L’amortissement B(k) est toujours positif. La stabilité de la solution plane dé-
pend alors du signe du terme de rappel C'(k), qui fait intervenir la gravité g. Gé-
néralement, C(k) est négatif, excepté pour le cas de flammes se propageant tres
lentement vers le bas, dont le nombre de Froude est petit, et que la gravité suffit
a stabiliser. Le fait d’imposer un champ acoustique sur le front de flamme induit
une accélération acoustique périodique qui modifie le terme de rappel dans lequel la
gravité doit étre remplacée par 'accélération effective vue par la flamme :

g + Walg cos(wgt)

Ici, w, est la pulsation acoustique et u, la vitesse acoustique.

L’équation de 'oscillateur harmonique peut ainsi étre ré-écrite avec un terme de
rappel comportant une partie continue et une partie périodique :

0?al(k,t) Oa(k,t)

Alk) ot? (k) ot

+ [Co(k) — C1(k) cos(wqt)]a(k,t) =0 (B.4)

Les expressions détaillées des coefficients Cy(k) et C1(k) sont données dans [64].
C1 est le terme de forgage contenant 'amplitude de la vitesse acoustique u, au front
de flamme.

Une substitution de variables permet de réduire I’équation (B.4) a I’équation de
Mathieu ([55]) :

dY (z)
dz?

+ [a — 2qcos(22)]Y (z) = 0. (B.5)
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Les substitutions effectuées sont les suivantes :

a=Y(z)exp(— fli‘) exp(ikx),

z = %wat,
(B.6)
a = (4AC) — B?)/(w2A?),
q=201/(w?A)
Les solutions de (B.5) sont données dans [55] et s’écrivent :
Y(2) = Ay exp(pz)¢(2) + Az exp(—pz)p(—2), (B.7)

ou A; et Ag sont des constantes arbitraires, ¢(z) est une fonction périodique et
w(a, q) peut étre réel ou imaginaire. Ces solutions sont connues pour présenter plu-
sieurs régions d’instabilités (u(a,q) réel), séparées par un domaine stable (u(a,q)
imaginaire). Elles sont représentées sur la figure B.1 en fonction des parameétres a
et q.

Dans le cas des flammes étudiées, A est une constante positive et Cy est négatif
(sauf pour des flammes trés lentes se propageant vers le bas), donc a est négatif.
D’apres les substitutions (B.6), ¢ contient ’amplitude de la vitesse acoustique. En
I’absence d’excitation acoustique, la flamme est soumise a l'instabilité de Darrieus-
Landau (cf. figure B.3). Cependant, on voit nettement qu’il existe une étroite gamme
de vitesses acoustiques, autour de g =~ —a, pour laquelle la flamme se situe dans un
domaine stable. La flamme peut donc étre stabilisée paramétriquement grace a une
onde acoustique (cf. figure B.4).

Il faut noter que a est une fonction du nombre d’onde k. Le diagramme de sta-
bilité est donc tridimensionnel. Pour une meilleure clarté, Searby et Rochwerger
présentent les solutions a l’aide des variables u,, w, et k. Ils tracent ainsi le dia-
gramme de stabilité dans le plan (ug, k), pour des valeurs appropriées de w, et de
parametres tels que le nombre de Froude et le nombre de Markstein. Un exemple de
diagramme de stabilité est représenté sur la figure B.2.

La « poche » d’instabilité située en bas a gauche correspond au mécanisme de
Darrieus-Landau. Il s’agit de la zone d’instabilité représentée sur la figure B.1 sous la
courbe ag. La seconde « poche » représente 'instabilité paramétrique qui se manifeste
pour des vitesses d’excitation relativement élevées par rapport a la vitesse de flamme.
Elle correspond a la zone d’instabilité représentée sur la figure B.1 entre les courbes
a1 et by. Cette instabilité paramétrique entraine ’apparition de structures cellulaires
sur le front de flamme (cf. figure B.5). En revanche, avec les valeurs des parameétres
de cet exemple (valeurs typiques pour une flamme de méthane, avec w,7 = 1), le
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Fi1G. B.1 — Zones de stabilité de la fonction Y en fonction des parametres a et ¢
(graphe tiré de [55]).
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Fia. B.2 — Diagramme de stabilité de la flamme en fonction de la vitesse acoustique
adimensionnée et du nombre d’onde réduit.
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front de flamme est stable a toutes longueurs d’onde pour des niveaux acoustiques
dans la gamme 3,1 < u,/Ur, < 3,6.

Il faut préciser que lorsque la vitesse de flamme augmente, la « poche » d’in-
stabilité paramétrique, sur le graphe, a tendance a descendre, tandis que celle de
Darrieus-Landau a tendance a monter. Au-dela d’une vitesse critique, de 'ordre de
20cm/s pour des flammes d’hydrocarbure-air, les projections sur 'axe u, /U des
deux domaines se recouvrent, comme sur l'exemple de la figure B.6, et il n’existe
plus de niveau acoustique pour lequel la flamme est stable a toutes longueurs d’onde.

Fi1G. B.3 — Photo d’une flamme soumise & I'instabilité de Darrieus-Landau.
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Fi1G. B.4 — Photo d’une flamme plane, stabilisée paramétriquement.

Fic. B.5 — Photo d’une flamme cellulaire, paramétriquement instable.
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FiGc. B.6 — Vitesse acoustique adimensionnée en fonction du nombre d’onde réduit.
Il n’existe aucune zone de stabilité de la flamme a toutes longueurs d’onde.



Annexe C

Minimisation des pertes
acoustiques dans un tube

Afin de maximiser 'amplitude des oscillations de pression utilisées pour exciter
la flamme, il est nécessaire de minimiser les pertes acoustiques dans le tube. Nous
donnons ici le principe du calcul.

On considere ici le cas d’un tube semi-ouvert, sans interface, de longueur L et de
diametre D. Dans un tel tube, I’énergie acoustique totale, en moyenne sur un cycle
acoustique est :

1
E, = EWD2LpuZ, (C.1)

ou p est la densité du fluide au sein du tube et wu, est 'amplitude de la vitesse
acoustique.

La dissipation de I’énergie acoustique dans le tube est due, d’une part, aux pertes
diffusives aux parois, résultant des gradients de vitesse et de température dans les
couches limites, et d’autre part, au rayonnement acoustique du c6té ouvert.

On définit le taux d’amortissement acoustique par le rapport du taux de dissi-
pation d’énergie sur une période acoustique et de ’énergie acoustique totale dans le
tube, en moyenne sur un cycle acoustique.

Dans la limite D < Ay, A, étant la longueur d’onde acoustique, le taux d’amor-
tissement par rayonnement acoustique du coté ouvert du tube s’écrit ([5]) :
1 w?D?

8 oL’

Or

(C.2)

ou w est la pulsation acoustique et ¢ est la vitesse du son.

Le taux d’amortissement par frottement visqueux et conduction thermique aux
parois (latérale et coté fermé) s’écrit ([5)) :
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1 Jwv v—1 D
= —4/— 1 — 14+ — C.3
o D\/2[+<\ﬁpr><+2L)]’ (©3)
ou v est la viscosité cinématique, v est le rapport des chaleurs spécifiques et Pr est

le nombre de Prandtl.

On peut remarquer que le taux d’amortissement par rayonnement augmente
comme le carré du diametre, tandis que le taux d’amortissement aux parois diminue
avec le diameétre. Il existe donc, pour chaque harmonique, un diamétre qui minimise
les pertes.

Le taux d’amortissement acoustique total dans le tube correspond a la somme
de ces deux taux d’amortissement :

o=0,+0p (C.4)

En développant, on peut mettre ce taux d’amortissement sous la forme :

B
o= AD?+ 5+C (C.5)
avec
_ 1 w?
- 8cL

s ()

Pour trouver le diametre optimal minimisant l’amortissement acoustique dans le
tube, il suffit de résoudre :

Jo B

Le diametre optimal est alors donné par :

D3 =~ (C.8)
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Les valeurs de A et B dépendent de la longueur du tube, de la fréquence acous-
tique et de la nature du fluide. On peut, par exemple, estimer le diametre optimal
d’un tube long de 3m, rempli d’air, en considérant le premier harmonique.

La pulsation acoustique du premier harmonique est donné par :

wy = 677& (C.9)

En prenant ¢ ~ 345m/s, a température ambiante, wy ~ 540rad/s.

Avec les valeurs typiques pour l'air, v = 1,5.107°m?/s, y = 1,4 et Pr = 0,7, on
trouve un diametre optimal d’environ 11 cm.

En considérant le deuxieme harmonique, dont la pulsation est donnée par :

wo = 10wi, (C.10)

soit wy ~ 900rad/s, on trouve un diametre optimal d’environ 8,5 cm.

Dans le cas d’un tube long de 1,4 m, le diametre optimal pour le premier harmo-
nique est d’environ 5,8 cm, et de 4,5cm pour le deuxieme harmonique.

Dans le cas d’un tube avec flamme, le taux d’amortissement acoustique se calcule
de la méme facon, mais il faut tenir compte du fait que les fréquences de résonance
dépendent de la position de la flamme ([5, 6, 9]), que les pertes aux parois sont
différentes dans les gaz frais et les gaz briilés, et que le rayonnement se fait dans
les gaz briilés. L’optimisation des diametres des tubes utilisés dans cette étude a été
déterminée a l’'aide d’un calcul effectué sous Matlab. Cette optimisation n’est pas
trés pointue car chaque tube est utilisé sur plusieurs harmoniques successifs.
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Annexe D

Tableaux de résultats

Les mesures de réponse de flammes a la pression acoustique sont présentés ici
sous forme de tableaux.

Les tableaux D.1, D.2 et D.3 regroupent les résultats obtenus pour les flammes
de méthane-air, dans les briileurs de 60 cm, 138 cm et 305 cm de long respectivement.
Les tableaux D.4, D.5 et D.6 regroupent les résultats obtenus pour les lammes
de propane-air, dans les briileurs de 60 cm, 138 cm et 305 cm de long respectivement.

Dans ces tableaux :

f est la fréquence acoustique d’excitation exprimée en Hz,

¢ est la richesse du mélange réactif,

Ur Y&T est la vitesse de flamme, en m/s, d’aprés Yamaoka et Tsuji ([74]),
UL exp. est la vitesse de flamme, en m/s, d’apres nos mesures (cf. chapitre 4),
Ur B&G est la vitesse de flamme, en m/s, d’apres Bosschaart et De Goey ([2]),
wTr Y&T est la fréquence réduite calculée avec Ur, Y&T,

wTy exp. est la fréquence réduite calculée avec Uy, exp.,

wTs B&G est la fréquence réduite calculée avec Uy, B&G,

Po est amplitude de la pression acoustique au niveau de la flamme, en Pa,

I est l'intensité moyenne d’émission de OH* exprimée en V,

0I/I est Pamplitude relative des fluctuations d’intensité d’émission de OH*,
(81/1)/(pa/pc?) est 'amplitude réduite de la réponse de flamme,

Phase/7 est la phase de la réponse de flamme normalisée par 7.
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f (Hz) @ UL Y&T (m/s) | Uy exp. (m/s) | wry Y&T | wrp exp. | pa (Pa) | I (V) | 6I/T | (61/I)/(pa/pc?®) | Phase/n
360 0.635 0.124 0.0971 2.83 4.65 808 0.061 | 0.016 2.88 -0.069
370 0.656 0.141 0.113 2.28 3.52 680 0.11 | 0.013 2.75 -0.084
680 0.644 0.131 0.104 4.82 7.71 616 0.098 | 0.012 2.75 -0.10
680 0.661 0.144 0.117 3.99 6.09 568 0.14 | 0.0100 2.49 -0.077
680 0.683 0.161 0.133 3.21 4.67 540 0.19 | 0.0084 2.21 -0.033
680 0.713 0.183 0.156 2.46 3.41 494 0.29 | 0.0073 2.08 0.036
980 0.639 0.127 0.100 7.36 11.9 173 0.099 | 0.0032 2.62 -0.11
990 0.660 0.143 0.116 5.87 8.97 169 0.15 | 0.0027 2.27 -0.11
990 0.685 0.162 0.134 4.60 6.68 159 0.20 | 0.0037 3.27 -0.033
990 0.715 0.184 0.157 3.55 4.90 251 0.28 | 0.0030 1.68 -0.020

TAB. D.1 — Résultats des mesures de réponse de flammes de méthane-air, dans le briilleur de 60 cm de long et de 4,4 cm de diameétre
interne, a température ambiante, en prenant une diffusivité thermique moyenne dans les gaz frais Dy, = 1,94.107° m? /s, une densité
moyenne des gaz frais p, = 1,158 kg/m? et une vitesse du son dans les gaz frais ¢, = 350 m/s.
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f (Hz) 0] UL Y&T (m/s) | Uy exp. (m/s) | wry Y&T | wry exp. | pa (Pa) | I (V) | §I/T | (61/I)/(pa/pc?®) | Phase/n
213 0.639 0.127 0.100 1.60 2.59 846 0.096 | 0.017 2.89 0.062
213 0.639 0.128 0.100 1.59 2.59 1088 0.090 | 0.023 3.05 0.054
213 0.639 0.128 0.100 1.59 2.57 1218 0.097 | 0.025 2.92 0.080
213 0.640 0.128 0.101 1.58 2.55 1710 0.088 | 0.037 3.10 0.076
213 0.640 0.129 0.101 1.57 2.54 640.5 0.13 0.013 2.83 -0.0052
213 0.646 0.132 0.105 1.48 2.35 1142 0.11 0.022 2.76 0.083
213 0.646 0.132 0.105 1.48 2.35 1142 0.10 0.024 2.93 0.072
213 0.647 0.133 0.106 1.46 2.31 1097 0.11 0.022 2.91 0.060
213 0.647 0.133 0.106 1.46 2.31 1099 0.11 0.022 2.88 0.060
213 0.647 0.134 0.107 1.45 2.29 1143 0.10 0.024 3.00 0.080
311 0.638 0.127 0.0995 2.35 3.83 325 0.25 | 0.0031 1.36 0.22
311 0.642 0.130 0.102 2.25 3.62 301 0.26 | 0.0033 1.54 0.25
311 0.642 0.130 0.103 2.24 3.60 487 0.27 | 0.0051 1.48 0.31
451 0.640 0.129 0.101 3.32 5.36 1405 0.22 0.016 1.60 0.13
452 0.641 0.129 0.102 3.29 5.29 807 0.21 | 0.0099 1.75 0.063
452 0.642 0.130 0.103 3.26 5.23 540 0.22 | 0.0079 2.09 0.063
452 0.643 0.131 0.103 3.23 5.17 742 0.21 | 0.0081 1.55 0.14
076 0.638 0.127 0.0993 4.37 7.12 1480 0.15 0.018 1.69 0.11
689 0.637 0.126 0.0985 5.30 8.65 468 0.092 | 0.0057 1.74 0.048
689 0.637 0.126 0.0988 5.27 8.60 786 0.088 | 0.011 1.91 0.029
820 0.634 0.124 0.0963 6.53 10.8 318 0.092 | 0.0038 1.70 0.063
820 0.634 0.124 0.0968 6.48 10.7 535 0.092 | 0.0058 1.53 0.060
920 0.636 0.125 0.0976 7.17 11.8 302 0.11 | 0.0045 2.14 -0.15

TAB. D.2 — Résultats des mesures de réponse de flammes de méthane-air, dans le briileur de 138 cm de long et de 4,4 cm de diametre
interne, & température ambiante, en prenant une diffusivité thermique moyenne dans les gaz frais Dy, = 1,94.107° m? /s, une densité
moyenne des gaz frais p, = 1,158 kg/m? et une vitesse du son dans les gaz frais ¢, = 350 m/s.
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f (Hz) 0] UL Y&T (m/s) | Uy exp. (m/s) | wry Y&T | wry exp. | pa (Pa) | I (V) | §I/T | (61/I)/(pa/pc?®) | Phase/n
92 0.612 0.107 0.0800 0.972 1.75 1000 0.12 0.023 3.23 0.15
92 0.614 0.109 0.0815 0.946 1.69 1000 0.12 0.022 3.19 0.15
92 0.619 0.113 0.0853 0.884 1.54 1000 0.12 0.022 3.12 0.16
92 0.626 0.118 0.0905 0.807 1.37 995 0.14 0.021 2.93 0.17
92 0.628 0.119 0.0920 0.787 1.32 1000 0.14 0.020 2.84 0.19
92 0.637 0.126 0.0988 0.705 1.15 995 0.17 0.017 2.37 0.28
92 0.640 0.128 0.101 0.680 1.10 995 0.17 0.016 2.26 0.30
92 0.668 0.149 0.122 0.502 0.753 751 0.27 0.016 2.98 0.20
92 0.668 0.149 0.122 0.502 0.753 780 0.26 0.013 2.39 0.26
92 0.670 0.150 0.124 0.498 0.735 793 0.26 0.013 2.26 0.28
92 0.670 0.151 0.124 0.492 0.735 1280 0.26 0.018 2.01 0.45
92 0.673 0.151 0.126 0.492 0.709 775 0.26 0.011 2.01 0.49
92 0.676 0.155 0.128 0.464 0.684 775 0.30 0.014 2.58 0.28
92 0.678 0.157 0.129 0.455 0.669 775 0.29 0.011 2.03 0.36
92 0.688 0.164 0.137 0.415 0.597 775 0.33 | 0.0087 1.60 0.56
155 0.636 0.125 0.0980 1.20 1.97 850 0.13 0.016 2.61 0.28
155 0.670 0.151 0.124 0.829 1.24 1250 0.20 0.019 2.19 0.37
157 0.670 0.151 0.124 0.840 1.25 760 0.20 | 0.0098 1.83 0.48
157 0.676 0.155 0.128 0.792 1.17 644 0.23 | 0.0076 1.67 0.49

TAB. D.3 — Résultats des mesures de réponse de flammes de méthane-air, dans le briileur de 305 cm de long et de 9,5 cm de diametre
interne, & température ambiante, en prenant une diffusivité thermique moyenne dans les gaz frais Dy, = 1,94.107° m? /s, une densité
moyenne des gaz frais p, = 1,158 kg/m? et une vitesse du son dans les gaz frais ¢, = 350 m/s.
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f (Hz) 10 U Y&T (m/s) | Uy B&G (m/s) | wry Y&T | wry B&G | pa (Pa) | I (V) | 6I/T | (61/1)/(pa/pc?) | Phase/n
720 0.597 0.144 0.115 3.99 6.29 624 0.033 | 0.012 2.77 -0.011
720 0.628 0.169 0.137 2.92 4.41 593 0.050 | 0.011 2.50 0.017
720 0.642 0.179 0.148 2.60 3.81 559 0.062 | 0.0098 2.46 0.029
720 0.660 0.193 0.163 2.24 3.14 525 0.072 | 0.0087 2.32 0.071
740 0.661 0.194 0.164 2.28 3.19 515 0.075 | 0.0085 2.30 0.041
740 0.678 0.206 0.178 2.01 2.69 535 0.086 | 0.0084 2.20 0.036
970 0.599 0.146 0.116 5.27 8.31 275 0.037 | 0.0048 2.45 -0.083
970 0.642 0.179 0.148 3.51 5.13 263 0.062 | 0.0043 2.28 -0.072
980 0.664 0.196 0.167 2.94 4.08 244 0.072 | 0.0041 2.33 -0.065

TAB. D.4 — Résultats des mesures de réponse de flammes de propane-air, dans le brilleur de 60 cm de long et de 4,4 cm de diameétre
interne, & température ambiante, en prenant une diffusivité thermique moyenne dans les gaz frais Dy, = 1,84.107° m? /s, une densité
moyenne des gaz frais p, = 1,208kg/m? et une vitesse du son dans les gaz frais ¢, = 340 m/s.
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f (Hz) 1o U Y&T (m/s) | Uy B&G (m/s) | wry Y&T | wry B&G | pa (Pa) | I (V) | 6I/T | (61/1)/(pa/pc?) | Phase/n
176 0.613 0.156 0.126 0.832 1.29 1325 0.069 | 0.019 2.03 0.079
177 0.592 0.140 0.112 1.04 1.64 602 0.046 | 0.014 3.17 -0.019
177 0.616 0.159 0.128 0.812 1.25 947 0.064 | 0.019 2.78 0.042
177 0.626 0.166 0.135 0.738 1.12 517 0.10 0.012 3.12 0.091
177 0.652 0.187 0.157 0.585 0.834 1418 0.092 | 0.021 2.09 0.22
177 0.653 0.187 0.157 0.583 0.830 697 0.092 | 0.014 2.75 0.074
177 0.653 0.188 0.157 0.582 0.828 707 0.086 | 0.010 1.98 -0.042
284 0.607 0.152 0.122 1.41 2.21 548 0.053 | 0.013 3.27 0.00027
284 0.609 0.154 0.123 1.38 2.16 535 0.053 | 0.0096 2.49 0.014
284 0.610 0.155 0.124 1.37 2.14 332.5 0.054 | 0.0077 3.22 0.016
284 0.613 0.156 0.126 1.34 2.08 328 0.054 | 0.0080 3.39 0.019
284 0.630 0.170 0.138 1.14 1.72 545 0.068 | 0.010 2.65 0.034
284 0.630 0.170 0.139 1.14 1.71 343 0.068 | 0.0082 3.36 0.042
284 0.656 0.189 0.159 0.915 1.29 395 0.092 | 0.0061 2.15 0.070
295 0.592 0.141 0.112 1.72 2.72 400 0.038 | 0.0095 3.32 0.0096
295 0.594 0.142 0.113 1.70 2.69 650 0.040 | 0.014 3.08 0.0036
295 0.595 0.143 0.114 1.67 2.64 565 0.040 | 0.0089 2.20 -0.0087
295 0.626 0.166 0.135 1.23 1.87 501 0.084 | 0.0074 2.06 0.017
295 0.667 0.198 0.169 0.867 1.19 425 0.079 | 0.0065 2.12 0.071
413 0.591 0.140 0.111 2.44 3.86 566 0.037 | 0.013 3.27 -0.016
413 0.597 0.144 0.115 2.29 3.61 496 0.035 | 0.0076 2.15 -0.063
413 0.627 0.167 0.136 1.71 2.58 468 0.097 | 0.0070 2.07 0.0050
413 0.671 0.201 0.172 1.18 1.61 198 0.078 | 0.0039 2.77 0.084
531 0.601 0.147 0.117 2.84 4.46 362 0.040 | 0.0057 2.21 -0.022
531 0.601 0.148 0.118 2.81 4.43 171 0.037 | 0.0027 2.17 -0.0059
531 0.672 0.202 0.173 1.50 2.04 279 0.078 | 0.0048 2.39 0.040
531 0.673 0.203 0.174 1.49 2.03 106 0.076 | 0.0019 2.46 0.046
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TAB. D.5 — Résultats des mesures de réponse de flammes de propane-air, dans le briileur de 138 cm de long et de 4,4 cm de diameétre
interne, & température ambiante, en prenant une diffusivité thermique moyenne dans les gaz frais Dy, = 1,84.107° m? /s, une densité
moyenne des gaz frais p, = 1,208 kg/m? et une vitesse du son dans les gaz frais ¢, = 340m/s.



f (Hz) 10 U Y&T (m/s) | Uy B&G (m/s) | wry Y&T | wry B&G | pa (Pa) | I (V) | 6I/T | (61/1)/(pa/pc?) | Phase/n
90 0.604 0.150 0.120 0.461 0.724 439 0.50 | 0.0076 2.42 0.14
90 0.610 0.154 0.124 0.436 0.679 437.5 0.51 | 0.0094 3.00 0.16
96 0.619 0.161 0.130 0.426 0.654 542 0.51 0.013 3.47 0.17
96 0.621 0.163 0.132 0.418 0.639 555 0.54 0.014 3.46 0.19
96 0.636 0.174 0.143 0.366 0.543 548 0.66 0.013 3.21 0.21
96 0.649 0.184 0.153 0.328 0.472 556 0.78 0.011 2.81 0.23
96 0.667 0.198 0.169 0.283 0.390 557 0.96 0.010 2.51 0.26
151 0.602 0.149 0.118 0.791 1.24 775 0.53 0.020 3.61 0.15
155 0.607 0.152 0.122 0.774 1.21 308 0.51 | 0.0065 2.96 0.15

TAB. D.6 — Résultats des mesures de réponse de flammes de propane-air, dans le briileur de 305 cm de long et de 9,5 cm de diameétre
interne, & température ambiante, en prenant une diffusivité thermique moyenne dans les gaz frais Dy, = 1,84.107° m? /s, une densité
moyenne des gaz frais p, = 1,208kg/m? et une vitesse du son dans les gaz frais ¢, = 340 m/s.

L21
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Annexe E

Utilisation de Premix

E.1 Fichiers d’entrées

E.1.1 Données thermodynamiques et propriétés de transport

CHEMKIN II contient ses propres bases de données thermodynamiques et de trans-
port. Ceci dit, nous avons utilisé les bases de données fournies avec GRIMech3.0
([25]) et avec le mécanisme de Konnov ([42]), optimisées pour ces schémas ciné-
tiques.

Par la suite, nous avons retenu le mécanisme de Konnov pour effectuer les calculs
de chimiluminescence en y ajoutant les réactions de production et de désexcitation
de OH* (cf. chapitre 4). Il a donc fallu ajouter les propriétés de ce radical excité,
noté OHE, dans les bases de données.

E.1.1.1 Données de transport

Dans la base de données de transport, sachant que les propriétés de transport de
OH* sont supposées identiques a celles du radical OH non-excité, nous avons ajouté
la ligne :

OHE 1 80.000 2.750 0.000 0.000 0.000

ol OHE représente OH*.

Cette base de données est interprétée par le programme tranfit qui la trans-
forme en un fichier binaire nécessaire a Premix.

E.1.1.2 Données thermodynamiques

Les propriétés thermodynamiques de OH* sont également supposées étre iden-
tiques a celles de OH, excepté I'enthalpie de formation qu’il faut augmenter de
I’énergie d’un photon, hvpg. = 93,5kcal/mol, ce qui conduit a 'ajout suivant dans
la base de données thermodynamiques :
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OHE C OH 10 1 G 0300.00 5000.00 1000.00
3.04144E+00 6.51385E-04 -1.91218E-08 -1.04196E-13 4.00330E-17

5.17400E+04

4.81762E+00
1.71404E-10 -1.84629E-14

3.67780E+00

5.17400E+04

-2.14153E-04 ©5.70231E-08
1.19670E+00

Cette base de données est interprétée par le programme ckinterp qui la trans-
forme également en un fichier binaire nécessaire a Premix.

E.1.2 Schémas de cinétiques chimiques

Les réactions de production et de désexcitation de OH* proposées par Haber
([28]) ont été rajoutées au mécanisme de Konnov sous la forme suivante :

HCO+0=>0HE+CO
OHE=>0H
OHE+H2=>0H+H2
OHE+N2=>0H+N2
OHE+02=>0H+02
OHE+H20=>0H+H20
OHE+CH4=>0H+CH4
OHE+CO=>0H+CO0
OHE+C02=>0H+C02
OHE+H2=>H+H20
OHE+H02=>02+H20
OHE+H202=>H02+H20
DUPLICATE
OHE+H202=>H02+H20
DUPLICATE
OHE+C=>H+CO0
OHE+CH=>H+HCO
OHE+CH2=>H+CH20
OHE+CH2=>CH+H20
OHE+CH3=>CH2+H20
OHE+CH4=>CH3+H20
OHE+CO=>H+C02
OHE+HCO=>H20+CO0
OHE+CH20=>HCO+H20

OHE+CH20H=>H20+CH20

OHE+CH30=>H20+CH20

OHE+CH30H=>CH20H+H20
OHE+CH30H=>CH30+H20

OHE+C2H=>H+HCCO
OHE+C2H2=>H+CH2CO
OHE+C2H2=>C2H+H20

NN OTN SN OTOO =N

(e)]

ANNOOF- OO WO =, 01N WO

.900E+13
. 7TO0E+06
.500E+18
.600E+18
.600E+18
.7T00E+19
.900E+18
.400E+19
.100E+19
.160E+08
.900E+13
.7T50E+12

.800E+14

.000E+13
.000E+13
.000E+13
.130E+07
.600E+Q7
.000E+08
.T60E+Q7
.000E+13
.430E+09
.000E+12
.000E+12
.440E+06
.300E+06
.000E+13
.180E-04
.000E+12

= o= =N

.000
.000
.400
.550
.350
.350
.200
.470
.560
.510
.000
.000

.000

.000
.000
.000
.000
.600
.600
.228
.000
.180
.000
.000
.000
.000
.000
.500
.000

456.
.00
.00
.00
.00
.00
.00
.00
.00
3430.
-500.

320.

O O O O O O o o

9560.

73

00
00
00

00

.00
.00
.00
3000.
5420.
3120.
70.
.00
-447.
.00

.00
-840.
1500.
.00
1000.
7000.

00
00
00
00

00

00

00

00
00
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OHE+C2H2=>CH3+C0 4.830E-04 4.000 -2000.00
OHE+C2H3=>H20+C2H2 5.000E+12 .000 .00
OHE+C2H4=>C2H3+H20 3.600E+06 2.000 2500.00
OHE+C2H6=>C2H5+H20 3.540E+06 2.120 870.00
OHE+CH2C0=>HCCO+H20 7.500E+12 .000 2000.00

Les réactions de production et de désexcitation de OH* proposées par Hall et
Petersen ([30]) ont été rajoutées au mécanisme de Konnov sous la forme suivante :

H+0+M=0HE+M 3.10E14 0.0 10000.0
CH+02=C0+0HE 3.24E14 -0.4 4150.0
OHE+H20=0H+H20 5.92E12 0.5 -861.0
OHE+H2=0H+H2 2.95E12 0.5 -444.0
OHE+H=0H+H 1.50E12 0.5 0.0
OHE+02=0H+02 2.10E12 0.5 -482.0
OHE+0=0H+0 1.50E12 0.5 0.0
OHE+QOH=0H+0H 1.50E12 0.5 0.0
OHE=>0H 1.40E6 0.0 0.0
OHE+C02=0H+C02 2.75E12 0.5 -968.0
OHE+C0=0H+CO 3.23E12 0.5 -787.0
OHE+CH4=0H+CH4 3.36E12 0.5 -635.0
OHE+N2=0H+N2 1.08E11 0.5 -1238.0

Il faut de plus déclarer OH*, représenté par OHE, dans la liste des espéces consi-
dérées, au début du fichier définissant le schéma de cinétique chimique.

Le mécanisme complet est interprété, en méme temps que la base de données
thermodynamiques par le programme ckinterp.

Dans l'ordre d’exécution, les données thermodynamiques et le mécanisme de
cinétique chimique sont interprétés par ckinterp. Puis, les propriétés de transport
sont interprétées par tranfit. Le programme premix requiert alors un fichier de
démarrage décrivant la configuration de la flamme.

E.1.3 Fichier de démarrage (descriptif de la flamme)

Tous les calculs ont été effectués pour une méme configuration de lamme unidi-
mensionnelle se propageant librement.

Un exemple de fichier de démarrage est présenté ci-apres. Les lignes débutant par
« / » correspondent & des commentaires explicitant les mots-clés des lignes suivantes.
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/ Flamme se propageant librement
FREE

/ Résoudre 1’équation de conservation d’énergie
/ Nécessaire pour calculer le profil de température
ENRG

/ Pression statique
PRES 1.0 (atmospheres)

/ Estimation du flux de masse surfacique
FLRT 0.013 (g/cm**2-sec)

/ Maillage initial uniforme de 10 points (9 intervalles)
NPTS 9

/ Définition du domaine
/ Point de départ (en cm)

XSTR 0.0

/ Fin du domaine (en cm)

XEND 0.5

/ Position estimée du centre de la flamme (en cm)
XCEN 0.3

/ Epaisseur de flamme estimée (en cm)

WMIX 0.5

/ Température fixée en un point (en K)
/ Nécessaire pour calculer la vitesse de flamme
TFIX 400

/ Critéres de maillage : maillage trés grossier
GRAD 0.9
CURV 0.9

/Données et résultats en fractions molaires
MOLE

/ Fractions molaires des gaz frais

/ Richesse = 0.65

REAC CH4 0.06375
REAC 02 0.19614
REAC N2 0.74011

/ Fractions molaires estimées des produits
/ (selon GASEQ)
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PROD N2 0.739

PROD H20 0.12725
PROD 02 0.06754
PROD Cc02 0.06371
PROD NO 0.00202

/ Fractions molaires maximales estimées des radicaux intermédiaires
/ (selon le manuel de Premix)

INTM CO 0.08
INTM HCO 0.00001
INTM HO2 0.0001
INTM O 0.001
INTM H202 0.0001
INTM H 0.02
INTM H2 0.01
INTM OH 0.001
INTM CH2 0.0001
INTM CH 0.00001
INTM CH20 0.001
INTM CH3 0.0005

/ Tolérances pour la convergence
ATOL 1.E-9
RTOL 1.E-4
ATIM 1.E-7
RTIM 1.E-5

/ Ecriture des résultats sans la totalité des solutions intermédiaires
PRNT 1

/ Contrdle du pas de temps en cas d’échec (non convergence)
/ de la méthode de Newton

TIME 150 0.5E-7 (sec)

TIM2 200 1.0E-6 (sec)

/ Profil de température estimé pour initialiser le calcul
TEMP 0.00000 293.00

TEMP 0.06250 327.90
TEMP 0.10360 400.00
TEMP 0.11430 436.00
TEMP 0.12500 483.60
TEMP 0.14060 575.60
TEMP 0.14840 633.20
TEMP 0.15620 699.00
TEMP 0.16410 773.10
0

TEMP 0.17190 855.40
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TEMP 0.17970 945.60
TEMP 0.18750 1043.0
TEMP 0.19530 1147.0
TEMP 0.20310 1254.0
TEMP 0.21090 1358.0
TEMP 0.21880 1450.0
TEMP 0.22660 1518.0
TEMP 0.23440 1559.0
TEMP 0.24220 1584.0
TEMP 0.25000 1612.0
TEMP 0.26560 1618.0
TEMP 0.28120 1657.0
TEMP 0.31250 1683.0
TEMP 0.37500 1719.0
TEMP 0.43750 1745.6
TEMP 0.50000 1745.6

/ Recommencer le calcul & partir de la solution obtenue
/ ce qui permet de raffiner le maillage

CNTN

END

/ Raffinement du maillage : maillage grossier
GRAD 0.5
CURV 0.7
XSTR -1.0
XEND 3.0

CNTN
END

/ Raffinement du maillage : maillage "standard"

GRAD 0.2
CURV 0.5
XSTR -2.0
XEND 10.0
CNTN

END

/ Raffinement du maillage : maillage fin
GRAD 0.1
CURV 0.3

CNTN
END
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/ Raffinement du maillage : maillage trés fin
GRAD 0.05
CURV 0.2

CNTN
END

/ Raffinement du maillage : maillage le plus fin
GRAD 0.02
CURV 0.05

/ Fin du calcul
END

Ce fichier correspond a un calcul pour une flamme de méthane-air, d’une richesse
de 0,65, a la pression atmosphérique, et pour une température des gaz frais de 293 K.

Le méme type de fichier a été utilisé pour tous les calculs. Les modifications
pouvaient concerner la pression, les fractions molaires des réactifs pour changer la
richesse, les fractions molaires estimées des produits, et le profil de température
estimé, notamment pour changer la température des gaz frais.

E.2 Modifications

Les calculs avec le mécanisme tres complet de Konnov, prenant en compte 127 es-
peces et 1098 réactions, ont nécessité des redimensionnements de tableaux, pour aug-
menter ’espace de travail, dans le programme d’interprétation chimique ckinterp,
dans le programme calculant les coefficients de transport tranfit, ainsi que dans le
programme de lancement de Premix (« driver »), noté premixdriv.

Dans ckinterp, trois parametres ont été modifiés de la fagon suivante :
— MDIM = 50 (au lieu de 10),

— KDIM = 500 (au lieu de 100),

— IDIM = 1500 (au lieu de 500).

Dans tranfit, quatre parametres ont été modifiés de la fagon suivante :
— KDIM = 150 (au lieu de 99),

LENICK = 20000 (au lieu de 10000),

LENRCK = 16500 (au lieu de 10000),

— LENCCK = 150 (au lieu de 100).

Dans premixdriv, quatre parametres ont été modifiés de la facon suivante :

— LENLWK = 1500 (au lieu de 700),

— LENIWK = 200000 (au lieu de 40000),

~ LENRWK = 150000000 (au lieu de 15000000),
— NMAX = 1200 (au lieu de 600).
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Annexe F

Profils de température et de
concentrations d’especes

Des profils de concentrations d’espéces et de température, calculés avec Premix
et les schémas de cinétique chimique Konnov-Haber et Konnov-Hall (cf. paragraphe
4.2 du chapitre 4), sont représentés ici dans le cas d’'une flamme de méthane-air, a
la pression atmosphérique, pour une richesse de mélange de 0,65 et une température
des gaz frais de 25°C.

Les deux mécanismes Konnov-Haber et Konnov-Hall difféerent uniquement par
les réactions de production et de désexcitation de OH* considérées. La concentra-
tion calculée en OH*, intégrée sur 1’épaisseur de flamme, est faible dans les deux
cas (~ 3.1072°mol/cm? avec le schéma Konnov-Haber et ~ 3.107'7 mol/cm? avec
le schéma Konnov-Hall). De ce fait, seul le profil de concentration de OH* se dis-
tingue notablement selon le schéma considéré, les profils de concentrations des autres
espéces mises en jeu étant quasiment identiques d’'un schéma a ’autre.

F.1 Selon le schéma Konnov-Haber

Dans le mécanisme proposé par Haber ([28]), OH* est produit par une unique
réaction :

HCO + O & OH* + CO

Les profils de concentrations des especes intervenant dans cette réaction de pro-
duction sont représentés sur la figure F.1, avec le profil de concentration du dioxygene
et le profil de température servant de référence pour la structure de flamme.

Sur cette figure, on peut voir que OH* est bien localisé au niveau de la zone de
réaction.
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Fic. F.1 — Profils de température et de concentrations d’espéces mises en jeu dans
la production de OH*, selon le schéma Konnov-Haber, dans le cas d'une flamme de
méthane-air, a la pression atmosphérique, pour une richesse de mélange de 0,65 et
une température des gaz frais de 25 °C.
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F.2 Selon le schéma Konnov-Hall

Dans le mécanisme proposé par Hall et Petersen ([30]), OH* est produit par deux
réactions :

CH + 02 & OH* + CO
H+O0+M<& OH*+ M

Les profils de concentrations des principales espeéces intervenant dans ces réac-

tions de production, ainsi que le profil de température, sont représentés sur la figure
F.2.
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FiGc. F.2 — Profils de température et de concentrations d’espéces mises en jeu dans
la production de OH*, selon le schéma Konnov-Hall, dans le cas d’une flamme de
méthane-air, a la pression atmosphérique, pour une richesse de mélange de 0,65 et
une température des gaz frais de 25°C.

Sur cette figure, on peut voir que OH* est, cette fois encore, bien localisé au
niveau de la zone de réaction, notamment par rapport a des especes comme CO ou
H dont les profils sont plus étalés.

Pour avoir une vision plus complete de la structure de flamme, nous avons égale-
ment tracé les profils de concentrations du méthane, d’autres espéces intermédiaires
majoritaires et de produits comme 1’eau ou le dioxyde de carbone (cf. figure F.3).

En comparant le profil de concentration de OH* & ceux des autres espéces consi-
dérées ici, on peut de nouveau constater que le radical hydroxyle excité a un profil
tres étroit se situant bien au niveau de la zone de réaction de la flamme, correspon-
dant au lieu de consommation (disparition) du CHy.
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FiG. F.3 — Profils de température et de concentrations d’especes, dont OH*, selon
le schéma Konnov-Hall, dans le cas d’'une flamme de méthane-air, a la pression
atmosphérique, pour une richesse de mélange de 0,65 et une température des gaz
frais de 25°C.

Ce profil de concentration tres étroit de OH* s’explique par le fait que la durée
de vie de ce radical est trés courte (cf. paragraphe 4.2.5 du chapitre 4). La concen-
tration en OH* est maximale au niveau de son lieu de production. Le profil de
concentration du radical hydroxyle non-excité, OH, est beaucoup plus large puisque
sa consommation par réactions chimiques est plus lente.
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RESUME

Parmi les mécanismes susceptibles de contribuer & une instabilité thermoacoustique, 1’effet
direct de la pression acoustique sur la structure interne d’une flamme a été étudié analytiquement,
mais n’a jamais été mesuré. L’objectif de ce travail est de présenter une étude expérimentale
de la réponse de flamme & une sollicitation acoustique. Les analyses théoriques existant dans la
littérature ont été réalisées dans le cadre d’'un modele de flamme simplifié, avec une réaction globale
a une étape. Elles fournissent une évaluation de la réponse de flamme en termes de consommation
massique instationnaire, ainsi qu’en termes de taux de dégagement de chaleur.

Nous avons congu et réalisé un dispositif expérimental unique dans lequel des flammes lami-
naires prémélangées de méthane et de propane sont maintenues parfaitement planes par stabili-
sation paramétrique, et excitées par une oscillation de pression a fréquence variable. La réponse
instationnaire de la flamme est mesurée par la chimiluminescence du radical excité OH*, supposée,
a priori, proportionnelle au taux de réaction. Les mesures confirment 1’existence d’un effet direct
de la pression sur I'intensité instantanée de I’émission OH*, mais ne reproduisent pas les tendances
prévues par ’analyse, en particulier pour les grandes valeurs de la fréquence réduite. Une étude
numérique et expérimentale de la relation entre I'intensité de chimiluminescence de OH* et le taux
de consommation massique d’'une flamme stationnaire a été réalisée, avec I'objectif de corriger nos
mesures. Cependant, le résultat de cette étude ne fait qu’aggraver le désaccord avec les prévisions
analytiques. Ces résultats ont suscité une nouvelle analyse théorique, basée sur des modeles de
flamme plus complexes, qui montre que le modele de cinétique chimique peut fortement influencer
la réponse instationnaire d’une flamme a des oscillations de pression acoustique. Le meilleur accord
avec nos résultats expérimentaux est obtenu pour le taux de dégagement de chaleur instationnaire.

Mots-clés : Flammes de prémélange, Interaction flamme - acoustique, Instabilités de combustion,
Taux de réaction instantané, Chimiluminescence

ABSTRACT

Among the many mechanisms that can contribute to a thermoacoustic instability, the direct
effect of acoustic pressure on the internal structure of a flame front has been investigated analyti-
cally, but has never been studied experimentally. The objective of the present work is to perform
such an experimental study. The existing theoretical analyses were performed in the framework
of a simplified flame model with a single step global reaction. They provide an evaluation of the
amplitude of the frequency dependant flame response in terms of the unsteady mass consumption
rate, and also the unsteady heat release rate.

We have designed a novel apparatus in which laminar premixed flames of methane and pro-
pane are maintained perfectly planar by parametric stabilisation, and subjected to a pure acoustic
pressure oscillation of variable frequency. The unsteady flame response is measured using the che-
miluminescence of the excited OH* radical, supposed, a priori, to be proportional to the reaction
rate. The measurements confirm the existence of a direct effect of pressure oscillations on the
unsteady intensity of chemiluminescence, but do not reproduce the tendencies predicted analyti-
cally, particularly at high values of the reduced frequency. We have performed an experimental
and numerical investigation of the relation between the intensity of OH* emission and the mass
consumption rate of a steady flame, with the objective of obtaining a correction to the experimen-
tal results. However the correction thus obtained increases the disagreement between theory and
experiment. These results have led to a new theoretical analysis, based on more complex flame
models, which shows that the chemical kinetic model can have a strong influence on the unsteady
response of flames to acoustic pressure oscillations. A better agreement is obtained between our
measurements and the analytical prediction for the unsteady heat release rate.

Keywords : Premixed flames, Acoustic - flame interaction, Combustion instabilities, Instanta-
neous reaction rate, Chemiluminescence
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