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à Amélie
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Enfin, j’adresse un énorme merci à Amélie pour son soutient, sa présence au quotidien
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II.4.2 Mise en équation. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 47

II.5 Conclusion sur le contexte de l’étude . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 51

III Description des dispositifs expérimentaux 53

III.1 Dispositif pour la combustion du PMMA. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 54

III.1.1 Description du support et des plaques de PMMA . . . . . . . . . . . . . 54

III.1.2 Allumage et extinction . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 56
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IV.3 Correction des inhomogénéités . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 85

IV.4 Calibration du signal LII . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 90

IV.5 Conclusion sur l’enregistrement et le traitement des signaux LII . . . . . . . 93

V Résultats sur les propriétés optiques des suies 97

V.1 Etude morphologique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 97

V.1.1 Morphologie et tailles des particules de suie. . . . . . . . . . . . . . . . . 98
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C.1.1 Réaction de polymérisation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 187

C.1.2 Produits et quantités utilisées . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 188
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IV.9 Image enregistrée par la caméra pour la source quasi homogène . . . . . . . 85

IV.10 Profils suivant z de l’image de correction faite avec le papier calque lissé . . 87
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V.22 Paramètre de puissance x avec les mesures in-situ pour le PMMA. . . . . . 121

V.23 Coefficient d’extinction spectral ex-situ pour la flamme du brûleur gaz . . . 122

V.24 Coefficient d’extinction spectral ex-situ pour le PMMA à z = 34 cm . . . . 123
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V.32 Décroissance en λ entre ex-situ et in-situ pour le PMMA. . . . . . . . . . . 128

V.33 Concentration massique pour les suies du brûleur gaz. . . . . . . . . . . . . 130
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A.6 Champs 2D du signal LII pour la série 6 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 168
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B.12 Profils pour z = 18 cm (séries 4 et 5) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 181
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V.1 Caractéristiques morphologiques et tailles des suies . . . . . . . . . . . . . . 109

V.2 Comparaison des valeurs de Dp avec la littérature. . . . . . . . . . . . . . . 110

V.3 Comparaison des valeurs de df et kf avec la littérature . . . . . . . . . . . . 111
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Chapitre I

Introduction

De nos jours, l’évolution des technologies et de la société ont modifiées la façon dont se

déclarent les incendies ainsi que leurs impacts. Cela est en grande partie dû à la présence

quotidienne de nouveaux types de matériaux. Par exemple, les matériaux plastiques sont

couramment utilisés dans les transports ou encore dans les habitations. Ces matériaux

peuvent avoir des propriétés physiques et chimiques très diverses. D’autant plus qu’ils

sont souvent mélangés avec d’autres produits comme des particules ou des colorants afin

de modifier leurs propriétés. Avec toutes ces possibilités se pose la question de la sécurité

face à de tels matériaux, et plus précisément en cas d’un incendie. Les diverses propriétés

des matériaux plastiques entrâınent divers types de comportement au feu. La connaissance

de ces comportements est donc nécessaire pour respecter les normes de sécurité incendie

dans les transports ou les habitations. De plus, ces dernières sont de plus en plus strictes.

Malgré l’évolution des normes et le développement de moyens de secours plus per-

formant, les incendies continuent de faire des dégâts matériels ainsi que des victimes

humaines. La majorité de ces victimes est due à la formation de fumée dans des enceintes

fermées. La fumée se caractérise par deux problèmes majeurs qui nuisent à la sécurité :

son opacité et sa composition en particules polluantes (monoxyde de carbone et suies

principalement). Son opacité empêche le bon déroulement de l’évacuation des personnes.

Quant aux particules polluantes, elles s’avèrent mortelles une fois inhalées. Les parti-

cules majoritairement responsables de ces deux problèmes sont les particules de suie. La
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formation de ces particules se produit dans des flammes de richesse élevée et de haute

température, ce qui est le cas pour les flammes d’incendie. Les suies sont des agrégats

de petites tailles (nanométriques) qui, une fois inhalées, pénètrent dans les poumons. La

quantité de suies produite lors d’un incendie va dépendre de la configuration du feu (taille,

puissance, ventilation, ...) mais aussi du type de combustible rencontré. Ces suies vont

également participer à la propagation de l’incendie en raison de leurs rayonnements sous

l’effet de la température de la flamme.

Dans l’optique de pouvoir appréhender le déclenchement, la propagation ainsi que les

conséquences d’un incendie, des études expérimentales et numériques sont donc nécessaires.

Pour améliorer la sécurité, des modèles numériques sont utilisés pour déterminer l’évolution

des incendies. Mais ces derniers font appel à des processus physiques complexes, principa-

lement les différents types de transferts de chaleur. De plus, la modélisation de la formation

des suies, dont le rôle est important comme vu précédemment, pose des problèmes. Des

études expérimentales sont donc indispensables pour améliorer la compréhension de cer-

tains phénomènes. Une des configurations qui est souvent rencontrée lors d’un incendie

est le cas d’un feu de paroi verticale. Cette configuration s’avère critique car elle provoque

une propagation rapide du feu. Cela est dû au fait que la flamme est très proche de la

zone imbrûlée. Dans cette configuration, le rayonnement, et notamment celui des suies,

est le transfert de chaleur majeur qui engendre cette propagation. Une étude de Ren et

al. [1] démontre cela avec la simulation LES d’une flamme de paroi verticale. Les compo-

santes radiative et convective du flux à la paroi obtenues en fonction de la hauteur sont

présentées sur la figure I.1, pour différentes valeurs de la perte de masse (MLR = 12,68,

17,05 et 22,37 g.m−2.s−1). On constate que au delà de 20 cm, le flux radiatif devient net-

tement supérieur au flux convectif. Ces résultats montrent bien qu’il est donc important

d’être capable de quantifier le rayonnement.

Cette étude va donc coupler les différentes problématiques citées précédemment : la

combustion d’un matériau plastique, la production de particules de suie et le feu de pa-

roi verticale. Une étude expérimentale est ainsi menée pour permettre une comparaison

avec des modèles de propagation qui sont utilisés pour l’amélioration de la sécurité. L’ob-
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Figure I.1 – Détermination des composantes radiative et convective par simulation
LES d’un feu de paroi verticale (ligne brisée : MLR = 12,68 g.m−2.s−1, ligne continue :

MLR = 17,05 g.m−2.s−1, ligne brisée-pointillée : MLR = 22,37 g.m−2.s−1) [1]

jectif principal de la thèse est d’étudier, à l’échelle du matériau, la combustion d’une

plaque verticale de matière plastique. Plus particulièrement, une base de données sur la

caractérisation et la quantité de suies produites dans la flamme, en utilisant un diagnostic

optique, est attendue. Ces données permettront une meilleure modélisation du rayonne-

ment des particules de suie et donc de la propagation de la flamme.

Ce manuscrit va s’articuler de la manière suivante :

Le chapitre 2 va détailler les différents points théoriques mis en jeu, c’est-à-dire :

– les phénomènes de propagation de la flamme sur un matériau solide,

– les propriétés et travaux existant sur le combustible solide utilisé, le PMMA,

– la caractérisation des suies et leur rôle dans un incendie,

– la méthode de mesure pour déterminer la fraction volumique de suie dans la flamme,

l’Incandescence Induite par Laser (LII).

Le chapitre 3 va présenter les différents montages expérimentaux mis en place pour

déterminer la fraction volumique de suie produite par le PMMA et un brûleur gaz, ainsi

que les propriétés optiques et morphologiques des suies générées par ces deux flammes.

Le chapitre 4 va spécifier les caractéristiques techniques de la méthode de LII, c’est-

à-dire les conditions d’utilisation du laser et d’enregistrement des signaux, les corrections
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apportées à ces derniers ainsi que leur calibration pour obtenir la fraction volumique de

suies.

Le chapitre 5 va montrer les résultats obtenus sur les caractéristiques morphologiques

et les propriétés optiques des particules de suie, c’est-à-dire leurs tailles et leurs morpholo-

gies fractales pour le premier point et le coefficient d’extinction spectrale in-situ et ex-situ

ainsi que la fonction d’indice pour le second point.

Enfin, le dernier chapitre va présenter les résultats obtenus sur la combustion de la

plaque verticale de PMMA, c’est-à-dire la quantification des suies avec l’obtention de

champs 2D de la fraction volumique en fonction du temps.



Chapitre II

Contexte de l’étude

Cette étude s’est focalisée sur la propagation d’une flamme le long d’un matériau

solide. Une meilleure compréhension des phénomènes mis en jeu est indispensable pour

l’amélioration de la sécurité incendie, que ce soit pour la prévention ou les méthodes

d’extinction . Comme énoncé dans l’introduction, l’objectif principal de cette étude est

d’obtenir des données pour permettre la modélisation du rayonnement produit par les

particules de suie présentes dans la flamme. Pour cela une étude des suies produites par la

combustion d’un matériau solide, ici le polyméthacrylate de méthyle (PMMA de l’anglais

PolyMethyl MethAcrylate), est donc nécessaire. Leur quantification dans la flamme a été

mesurée à l’aide d’un diagnostic optique. Ce chapitre va détailler le contexte de cette

étude ainsi que les connaissances actuelles sur le sujet. Tout d’abord sont présentés les

phénomènes physiques mis en jeu lors de la combustion d’un matériau solide. Ensuite

sera détaillé le cas de la combustion du PMMA avec les propriétés de ce matériau. Puis

sera expliqué lors d’un incendie le rôle, le processus de formation et les caractéristiques

morphologiques des particules de suie. Enfin la méthode d’Incandescence Induite par Laser

(LII) qui permet de mesurer la fraction volumique de suie in-situ dans une flamme sera

expliquée.

29
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II.1 La combustion d’un matériau solide

II.1.1 L’ignition et la pyrolyse

Lors d’un incendie, en se plaçant à l’échelle du matériau, différentes étapes sont mises

en jeu pour permettre l’apparition d’une flamme. Une étape préliminaire est l’ignition.

Elle est généralement décrite comme une succession de trois processus, un préchauffage

du matériau sans réactions jusqu’à ce qu’une température de pyrolyse soit atteinte, le

mélange des vapeurs avec l’oxygène et les réactions de combustion en phase gaz [2]. Ce

processus initial de chauffage est caractérisé par un temps de pyrolyse (tpy). Ce temps

dépend fortement du flux imposé à la surface du matériau. Le phénomène de pyrolyse est

la dégradation du matériau en vapeur de combustible sous l’effet de la chaleur. Des gaz

inflammables commencent donc à apparâıtre à la surface du matériau, jusqu’à ce qu’un

mélange inflammable soit formé. Cette seconde étape dans le processus d’ignition est

caractérisée par un temps de mélange (tM). Si la température du mélange inflammable

est suffisante, une réaction exothermique autonome apparâıt. Cette dernière étape est

caractérisée par un temps d’induction (tI). Le temps total nécessaire pour aboutir à l’ig-

nition peut être simplement exprimé comme l’addition de ces trois temps caractéristiques :

tig = tpy + tM + tI . Le temps tig dépend du flux total imposé au matériau, c’est-à-dire du

flux convectif à la paroi (avant inflammation) et d’un flux radiatif extérieur. Luche et al.

donnent pour le PMMA les valeurs de tig [3]. En général et pour une première approche,

on néglige les temps tM et tI devant tpy. Pour le PMMA, Dakka et al. [4] ont montré

que tM n’était pas forcément négligeable devant tpy. D’autre part Long et al. mettent en

évidence que l’ignition dépend d’une concentration minimum de fuel [5].

Une fois l’ignition atteinte, la combustion est amorcée moyennant une température

suffisante pour permettre l’inflammation du mélange gazeux formé. Cette température

minimum est encore mal connue. En particulier il n’y a pas de convergence sur cette

notion dans le cas de l’extinction. C’est ensuite la pyrolyse qui va entretenir cette com-

bustion en fournissant le combustible nécessaire. Cette pyrolyse est quant à elle générée

par un transfert de chaleur entre la flamme et le matériau. Ces phénomènes d’ignition
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et de pyrolyse ne seront pas étudiés dans cette étude, notamment du fait que, en ce qui

concerne le PMMA, de nombreuses études expérimentales et numériques abordent déjà

ces phénomènes (bibliographie déjà présentée précédemment avec les travaux de Dakka et

al. [4], Luche et al. [3] ou Long et al. [5], ainsi que d’autres présentés par la suite). Mais ces

phénomènes représentent des conditions initiales qui influencent énormément par la suite

la propagation de la flamme sur le matériau [6]. C’est pourquoi des précautions seront

prises par la suite lors de la mise en place du système d’allumage du PMMA.

II.1.2 Propagation de la flamme

Une fois la combustion initiée, la flamme va ensuite pouvoir se propager. La propa-

gation consiste en un déplacement de la partie pyrolysée vers la partie non pyrolysée du

solide. Ce phénomène est caractérisé par la vitesse de propagation de la flamme Vf (m.s−1)

et il est dû à un échange de transferts thermiques entre la flamme et le combustible. Lors

d’un incendie, la rapidité de la propagation s’avère critique quant à l’évolution du feu d’où

la nécessité d’être capable de la prédire. Les mécanismes qui contrôlent cette propagation

font donc l’objet de nombreuses études [7, 8, 9]. Pour décrire ce phénomène de propa-

gation, une équation fondamentale a été définie à partir du principe de conservation de

l’énergie [7]. Cette équation considère l’énergie transférée (flux de chaleur) q̇” (J.m−2.s−1)

en fonction de la masse volumique du matériau ρ (kg.m−3), de son épaisseur δ (m), de

la vitesse de propagation Vf (m.s−1), de la chaleur spécifique Cp (J.kg−1.K−1) et de la

variation de température entre la température d’ignition Tig (K) et la température du

solide Ts (K) d’où :

q̇” = ρV δCp (Tig − Ts) (II.1)

Le terme Cp (Tig − Ts) correspond à l’enthalpie de préchauffage de la zone devant le

front de flamme. Ce flux de chaleur dépend des différents types de transferts thermiques

mis en jeu qui ont chacun une importance plus ou moins grande selon la configuration de
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la propagation.

Deux cas de figure particuliers peuvent se présenter : la propagation à co-courant et à

courant opposé. La figure II.1 propose un schéma synthétique de ces deux configurations.

La vitesse U∞ est équivalente à un entrâınement d’air provoqué par le vent pour les feux

en extérieur ou à une convection naturelle engendrée par la propagation de la flamme.

La zone grise présente sur le combustible solide correspond à la zone ayant déjà subit la

pyrolyse. La propagation à co-courant correspond à une vitesse de cet entrâınement d’air

dans la même direction que la vitesse de propagation de la flamme et à courant opposé

dans le sens inverse. La vitesse de propagation est donc logiquement plus élevée dans le

cas du co-courant. La propagation va également dépendre de l’orientation de la surface

du matériau solide : horizontale ou verticale.

Figure II.1 – Schéma synthétique de la propagation d’une flamme sur une surface
solide horizontale : cas du co-courant (gauche) et du courant opposé (droite)

La configuration choisie dans cette étude concerne le cas d’une propagation à co-

courant pour une plaque de combustible solide en position verticale (Figure II.2). Tout

d’abord, grâce à la pyrolyse, la flamme est alimentée en gaz combustible caractérisé par

un taux de production de combustible ṁ”

F . Dans cette configuration, la propagation de la

flamme est contrôlée par les transferts de chaleur qui ont lieu entre la flamme et le solide

[2, 10, 11]. Des échanges thermiques peuvent aussi avoir lieu entre les fumées et le solide

et participer à la propagation [12] mais cette étude se focalise uniquement sur la flamme.

Ces différents types de transfert de chaleur sont :

– la convection de la flamme vers le solide q̇”cv,

– le rayonnement de la flamme vers le solide q̇”r ,

– le rayonnement du solide vers la flamme q̇”s,r.
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Des pertes de chaleur s’ajoutent à cela telles que :

– la conduction à travers le solide q̇”s,c,

– le rayonnement de la flamme vers l’extérieur q̇”L,r.

Les transferts de chaleur allant de la flamme vers le solide vont permettre de pyrolyser

la zone imbrûlée du solide. Cela va donc entrâıner la propagation de la flamme du bas

vers le haut de la plaque verticale. Pour pouvoir prédire la propagation et sa vitesse, il

faut donc être capable de quantifier les différents échanges de chaleur mis en jeu. Dans

la configuration d’une propagation à courant opposé, c’est la conduction thermique des

gaz chauds de la flamme vers la partie non pyrolysée du solide qui permet en majorité le

phénomène de propagation. Il faut noter que si l’épaisseur du solide n’est pas trop faible,

la conduction à travers le solide q̇”s,c joue aussi un rôle [8]. Dans la configuration d’une

propagation à co-courant, les échanges convectifs viennent s’ajouter mais le rayonnement

a un rôle important [13]. Comme montré dans l’introduction, sur la figure I.1, l’importance

de ce rayonnement a été mise en évidence avec une étude LES sur un feu de paroi verticale

[1]. Une partie de ce rayonnement est générée par les particules de suie présentes dans la

flamme. C’est pourquoi cette étude va se focaliser sur la quantification des suies dans la

flamme.

Deux hauteurs, utilisées pour la sécurité incendie, permettent de caractériser la com-

bustion d’un matériau solide. Tout d’abord, la hauteur de pyrolyse hpy (m) permet de

définir la hauteur de la zone du combustible qui brûle. Ensuite est définie la hauteur de

flamme hf (m) qui peut être déterminée :

– à partir de la hauteur de pyrolyse avec une loi de puissance [8] :

hf ≈ hα
py (II.2)

– à partir du dégagement de chaleur HRR (W, de l’anglais Heat Release Rate) suivant

la relation [14] :
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Figure II.2 – Schéma des mécanismes mis en jeu lors de la propagation d’une flamme
sur une paroi verticale de combustible solide

hf = 4, 2

(

HRR

ρairCpairTair

√
g

)
2

3

(II.3)

avec g la constante gravitationnelle (9,81 m.s−2) et des paramètres de l’air ambiant :

ρair la masse volumique (kg.m−3), Tair la température (K) et Cpair la capacité calorifique

(J.kg−1. K−1). Le dégagement de chaleur est quant à lui obtenu à partir du taux de

combustion R (kg.m−2.s−1) suivant la relation :

HRR = RSχ∆hc (II.4)

avec S la surface du combustible solide (m2), χ un coefficient permettant de rendre

compte d’une combustion incomplète, χ = 1 si l’on considère une combustion complète,

et ∆hc la chaleur de combustion (J.kg−1). Enfin, une dernière caractéristique est la perte

de masse MLR (kg.s−1, de l’anglais Mass Loss Rate) qui est égale à R × S . La perte de

masse et le taux de combustion sont fonction du temps. Tous ces termes permettent de



Chapitre II. Contexte de l’étude 35

caractériser la combustion du matériau solide et sont donc souvent déterminés dans les

études qui analysent la combustion des matériaux solides.

II.2 La combustion du PMMA

II.2.1 Propriétés physiques et processus de dégradation

Le matériau solide utilisé pour cette étude est le PMMA. Ce matériau est un plastique

transparent plus connu sous la marque Plexiglas. Son utilisation s’avère de plus en plus

courante dans les habitations, les transports, la médecine, etc... Il est aussi souvent utilisé

dans la recherche sur la combustion de matériau solide de par ses propriétés. En effet, lors

de sa combustion, il ne coule pas et ne produit que peu de résidus carbonés à sa surface

[4, 15, 16]. Le PMMA est un polymère dont la formule chimique est (C5H8O2)n (figure

II.3). Ces propriétés chimiques et physiques sont bien connues et sont énumérées dans le

tableau II.1.

Figure II.3 – Structure chimique du PMMA

Masse molaire M(g.mol−1) 100,12 [17]
Masse volumique ρPMMA(kg.m

−3) 1150 Donnée fabricant
Température de fusion Tf (K) 403 à 413 Donnée fabricant

Température d’ébullition Te(K) 473 Donnée fabricant
Indice de réfraction n 1,49 Donnée fabricant

Chaleur de combustion ∆hc(J.kg
−1) 25,6.106 [17]

Chaleur spécifique Cp(J.kg
−1.K−1) 2100 [18]

Enthalpie standard de formation ∆Hf (kJ.mol−1) -184,5 [19]
Conductivité thermique λt(W.m−1.K−1) 0,187 Donnée fabricant

Chaleur latente de pyrolyse Lv(MJ.kg−1) 2 Donnée fabricant

Table II.1 – Propriétés chimiques et physiques du PMMA
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L’équation chimique de la combustion complète du MMA (monomère du PMMA) est

la suivante [19] :

C5H8O2 + 6O2 → 5CO2 + 4H2O (II.5)

Mais en réalité la décomposition d’un polymère durant sa combustion se fait en

différentes étapes. Un modèle général proposé par Woolley et al. [20] décrit les modes

de dégradation (figure II.4). Ce modèle peut s’appliquer au PMMA. Cette décomposition

débute par une étape primaire en phase solide/liquide avec une dégradation soit par py-

rolyse soit par oxydation. Les mêmes processus dégradent les produits formés en phase

gazeuse lors d’une étape secondaire. On obtient ainsi différents produits de combustion

qui vont ensuite alimenter la flamme. Ces produits sont principalement (> 90 %) le mo-

nomère méthacrylate de méthyle (MMA) mais aussi le CO2, le CO, le CH3OH, le CH4

et les résidus carbonés [21]. Spécifiquement pour le PMMA, Luche et al. [3] proposent un

schéma de dégradation thermique en quatre étapes à partir d’une étude expérimentale

faite avec un cône calorimètre. Lautenberger et al. [22] ont utilisé quant à eux un modèle

de pyrolyse pour simuler cette dégradation. Enfin, Kashiwagi et al. [23] et Dakka et al.

[4] ont étudié l’influence de la composition gazeuse de l’atmosphère ambiant sur cette

dégradation et sur les produits de combustion formés.

Figure II.4 – Modes de formation des produits de la combustion d’un polymère (● :
phase solide/liquide, ■ : phase gazeuse) [20]
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II.2.2 Les travaux existants

Le PMMA est souvent utilisé dans les expériences impliquant la combustion ou la

pyrolyse d’un matériau solide. Une bibliographie non exhaustive de ces travaux est faite ici.

Tout d’abord, la pyrolyse et l’ignition du PMMA ont été souvent étudiées. Par exemple,

la spectroscopie a été utilisée pour analyser les produits de combustion [21], un cône

calorimètre [24] ou une caméra IR [4] pour mesurer le temps d’ignition ou encore un

cône calorimètre pour calculer la perte de masse MLR et le dégagement de chaleur HRR

[3]. Pour représenter ces phénomènes, des modèles semi-analytiques et empiriques ont été

développés [25, 26, 24]. Des conditions atmosphériques différentes, microgravité [27] ou

atmosphère d’exploration spatiale [28], ont été aussi réalisées.

Pour ce qui concerne la combustion du PMMA, on trouve des configurations plus

spécifiques comme l’étude d’une flamme de diffusion de PMMA à contre-courant avec

l’analyse du rayonnement des gaz [29], l’effet d’un maintien en sandwich du PMMA [30]

ou l’effet de retardant au feu avec l’ajout de particules dans le PMMA [31, 32]. Mais deux

configurations sont prédominantes : une plaque en position horizontale (configuration si-

milaire à un feu de nappe) ou en position verticale (feu sur un mur). Pour la première

configuration, les différentes études concernent principalement la mesure du taux de com-

bustion [33], de l’épaisseur de flamme [34], du ratio molaire CO/CO2 dégagé [35] ou encore

de l’absorption du rayonnement à l’intérieur du solide [36].

La deuxième configuration, c’est-à-dire la plaque de PMMA en position verticale, est la

configuration choisie dans cette étude. Les premières études faites dans cette configuration

ont été menées par Orloff et al. [37, 38]. La plaque de PMMA allumé à sa base a permis

d’obtenir des relations entre la vitesse de propagation de la flamme, le flux de chaleur

à la paroi et le taux de combustion. Par la suite Fernandez-Pello et al. proposent un

bilan des différents mécanismes qui contrôlent la propagation de la flamme pour deux

configurations : co-courant et courant opposé (voir partie sur la propagation de la flamme)

[8]. Le cas du courant opposé sera de nouveau étudié plus tard par Ayani et al. pour

voir l’effet de la largeur de la plaque [39]. Les études suivantes concernent le cas du

co-courant, cas utilisé dans cette étude. Pour les échanges thermiques au niveau de la
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paroi, les transferts conductifs dans le matériau ont été mesurés par Kulkarni et al. [40].

Tu et al. ont montré que la hauteur de flamme est corrélée à la puissance dégagée (par

unité de largeur) avec une loi en puissance 2/3 [41], loi confirmée en suite par Tewarson

et al. [42]. Delichatsios utilise ces résultats expérimentaux pour développer une solution

asymptotique de la vitesse de déplacement de la flamme [43].

Des études avec la simulation 2D des équations de l’écoulement et de la combustion

ont été également entreprises afin d’analyser les variations de la hauteur de pyrolyse hpy,

de la hauteur de flamme hf , du débit de pyrolyse et du flux à la paroi en fonction de la

hauteur sur la plaque. Certaines utilisent une approche RANS pour calculer l’écoulement

turbulent [44, 45, 16]. Dans d’autres travaux, l’approche LES a été utilisée [46, 1].

Pour la présente étude, la configuration étudiée par Pizzo et al. [15, 47] a été reprise,

c’est-à-dire une plaque verticale de PMMA maintenue par un cadre en acier. Pizzo et al.

ont effectué pour cette configuration des mesures de taux de combustion [15] et de hauteur

de pyrolyse [47] pour différentes largeurs de plaque. Comme on va le voir en détail par

la suite, la présence de suies dans la flamme et leur rayonnement doivent être pris en

compte dans les modèles numériques de propagation. Mais dans les études expérimentales

décrites précédemment sur la combustion du PMMA, aucune n’a permis de quantifier les

particules de suie dans la flamme. C’est pourquoi cette étude va se focaliser sur ce sujet.

II.3 Les particules de suie

II.3.1 Formation et morphologie des suies

La formation des particules de suie se produit dans des flammes de richesse élevée et

à haute température, ce qui est le cas pour les flammes d’incendie. Cette formation met

en jeu des phénomènes complexes dont seules les principales étapes vont être présentées

ici brièvement. Ces étapes sont la nucléation, la croissance de surface, la coagulation et

l’agglomération (figure II.5). Pour plus de détails sur ces processus de formation, voir les

travaux de thèse de VanHulle [48] et de Schoemaecker-Moreau [49].

La première étape dans le processus de formation est donc la nucléation. Elle corres-
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Figure II.5 – Processus de formation des particules de suie dans une flamme

pond à la genèse des particules primaires dans la zone réactive de la flamme. Lors de

cette étape, des nucléi sont formés à partir des polyacétylènes, des Hydrocarbures Aroma-

tiques Polycycliques (HAP) et d’autres précurseurs présents dans la flamme [50]. Cette

phase correspond au passage d’un système moléculaire vers un système particulaire. En-

suite différents phénomènes de croissance, compétitifs et/ou consécutifs, vont pouvoir se

produire :

– la croissance de surface : elle est due à une réaction entre les nucléi produits et les

précurseurs. Les nucléi vont ainsi grossir pour former des particules primaires de

forme quasi sphérique,

– la coagulation : elle correspond à la fusion entre des particules pour en donner de

plus grosses,

– l’agglomération : elle correspond à une agrégation des particules sans fusionner ce

qui donne une morphologie complexe de type agrégats (figure II.6).

Enfin un dernier processus va se produire dans les zones peu réactives de la flamme.

Les particules se trouvant dans ces zones peuvent être oxydées car l’oxygène y est de

plus en plus présent. Cette oxydation correspond à une combustion partielle de ces

agrégats. Dans l’optique de pouvoir utiliser la théorie de la RDG-FA pour remonter au

rayonnement des particules de suie dans la flamme (détaillée par la suite), la morpho-

logie des agrégats doit être connue. Différents paramètres permettent de la caractériser.

Tout d’abord, les particules primaires, qui composent une particule de suie, peuvent être

décrites par leur diamètre Dp (celles-ci étant assimilées à des sphères) et leur nombre
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Np. Ces caractéristiques sont facilement accessibles par exemple avec l’analyse de clichés

par microscopie électronique à transmission (MET), voir par exemple la figure II.6. Mais

pour décrire la morphologie complète d’un agrégat, une analyse fractale doit être faite [51].

Pour cela deux paramètres sont utilisés : la dimension fractale df et le préfacteur kf . On

introduit aussi le diamètre de giration Dg (m) qui donne une estimation de la répartition

massique de l’agrégat. Celui-ci correspond à la moyenne des carrés des distances di (m)

entre les particules primaires et le centre de masse d’où :

D2

g =
4

Np

∑

i

d2i (II.6)

Ce diamètre est utile car il intervient dans la détermination des caractéristiques frac-

tales de l’agrégat (équation II.7 ci-dessous) et il est possible de l’obtenir à partir de clichés

MET. Tous ces paramètres sont reliés entre eux grâce à la relation [48] :

Np = kf

(

Dg

Dp

)df

(II.7)

La dimension fractale permet de rendre compte de la compacité de l’agrégat, c’est-à-

dire de l’aspect plus ou moins aéré de celui-ci. Une dimension fractale de 1 correspond

à un agrégat de forme linéaire alors qu’une valeur de 3 correspond à un agrégat très

compact, dont la forme est proche d’une sphère. Pour le préfacteur, il varie beaucoup,

dans la littérature, en fonction des conditions expérimentales (entre 1 et 8 [48]).

La taille d’un agrégat peut être déterminée par le diamètre de giration, introduit

précédemment, mais aussi à l’aide d’autres types de diamètres [17], comme le diamètre

de mobilité Dm (m) par exemple (figure II.7). Ce diamètre est fonction de la mobilité

électrique Zp (m
2.V−1.s−1) et correspond à la vitesse d’équilibre qu’acquiert une particule

de charge Ne (nombre de charge multiplié par la charge élémentaire (1,6.10−19 C)) soumis

à un champ électrique E et aux frottements visqueux, d’où :
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Figure II.6 – Exemple de cliché MET de particules de suie (×140000)

Zp =
vTE

E
= NeB =

NeCc

3πµDm

(II.8)

avec vTE la vitesse terminale électrostatique (m.s−1), µ la viscosité du gaz (kg.m−1.s−1),

B la mobilité dynamique (m.N−1.s−1) et Cc le facteur de correction de Cunningham.

Les particules de suie n’étant pas sphériques, la mesure du diamètre de mobilité donne

un diamètre équivalent, c’est-à-dire le diamètre d’une sphère qui aurait une déviation

identique si elle est soumise au même champ électrique. Le diamètre de giration et le

diamètre de mobilité ne sont pas égaux, on définit ainsi le rapport de ces deux diamètres

par une fonction β suivant la relation :

β =
Dg

Dm

(II.9)

Cette fonction s’avère très utile, si il est connu, pour obtenir le diamètre de giration

directement à partir du diamètre de mobilité. En effet, le diamètre de mobilité se détermine

facilement à partir d’un appareil de mesure de mobilité électrique alors que le diamètre

de giration nécessite l’analyse de centaines de clichés MET. Les méthodes expérimentales

pour déterminer les différentes caractéristiques morphologiques énoncées ci-dessus seront

détaillées dans le chapitre suivant.
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Figure II.7 – Représentation des diamètres caractéristiques d’un agrégat utilisés dans
cette étude [48]

II.3.2 Les suies et les incendies

Les particules de suie jouent un rôle important lors d’un incendie. Deux types d’effets

sont prépondérants : dans les fumées et dans la flamme. L’impact des suies dans les

fumées est multiple : sur la visibilité, la détection du feu et l’intoxication des victimes par

inhalation [52]. Mais ces points ne seront pas détaillés dans cette étude.

Comme vu dans la partie précédente sur la propagation d’une flamme, les suies

présentes dans la flamme participent aussi au développement du feu [53]. Le rayonne-

ment des particules de suie est important, et il peut représenter, pour les foyers de grandes

tailles, la part majoritaire comparée au rayonnement des autres produits de la combustion.

Dans les études LES de Wang et al. et de Ren et al. [46, 1], ce rayonnement est calculé à

partir du coefficient d’absorption Kabs , qui se définie par l’absorption de la lumière après

avoir traversé le milieu. Ce coefficient dépend de la longueur d’onde, de la température

et il est proportionnel à la fraction volumique fvsuie des suies dans l’écoulement. Pour

déterminer cette dernière, Consalvi et al. [45, 16] utilisent un modèle de formation des

suies qui se base sur les équations de conservation de la fraction massique et du nombre par

unité de volume [54]. Ce modèle tient compte des processus de nucléation, de croissance

de surface et de coagulation. Mais la formation des suies est un phénomène complexe qui

est difficile à modéliser correctement. Il faut ajouter à cela que, comme vu précédemment,

cette fraction volumique n’a jamais été mesurée pour la combustion d’une plaque verti-

cale de PMMA. Aucune validation du modèle de formation n’a donc été faite pour cette

configuration d’où l’intérêt de la quantification de la concentration des suies faite dans
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cette étude.

En réalité, les particules de suies peuvent aussi diffuser la lumière. On définit alors le

coefficient de diffusionKdif . L’atténuation d’un faisceau lumineux le long du trajet optique

est donc la résultante de l’absorption et de la diffusion et cette extinction est caractérisée

par le coefficient Kext = Kabs+Kdif . Les coefficients Kabs , Kdif et Kext se déterminent en

utilisant des théories qui peuvent tenir compte de la morphologie complexe des agrégats

[55, 56]. Il existe une approche simplifiée, la théorie de la RDG-FA (Rayleigh-Debye-

Gans for Fractal Agregates) qui, sous certaines conditions donne d’excellents résultats

comparés aux théories plus complètes [55, 56]. L’utilisation de cette théorie permet dans

une première approche d’avoir une estimation rapide et analytique de l’influence de la

morphologie des agrégats sur leurs propriétés optiques d’absorption et d’extinction [57].

Le coefficient spectral d’extinction Kext, en utilisant la théorie de la RDG-FA, est

donné par [17, 58] :

Kext (λ) = Kabs (λ) +Kdif (λ) = CaMabsE (m) + CbMdifF (m) (II.10)

Les deux coefficients Ca et Cb sont obtenus à partir du diamètre des sphérules primaires

Dp :

Ca =
π2D3

p

λ
(II.11)

Cb =
2π5D6

p

3λ4
(II.12)

Les moments d’absorption Mabs et de diffusion Mdif sont déterminés à partir de l’ana-

lyse morphologique des suies :
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Mabs =

∫

Dg

Np (Dg) dN
ag (Dg) (II.13)

Mdif =

∫

Dg

N2

p (Dg) g (Rg, λ, df ) dN
ag (Dg) (II.14)

avec dNag (Dg) le nombre de particules par unité de volume entre Dg et Dg + dDg et

g (Rg, λ, df ) donné par la relation :

g (Rg, λ, df ) =

(

1 +
4

3df

(

2πRg

λ

)2
)

−

df

2

(II.15)

Enfin les fonctions d’indice d’absorption E (m) et d’indice de diffusion F (m), où m

est l’indice complexe de réfraction des suies, sont définies par :

E (m) = −Im

(

m2 − 1

m2 + 2

)

(II.16)

F (m) =

∣

∣

∣

∣

m2 − 1

m2 + 2

∣

∣

∣

∣

2

(II.17)

En conclusion : la connaissance de l’indice optique et de la morphologie des suies

permet donc de calculer les coefficients d’absorption et d’extinction, ceux-ci servant à

calculer le rayonnement des particules de suie dans les modèles numériques.

Il existe une approximation permettant de déterminer le coefficient d’extinction. Elle

est plus ou moins justifiée par la théorie de la RDG-FA [59] et est donnée par la relation

suivante :
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Kext (λ) = Ke (λ)
fvsuie
λ

(II.18)

avec Ke le coefficient d’extinction adimensionné. Ce coefficient dépend de la longueur

d’onde mais aussi des propriétés optiques des suies. Si on suppose que la diffusion est

négligeable alors on a :

Ke (λ) = 6πE (m,λ) (II.19)

Le coefficient d’extinction adimensionné dépend du combustible utilisé et de la configu-

ration de la combustion [60]. Les valeurs de ce coefficient que l’on trouve dans la littérature

sont très dispersées, elles vont de 2 jusqu’à plus de 10 [58]. Il s’avère donc nécessaire d’effec-

tuer une mesure pour déterminer ce coefficient d’extinction adimensionné. Pour cela il est

nécessaire de mesurer les propriétés optiques des suies. De plus, ces propriétés dépendent

de la longueur d’onde. Une analyse spectrale est donc à faire.

On introduit aussi l’extinction spécifique σs (m
2.kg−1) qui permet de relier l’extinction

à la concentration massique des particules :

Kext (λ) = σs (λ)Cs =
Ke (λ)

λ

Cs

ρs
(II.20)

avec Cs la concentration massique de suies (kg.m−3) et ρs la masse volumique des suies

(kg.m−3). Dans le cas où la diffusion par les agrégats est négligeable, on a alors :

Kext (λ) = σs (λ)Cs =
6πE (m,λ)

λ

Cs

ρs
(II.21)
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II.4 L’Incandescence Induite par Laser (LII)

II.4.1 Absorption de l’énergie laser

Le phénomène d’Incandescence Induite par Laser a été observé pour la première fois

par Weeks et Duley en 1974 grâce à une excitation laser sur un aérosol de noir de carbone

et d’alumine [61]. Mais le potentiel de cette technique pour mesurer la fraction volumique

et la taille des particules de suie a été mis en évidence avec les travaux d’Eckbreth [62],

de Melton [63] et de Dasch [64]. Par la suite cette technique a été utilisée dans différents

types d’expérience de combustion comme par exemple : pour des flammes laminaires

[65, 66, 67], turbulentes [68, 69, 70] ou encore à haute pression [71]. Mais typiquement le

domaine d’application de cette méthode concerne des flammes de combustible gazeux et

non solide.

Le principe de la méthode consiste à envoyer un pulse laser intense afin de chauffer

les particules de suie jusqu’à leur température d’incandescence (figure II.8). Ces parti-

cules vont absorber l’énergie du pulse et subir une accumulation de chaleur, donc une

forte montée en température. Afin de revenir à la température de la flamme (nettement

inférieure à la température atteinte par les suies sous l’effet du pulse laser), les particules

vont se refroidir à l’aide de trois modes de transferts thermiques : conduction, sublimation

et rayonnement thermique. Ce dernier mode de transfert, le rayonnement thermique, est

appelé signal d’Incandescence Induite par Laser (SLII). Si les particules de suie se com-

portent comme un corps noir, le rayonnement émis n’est fonction que de la taille et de la

température de la particule, ce qui permet de remonter à la fraction volumique.

Figure II.8 – Effets de l’envoi d’un pulse laser sur une particule de suie

Les particules de suie soumises au pulse laser subissent donc une compétition entre
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les trois modes de transfert thermique. Cela entrâıne une évolution de la température

de la particule au cours du temps qui passe tout d’abord par un maximum avant de

décrôıtre exponentiellement. Compte tenu du fait que l’intensité de la radiation dépend

de la température (loi de Planck), l’évolution temporelle du signal LII a une allure similaire

avec l’évolution de la température (figure II.9). Concernant cette évolution du signal LII,

la décroissance qui suit le maximum est dépendante de la taille des particules [49]. Cela

s’explique par le fait qu’une particule plus grosse mettra plus de temps pour se refroidir.

Le signal LII peut donc être plus ou moins long dans le temps en fonction de la taille

des particules rencontrées (d’une à plusieurs centaines de nanosecondes). Mais ce temps

s’avère long en comparaison avec les temps de décroissance d’autres signaux tel que la

diffusion des suies ou des gaz (de l’ordre de 50 ns) ou encore la fluorescence (durée proche

de celle du pulse laser) des HAP ou du C2 par exemple. Cela est donc un avantage qui

permet la mise en place de techniques d’élimination des signaux autres que le signal LII

qui sont également générés lors de l’envoi d’un pulse laser sur une particule de suie.

Figure II.9 – Allure générale caractéristique de la décroissance temporelle du signal LII

II.4.2 Mise en équation

La mise en équation du phénomène d’incandescence a été détaillée dans la thèse de

Schoemaecker-Moreau [49]. Ici, seuls les points principaux vont être énumérés. Cette mise

en équation se base sur un bilan énergétique de la particule de suie. L’accumulation de

chaleur interne de cette particule, HAC (W), est liée à quatre types d’échange d’énergie

(figure II.8) :

– l’absorption du flux laser HA (W)
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– le rayonnement thermique HR (W)

– la sublimation HS (W)

– la conduction avec le milieu extérieur HC (W)

En supposant la conservation de l’énergie au sein de la particule au cours du temps,

on a :

HAC = HA +HR +HS +HC (II.22)

En utilisant les lois de la thermodynamique, l’accumulation de chaleur de la particule

dépend de sa capacité calorifique Cpp (J.K−1.kg−1) suivant la relation :

HAC = mCpp
dTp

dt
(II.23)

avec m la masse (kg) et Tp la température des particules (K). Pour l’absorption du

flux laser, celle-ci dépend de l’énergie laser apportée q (W.m−2) mais aussi de l’efficacité

d’absorption de la particule Qabs (capacité à absorber l’énergie des photons incidents avec

Qabs = Kabs/πr
2Np [72]) d’où :

HA = Qabsπr
2q (II.24)

avec r le rayon (m) des particules de suie (rayon de l’agrégat assimilé à une sphère).

Le rayonnement thermique est exprimé avec la loi de Stefan-Boltzmann qui correspond à

la loi de Planck intégrée sur toutes les longueurs d’onde pour un corps gris d’où :

HR = σǫ
(

T 4 − T 4

p

)

4πr2 (II.25)
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avec σ la constante de Stéfan-Boltzmann (5,67.108 W.m−2.K−4), ǫ l’émissivité et T

la température du milieu (K). L’émissivité est égale ici à l’absorption suivant la loi de

Kirchoff, les particules étant dans le régime de Rayleigh. En utilisant de nouveau les lois

de la thermodynamique, la sublimation s’exprime suivant la relation :

HS =
∆sH

Ms

dm

dt
(II.26)

avec ∆sH la chaleur latente (J.mol−1) et Ms la masse molaire du carbone solide

(kg.mol−1). Enfin pour la conduction, celle-ci découle de la théorie cinétique des gaz

d’où :

HC = 4πr2∆TKT (II.27)

avec KT le coefficient de transfert de chaleur.

L’équation de conservation de l’énergie (équation II.22) permet ensuite d’aboutir à un

système de deux équations différentielles qui est résolue pour obtenir la température de la

particule et son rayon au cours du temps. Ces deux variables étant liées, le signal LII est

considéré comme proportionnel au rayon initial au cube mais pas directement au rayon

au cours du temps. Ce rayon initial au cube permet finalement de remonter à la fraction

volumique car on a :

fvsuie ∝ Npr
3 (II.28)

Le calcul de l’intensité du signal LII se fait ensuite en utilisant la loi de Planck et la

loi de Kirchoff. Cela permet d’aboutir au final à une relation simplifiée en fonction de la

fraction volumique fvsuie :
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SLII =

∫ λ2

λ1

C (E (m) , λ)

[

exp

(

hc

λkTp

)]

−1

fvsuiedλ (II.29)

avec λ1 et λ2 les bornes de la gamme spectrale de détection, C (E (m) , λ) une constante

qui dépend de la longueur d’onde λ et de la fonction d’indice E (m), c la célérité de

la lumière (3.108 m.s−1), h la constante de Planck (6,63.10−34 J.s) et k la constante

de Boltzmann (1,38.10−23 J.K−1). En considérant que la fonction d’indice E (m) et la

température des particules Tp sont constantes, l’équation II.29 se simplifie par :

SLII = Cétalfvsuie (II.30)

La détermination du coefficient d’étalonnage Cétal permettra donc de connâıtre direc-

tement la fraction volumique à partir des signaux LII. Pour cela, une mesure d’extinction

est faite. Cette mesure consiste à effectuer le ratio entre l’intensité de référence I0 d’un

faisceau laser et l’intensité transmise I après passage dans la flamme de largeur L. Ce ra-

tio permet ainsi de remonter à la fraction volumique des suies rencontrées par le faisceau.

Pour cela, la loi de Beer-Lambert est utilisée [71] d’où :

I

I0
= exp (−KextL) = exp

(

−Ke

fvsuie
λ

L

)

(II.31)

Ainsi la comparaison entre le signal LII et la fraction volumique obtenus à l’endroit

où est effectuée la mesure d’extinction permet d’obtenir le coefficient d’étalonnage. Ce

coefficient est ensuite utilisé pour calibrer l’ensemble du signal LII enregistré sur la zone

d’étude.

Dans la détermination du coefficient d’étalonnage, le coefficient d’extinction adimen-

sionné Ke est de nouveau utilisé (équation II.31). Comme vu précédemment, ce coefficient

dépend des propriétés optiques des suies et notamment de la fonction d’indice E (m). On
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a vu que les valeurs de ce coefficient dans la littérature étaient très dispersées, elles vont

de 2 jusqu’à plus de 10 [58]. Ce coefficient a donc un impact important sur Cétal et donc

sur fvsuie. Il est donc capital de le déterminer expérimentalement. Il sera dans cette étude

déterminé à partir de l’étude des propriétés optiques des suies faite par la suite.

II.5 Conclusion sur le contexte de l’étude

Cette étude se place donc dans le cas de la combustion d’un matériau solide sous

forme d’une plaque verticale (cas d’un feu sur un mur). La propagation de la flamme

jouant un rôle critique lors d’un incendie, il est donc nécessaire de comprendre tous les

phénomènes mis en jeu. Un de ces phénomènes qui est encore mal connu est le rayonne-

ment des particules de suie présentes dans la flamme. Ce dernier est souvent modélisé en

utilisant des approximations. Le matériau choisi pour cette étude est le PMMA compte

tenu de ses propriétés et de sa fréquente utilisation. Les particules de suies produites

par la combustion de ce matériau vont être décrites dans cette étude grâce à différentes

caractéristiques : le diamètre et le nombre des sphérules, les diamètres de mobilité et de

giration, la dimension fractale, ainsi que les propriétés optiques spectrales. Ces termes

vont permettre d’avoir les données nécessaires, hormis la fraction volumique, pour mieux

quantifier le rayonnement des particules de suie dans les modèles. La fraction volumique

de suies sera déterminée à l’aide de la LII. Les propriétés optiques obtenues (notamment le

coefficient d’extinction adimensionné) serviront à calibrer cette méthode de mesure. Ainsi

la caractérisation complète des suies (morphologie, propriétés optiques et concentration)

produites par la combustion du PMMA sera effectuée. Le chapitre suivant va donc décrire

les moyens expérimentaux mis en oeuvre pour déterminer ces différents termes.





Chapitre III

Description des dispositifs

expérimentaux et méthodes de

mesure

Le chapitre précédent a montré qu’il était nécessaire, pour mieux comprendre la pro-

pagation d’une flamme sur un matériau solide en position verticale, d’être capable de

quantifier le rayonnement émis par les particules de suie. Pour cela, une étude complète

sur la morphologie des suies et leurs quantifications est une étape indispensable. Les

différents dispositifs expérimentaux ainsi que les méthodes de mesure utilisées pour per-

mettre cela vont donc être décrits dans ce chapitre. Dans un premier temps est présenté le

dispositif conçu pour la combustion des plaques de PMMA. Ensuite sera décrit le brûleur

gaz mis en place pour avoir une flamme stationnaire plus facilement utilisable que celle

du PMMA. Enfin les diagnostics optiques et les systèmes de prélèvement des suies ainsi

que les mesures associées seront détaillés.

53
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III.1 Dispositif pour la combustion du PMMA

III.1.1 Description du support et des plaques de PMMA

La configuration d’étude choisie est un feu de paroi verticale (chapitre 2.1). Le matériau

solide en combustion sera donc sous forme d’une plaque disposée verticalement. Le mon-

tage s’inspire de celui utilisé par Pizzo et al. [15] pour permettre une comparaison de

certains résultats. Le PMMA utilisé comme combustible solide pour cette étude est un

PMMA acrylique transparent de type G (Delire Provence Caoutchouc). Les plaques sont

découpées pour avoir une dimension de 450 mm x 250 mm et une épaisseur de 30 mm

(figure III.1). Cette dimension correspond à celle utilisée par Pizzo et al. [15]. Ces plaques

sont percées de quatre trous afin de les fixer sur un support en acier (+ sur la figure

III.1). Ces trous sont situés dans les coins de la plaque à 12,5 mm des bords. Dans le but

d’incruster un cadre sur le bord de ces plaques, elles sont aussi creusées de 10 mm en

profondeur tout autour sur une bande de 27 mm de large. Le repère qui sera utilisé par

la suite est constitué des trois axes suivants : z correspond à l’axe vertical (hauteur de la

plaque), x à l’axe horizontal parallèle à la surface du PMMA (largeur de la plaque) et y

à l’axe horizontal perpendiculaire à cette dernière (épaisseur).

Figure III.1 – Dimensions de la plaque de PMMA

Le support en acier est constitué de deux plaques, de taille 600 mm x 250 mm, qui
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permettent de maintenir la plaque de PMMA pendant sa combustion (figure III.2) : cette

dernière est ainsi prise en sandwich entre ces deux plaques en acier ce qui permet d’éviter

les problèmes de gonflement et d’ondulation sous l’effet du rayonnement de la flamme [34].

La face arrière est constituée d’une plaque pleine. Le cadre en face avant limite la zone

de combustion sur une zone de 400 mm x 200 mm ce qui permet d’avoir une combustion

≪ mâıtrisée ≫ de la plaque de PMMA. L’épaisseur de ce cadre est de 5 mm, ce qui permet

d’avoir la surface du PMMA qui dépasse de 5 mm (vue de côté) au début de l’expérience

(cela aura son importance par la suite d’un point de vue visualisation de la flamme compte

tenue de la régression de la surface due à la pyrolyse). Le cadre servira de point de repère

pour l’axe suivant y (y = 0 à la surface de celui-ci) et pour l’axe suivant z (z = 0 en bas

de celui-ci). Le haut du cadre est prolongé d’environ 16 cm (par rapport à la taille de la

plaque de PMMA) pour éviter des effets de bord et donc une perturbation du haut de la

flamme.

Figure III.2 – Dimensions des plaques en acier servant à maintenir la plaque de PMMA
et à délimiter la zone de combustion

Le support complet (plaques aciers + plaque PMMA) est ensuite fixé sur un double

déplacement motorisé (ISEL, figure III.3). Cela permet d’effectuer des déplacements dans

les directions y (perpendiculaire à la surface de la plaque de PMMA) et z (hauteur de la
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plaque).

Figure III.3 – Disposition du support et de la plaque de PMMA sur un double
déplacement motorisé suivant les axes y et z

III.1.2 Allumage et extinction

L’allumage de la plaque de PMMA est initié à l’aide d’un barreau chauffant (figure

III.4). Ce barreau (Acim Jouanin) est constitué d’une résistance électrique de 2 kW et

permet d’obtenir une température homogène à sa surface sur sa longueur efficace (25 cm

de long pour un diamètre de 2 cm). Un thermocouple fixé à sa surface procure la valeur de

la température. Le barreau est préalablement mis en chauffe jusqu’à une température de

1123 K avant d’être mis devant le bas de plaque de PMMA grâce à un support pivotant,

à une distance de 1 cm. Un allumage homogène du bas de la plaque est ainsi obtenu au

bout de 30 s par rayonnement du barreau. Pour éviter un préchauffage et une dégradation

du reste de la plaque, un capot est placé au-dessus du barreau afin de déporter les gaz

chauds. Un chronomètre est mis en marche dès l’apparition de la flamme, qui sert de

repère temporel (t = 0 s). Le barreau est alors retiré (par pivotement) puis mis hors

tension. Ce dispositif permet l’obtention d’un allumage reproductible, l’allumage étant

un paramètre important puisqu’il conditionne la future propagation.

La zone de combustion est centrée sous une hotte aspirante à une distance suffisante

(1,3 m du haut de la plaque de PMMA) pour ne pas perturber le développement naturel

du feu. Une fois la fin de l’expérience, la flamme est éteinte à l’aide d’un extincteur à CO2.
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Figure III.4 – Photo du barreau chauffant utilisé pour l’allumage de la plaque de
PMMA

Afin de protéger l’appareillage électronique situé à proximité de la zone de combustion, un

système de confinement a été mis en place. Un caisson en aluminium est descendu devant

la plaque de PMMA en feu grâce à un système de balancier (figure III.5). Un orifice au dos

de celle-ci permet d’introduire le tromblon de l’extincteur et ainsi d’éteindre proprement

et rapidement la flamme. Une pesée des plaques est effectuée pour chaque allumage, avant

et après la combustion, pour obtenir la perte de masse totale.

Figure III.5 – Système de confinement pour l’extinction de la plaque de PMMA avec
un extincteur à CO2 : position relevée pendant le déroulement des expériences (à

gauche) et position abaissée pour l’extinction (à droite)
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III.2 Brûleur gaz

La flamme obtenue avec la combustion du PMMA n’est pas facilement utilisable pour

mettre en place les différentes techniques de mesure (à cause de la propagation de la

flamme, du temps de changement d’une plaque, etc...). Pour cela, un brûleur gaz a été

mis en place pour avoir à disposition une flamme stationnaire allumable et extinguible

rapidement. Ce brûleur est une version modifiée du brûleur utilisé durant les travaux de

thèse de Coutin [73]. La flamme de celui-ci servira donc à la mise en place des techniques

de mesure, mais également de moyen de comparaison avec la flamme du PMMA et de

support pour la calibration de la LII (chapitre 4.4).

III.2.1 Débitmètries

Le brûleur gaz est alimenté avec un mélange méthane/éthylène afin d’obtenir une

flamme suffisamment fuligineuse. Le méthane utilisé est du méthane G20. L’éthylène lui

est de l’éthylène N35 (pure à 99,95 %). Après le détendeur en sortie de bouteille, l’éthylène

passe par une vanne, un manomètre puis un col sonique en cuivre de 1 mm pour régler

le débit (figure III.6). Le méthane, quant à lui, est séparé en deux lignes : une vanne, un

manomètre et un col sonique en cuivre de 0,8 mm pour la première et un col sonique en

cuivre de 0,2 mm pour la seconde. La première ligne est mélangée avec l’éthylène avant

d’atteindre un rotamètre puis le brûleur gaz. La deuxième arrive vers une rampe qui sert

à accrocher le bas de la flamme du brûleur. Cette rampe est sous la forme d’un tube

cylindrique percé d’une ligne de trous de diamètre 1 mm tous les 5 mm sur une longueur

de 25 cm (largeur du poreux en bronze) dont l’extrémité est bouchée.

Les différents cols soniques utilisés sont calibrés avec le gaz associé à l’aide d’un comp-

teur gaz (figure III.7). La linéarité des courbes montre que le régime sonique est bien établi

pour ces valeurs de pression manométrique. Les débits d’utilisation sont : 1,8 L.min−1 pour

le méthane de la rampe (Pmano = 1,5 bar), 21,5 L.min−1 pour le méthane du brûleur (Pmano

= 2 bar) et 24,5 L.min−1 pour l’éthylène du brûleur (Pmano = 2 bar). Cela donne au final

une flamme alimentée avec 51 % d’éthylène et 49 % de méthane.
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Figure III.6 – Débitmètries utilisées pour l’alimentation du brûleur gaz et de la rampe

Figure III.7 – Etalonnage des cols soniques en cuivre suivant le gaz utilisé

III.2.2 Description du brûleur

Le brûleur gaz est constitué d’un poreux en bronze, d’une épaisseur de 20 mm, en

position verticale de taille 400 mm x 250 mm (figure III.8), fixé devant une chambre

de tranquillisation, par lequel les gaz sortent de manière horizontale. Ce brûleur a déjà

été utilisé dans d’autres études [74, 75, 73]. Ce poreux a donc des dimensions proches

de celles de la zone de combustion pour les plaques de PMMA. Il est parcouru par un

serpentin (d’un diamètre de 8 mm) alimenté en eau maintenue à 338 K (utilisation d’un

thermoplongeur dans un circuit fermé). Cela permet d’éviter la condensation de l’eau

produite par la flamme sur la surface qui, mélangée aux suies, encrasserait le poreux.

Une paroi en acier est disposée autour de ce dernier (figure III.9), derrière laquelle se
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trouve un échangeur thermique (circuit d’eau froide alimenté en continu) afin de limiter

l’échauffement de la paroi ainsi que la dérive du brûleur au cours du temps. Cela permet

d’avoir une flamme plus stable et un temps de fonctionnement plus long. La paroi sert

aussi à éviter les effets de bord autour du poreux. Enfin, comme dit précédemment, une

rampe sert à stabiliser et accrocher le bas de la flamme. Ce brûleur permet d’obtenir au

final une flamme d’environ 1,5 m de hauteur.

Figure III.8 – Schéma du poreux en bronze et de la chambre de tranquilisation du
brûleur gaz [73]

Figure III.9 – Photo et schéma du brûleur gaz

Le brûleur gaz est directement fixé, comme pour la plaque de PMMA, sur le double

déplacement motorisé (figure III.3). Ce brûleur permet donc d’avoir une flamme turbulente

de type feu de paroi mais plus stationnaire dans le temps (avec la présence d’une légère

dérive dans le temps, et cela malgré la mise en place d’un échangeur thermique (figure
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III.9)). Typiquement, une flamme d’incendie est caractérisée par un nombre de Froude

initial Frini petit de l’ordre de 10−6 à 10−4 [76]. Sur ce brûleur, Coutin [73] a estimé

que la flamme produite (en utilisant différents gaz tels que le propane, le méthane et

l’acétylène) correspond à un nombre de Froude initial de l’ordre de 2.10−6 à 6.10−5 et

donc qu’elle est bien représentative d’une flamme d’incendie. Cette gamme de nombre de

Froude correspond à une fourchette de 18 à 90 kW pour la puissance calorifique
.

Q. La

puissance calorifique théorique du brûleur utilisé dans cette étude (compte tenu des débits

de gaz) est d’environ 50 kW (en prenant PCI(CH4) = 9, 94 kWh.m−3 et PCI(C2H4) =

16, 5 kWh.m−3). Cette puissance est donc bien dans la fourchette représentative de la

puissance d’un feu de paroi réelle.

III.3 Diagnostics optiques in-situ

Différents diagnostics optiques in-situ sont utilisés dans les deux flammes présentées

précédemment. Les dispositifs expérimentaux et les appareils utilisés pour ces diagnostics

sont détaillés dans cette partie. Tout d’abord est présenté le dispositif de LII servant à

la mesure de la fraction volumique de suie. Puis sera présentée la mesure d’extinction

spectrale in-situ faite avec le passage d’un faisceau laser blanc dans la flamme.

III.3.1 Mesure de la fraction volumique de suie par LII

La figure III.10 présente le dispositif expérimental pour la mesure d’Incandescence

Induite par Laser (détails de la méthode vue précédemment dans le chapitre 2.4).

La LII nécessite tout d’abord l’utilisation d’un laser pulsé. Le laser utilisé est un Nd :

YAG (Quantel Brio, figure III.11). Le Nd : YAG (Neodyme : Yttrium-Aluminium-Garnet)

correspond à la composition du milieu amplificateur qui est activé à l’aide d’une lampe

flash (FL). Ce milieu amplificateur sert de réserve d’énergie qui est libérée en une fois pour

générer un pulse laser énergétique : cela s’appelle le Q-Switch (QS). Le temps entre le

signal (TTL) de déclenchement de la lampe flash et celui du Q-Switch peut être modifié,

ici il sera de 140 µs pour permettre un fonctionnement plus stable. Le temps entre le signal
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Figure III.10 – Dispositif expérimental pour la mesure LII couplée avec une mesure
d’extinction

du Q-Switch et la sortie du pulse laser est obligatoirement de 50 ns. Ce système génère des

pulses de 5 ns avec une cadence de 20 Hz et une longueur d’onde de 1064 nm (longueur

d’onde fondamentale). Il est possible d’utiliser la seconde harmonique (532 nm) en utilisant

un module générateur d’harmoniques à 2ω. La puissance maximum disponible est de 120

mJ à 1064 nm et de 65 mJ à 532 nm. Un module d’atténuation du faisceau (BAM) permet

de choisir la fluence en sortie du laser en imposant un pourcentage d’intensité que l’on

laisse passer. A l’aide d’un puissancemètre, on obtient la correspondance entre la puissance

en sortie du laser et le pourcentage appliqué à l’atténuateur (figure III.12). Cela permet

aussi de vérifier que l’on a une relation de linéarité entre ce pourcentage et la puissance

laser. Dans cette étude, une longueur d’onde de 532 nm et une fluence de 0,08 J/cm2 sont

utilisées. La justification de ces choix sera faite dans le chapitre 4.1.

Figure III.11 – Photo du laser Nd : Yag

Ensuite un jeu de lentilles permet la formation d’une nappe laser à partir du faisceau
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Figure III.12 – Puissance du faisceau en sortie du laser en fonction du pourcentage
appliqué au BAM

gaussien (d’un diamètre de 4 mm). Tout d’abord une lentille cylindrique de focale f = -10

cm est située à 13 cm de la sortie du laser. Puis, à une distance de 110 cm par rapport à la

lentille cylindrique, une lentille sphérique de focale f = 100 cm est placée. La nappe ainsi

formée arrive enfin sur un miroir (distant de 65 cm par rapport à la lentille sphérique)

afin de la rediriger devant la plaque de PMMA ou le brûleur gaz, dans le plan (y,z) et

avec une direction verticale et parallèle à la surface de ces derniers . Ce miroir est situé à

environ 20 cm en dessous du bas de la plaque de PMMA. Cette configuration a été choisie

afin de pouvoir visualiser l’épaisseur de la flamme (suivant y) ainsi que la hauteur (suivant

z) mais sur une largeur de flamme fine (suivant x). Cela permet d’avoir une coupe de la

flamme sur son épaisseur. Entre la sortie du laser et le milieu de la plaque de PMMA, le

faisceau parcourt une distance d’environ 2,5 m. Le décalage temporel engendré par cette

distance (environ 10 ns) n’est donc pas négligeable et sera pris en compte par la suite. La

nappe laser est placée à 5 cm du bord de la flamme suivant la direction x et du côté où

se situe la caméra. Celle-ci a une très faible divergence ce qui lui permet d’avoir une taille

quasiment constante sur la hauteur de la plaque de PMMA. Une étude de l’homogénéité

de cette nappe sera effectuée dans le chapitre 4.1.

La caméra utilisée pour enregistrer les signaux LII (figure III.13) est une caméra CDD

(coupled charge device) intensifiée (Princeton PIMAX 2) dont le capteur a une dimension

de 1024 x 1024 pixels. L’intensificateur est composé d’une photocathode, d’une plaque
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microcanaux constituée de multiplicateurs d’électrons et d’un écran phosphore. Il permet

d’amplifier fortement le signal enregistré. Le domaine de visibilité de la caméra est situé

autour du spectre visible (figure III.13, l’intensificateur de la caméra utilisé étant un GEN

II RB). Cette caméra est placée à 90o par rapport à la direction de la nappe laser. Cela

permet d’enregistrer des champs 2D suivant z et y sur toute la largeur de la nappe. Pour

faire une mise au point au niveau de la nappe laser, la caméra est équipée d’un objectif

(Nikon 50 mm) dont l’ouverture est fixée à f/1,2 pour capter le maximum de signal. La

zone d’étude obtenue a une hauteur d’environ 13 cm (suivant z) et une largeur de 3 cm

(suivant y) avec une résolution de 125 µm/pixel. Un filtre passe bande de 410 nm ± 50

nm est également placé devant la caméra. Le choix de ce filtre sera justifié dans le chapitre

4.2. Le contrôle de la caméra se fait sous le logiciel Winview, qui permet un réglage du

temps d’ouverture (gate width) et du retard (gate delay) par rapport à un trigger externe.

Un gate width de 70 ns et un gate delay de 30 ns sont utilisés. Les valeurs de ces temps

seront justifiées dans le chapitre 4.2.

Figure III.13 – Photo de la caméra et efficacité en fonction de longueur d’onde (courbe
constructeur), l’intensificateur de la caméra utilisé étant un GEN II RB

Afin de calibrer le signal LII enregistré, un montage d’extinction a été mis en place

[71]. Une diode laser fibrée (Keopsys) générant un faisceau continu à 1064 nm est utilisée.

Cette longueur d’onde de 1064 nm a été choisie afin de pouvoir négliger la diffusion. Une

lentille de collimation et une densité sont placées en sortie de fibre pour avoir un faisceau

non divergent de petite taille (environ 2 mm de diamètre) et de faible intensité (pour ne

pas saturer le système de détection). Après passage dans la flamme en passant par une

zone commune avec la zone d’étude enregistrée par la caméra, le faisceau arrive sur un
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système de détection pour mesurer son intensité. Ce système est composé d’un filtre passe

bande centré sur 1064 nm, d’une lentille de focalisation (f = 5 cm) et d’une photodiode

reliée à un oscilloscope (Lecroy). La mesure est faite en extinction directe (simple passage)

compte tenue de la largeur de la flamme traversée (environ 20 cm) à une position y = 1 cm

et z = 34 cm. Ce montage complet permet donc d’obtenir simultanément l’enregistrement

du signal LII sur la zone d’étude et la mesure d’extinction (à 1064 nm).

III.3.2 Mesure spectrale d’extinction in-situ

Dans l’optique d’avoir plus d’information sur les suies produites par la combustion du

PMMA, une mesure spectrale d’extinction est effectuée. Grâce à l’utilisation d’un laser

blanc, cette mesure peut être faite en in-situ. Le dispositif expérimental mis en place pour

cela est présenté sur la figure III.14.

Figure III.14 – Dispositif expérimental pour la mesure spectrale d’extinction in-situ

Le laser blanc utilisé (Leukos) est un laser continu fibré qui génère un faisceau dont

le spectre s’étend de 400 à 2400 nm (figure III.15). Ce laser fournit donc un large spectre

continu. Le pic d’intensité présent pour une longueur d’onde de 1064 nm est la résultante

de la longueur d’onde du laser pompe utilisé. Ce pic empêchera d’obtenir des mesures

autour de 1064 nm. Une lentille de collimation est située en sortie de fibre afin d’avoir un

faisceau non divergent de petite taille (environ 2 mm de diamètre). Après passage dans la

flamme, le faisceau traverse des densités pour atténuer l’intensité afin de ne pas saturer

le détecteur. Puis il traverse une lentille de focalisation suivie d’un cône de collection

(composé d’une lentille dont la distance avec la sortie du cône est réglable) qui permettent
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de le focaliser dans une fibre. L’axe du cône peut également être décalé ou incliné afin

d’aligner correctement le faisceau et la fibre. Cette dernière est reliée à un spectromètre

(Maya Oceanoptics) qui couvre une gamme spectrale de 200 à 1100 nm. Celui-ci permet

l’enregistrement d’un spectre complet par seconde grâce à un réseau qui étale les longueurs

d’onde collectées sur un capteur CCD. Ce spectromètre a une plage dynamique de 15000 :1

et un rapport signal sur bruit d’environ 450 :1. Les spectres enregistrés sont moyennés sur

un temps de 20 s. Ces spectres sont ensuite traités à l’aide d’un logiciel (SpectraSuite). La

flamme de PMMA étant instationnaire, cette extinction spectrale sera mesurée en fonction

du temps. Lors du traitement des signaux, une soustraction du spectre de l’émission de

la flamme Ifl (λ) est effectuée pour obtenir le coefficient d’extinction suivant la relation :

Kext (λ) = −
1

L
ln

(

I (λ)− Ifl (λ)

I0 (λ)

)

(III.1)

avec L la largeur de flamme traversée, I0 (λ) le spectre référence du faisceau laser seul

et I (λ) le spectre du faisceau laser après passage dans la flamme.

Figure III.15 – Spectre d’émission du laser blanc (données constructeur)

Ce dispositif permet donc d’obtenir l’extinction spectrale in-situ, mais pour pouvoir

remonter aux propriétés optiques des suies il est nécessaire de connâıtre leur concentra-

tion massique. Pour cela un prélèvement des suies dans la flamme est indispensable. Un

dispositif de prélèvements a donc été utilisé.
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III.4 Mesures ex-situ

Pour permettre d’effectuer une mesure des propriétés optiques des suies ainsi que

des caractéristiques morphologiques, l’utilisation de méthodes ex-situ est nécessaire. Un

système de prélèvement a donc été utilisé pour générer un aérosol des suies présentes

dans la flamme. Différentes mesures sont ensuite effectuées sur cette aérosol. Après avoir

présenté le système de prélèvement, les méthodes pour mesurer le diamètre de mobilité,

la concentration massique et l’extinction spectrale ex-situ seront détaillées. Enfin sera

expliqué le protocole de prélèvement des suies sur grilles de microscope électronique dans

l’optique d’obtenir le diamètre des sphérules, le diamètre de giration ainsi que la dimen-

sion fractale de ces particules. La flamme de PMMA étant instationnaire, les différentes

mesures énoncées seront effectuées en fonction du temps.

III.4.1 Système de prélèvement des suies (FPS)

Afin d’effectuer le prélèvement des particules de suie présentes dans la flamme, un

FPS (Fine Particle Sampler - 4000, Dekati) est utilisé [60]. Ce dispositif est équipé d’une

sonde de prélèvement et d’un double système de dilution (figure III.16). Il est possible de

contrôler le débit d’aspiration, le taux de dilution ainsi que la température. La sonde de

prélèvement a été modifiée avec l’adaptation d’un embout en céramique afin de pouvoir

résister à la chaleur de la flamme [77]. Mais pour éviter une surchauffe du dispositif proche

de la flamme, la sonde n’est laissée au maximum qu’une minute au contact de cette

dernière (la flamme est déplacée à l’aide du déplacement motorisé suivant y). Un système

de chauffage permet de contrôler la température au niveau de la sonde. Le premier système

de dilution permet une dilution à chaud afin de maintenir la température de l’échantillon

(grâce également à un contrôle de la température de chauffe de l’air pour la dilution).

Les deux systèmes de chauffage permettent d’éviter la condensation de la vapeur d’eau et

de particules volatiles autour des particules de suie [58]. Ces deux systèmes de chauffage

sont maintenus à 423 K. L’aspiration s’effectue ensuite grâce à un éjecteur alimenté en air

comprimé non chauffé (2ème système de dilution). Une dépression est provoquée par effet

Venturi à l’aide d’un col ce qui entrâıne les particules dans la sonde. Un débit d’aspiration
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d’environ 15 L.min−1 est ainsi obtenu. Afin de connâıtre le taux de dilution pendant le

prélèvement, le dispositif est équipé de thermocouples et de capteurs de pression (la valeur

du taux de dilution étant donnée par le logiciel qui pilote le FPS). Une gamme de dilution

entre 7 et 12 sera utilisée. Toutes les mesures présentées par la suite seront corrigées par

le taux de dilution utilisé. Plusieurs sorties au bout du dispositif permettent d’envoyer

l’aérosol vers différents appareils de mesure. Ici, toutes ces sorties seront regroupées en une

seule. Le prélèvement sera effectué à z = 34 cm, y = 1 cm et x = 10 cm (qui correspond

au milieu de la flamme).

Figure III.16 – Schéma de la sonde de prélèvement et du système de dilution

III.4.2 Mesure du diamètre de mobilité (DMS)

Le premier appareil de mesure utilisable après la création de l’aérosol de suies par

prélèvement est un appareil qui mesure la taille des particules de suie. Celui utilisé ici est

un DMS 500 (Intertek, figure III.17). Son fonctionnement repose sur le tri des particules

en fonction de leur mobilité électrique à l’aide d’une colonne DMA (Differential Mobility

Analyser). La mobilité électrique Zp dépend du diamètre de mobilité Dm (m) suivant la

relation (équation II.8) :
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Zp =
NeCc

3πµDm

Les particules de l’aérosol sont soumises à un champ électrique dans la colonne et vont

ainsi être déviées différemment selon leur mobilité électrique donc selon leur diamètre

de mobilité. Des capteurs vont ensuite permettre de compter le nombre de particules

en fonction de leur trajectoire ce qui permet d’obtenir une distribution en diamètre de

mobilité de l’aérosol étudié.

Figure III.17 – Photo du DMS et schéma du principe de fonctionnement du DMA

Dans le cas des particules de suies, le diamètre mesuré par le DMS est un diamètre

de mobilité équivalent, c’est-à-dire le diamètre d’une sphère qui aurait une déviation

identique soumis au même champ électrique que la particule étudiée. Le DMS aspire

l’aérosol avec un débit de 8 L.min−1 et il est équipé d’une dilution interne pour ne pas

saturer les capteurs en particules. Il couvre une gamme de mesure de 5 à 2500 nm et donne

les distributions à partir de 22 classes qui correspondent aux 22 électrodes de mesure. Sa

fréquence d’acquisition est de 10 Hz au maximum, soit une mesure en temps réel, qui

sera fixé à une mesure par seconde dans notre cas. Il permet donc finalement d’obtenir la

distribution en diamètres de mobilité de l’aérosol étudié. L’avantage de cette mesure est

qu’elle permet d’obtenir facilement et rapidement un diamètre caractéristique des agrégats

de suie. Cela permet également de pouvoir faire varier, par exemple, la hauteur de mesure
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ou de suivre l’évolution du diamètre dans le cas d’une flamme instationnaire (flamme de

PMMA). Ce diamètre est donc plus facilement accessible que la mesure du diamètre de

giration présentée par la suite.

III.4.3 Mesure de la concentration massique (TEOM)

Afin de déterminer les propriétés optiques des suies, il est nécessaire de connâıtre leur

concentration massique Cs. Le TEOM (Tapered Element Oscillating Microbalance, series

1105) est un appareil qui permet d’obtenir cette concentration massique d’un aérosol (fi-

gure III.18) [17]. Son fonctionnement repose sur le principe d’une microbalance inertielle.

Le débit d’aspiration de l’aérosol est de 3 L.min−1. L’écoulement rencontre ensuite un

filtre interchangeable qui est monté sur un élément oscillant. Cet élément a une extrémité

libre (où se situe le filtre) pouvant osciller naturellement et une autre fixe. L’ensemble

microbalance et filtre est maintenue à 323 K pour éviter la condensation de la vapeur

d’eau.

Figure III.18 – Photo et schéma de principe du TEOM series 1105

Compte tenu de la masse du filtre (à vide) et de l’écoulement appliqué (sans aérosol),

l’élément oscille à une fréquence naturelle de 250 Hz. Quand un aérosol est aspiré, les

particules se déposent sur le filtre. La masse du filtre augmente donc ce qui entrâıne une

diminution de la fréquence d’oscillation. Ainsi la variation de fréquence (f1 − f0) permet

d’obtenir la variation de masse ∆m suivant la relation :
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∆m = K0

1

f 2
1
− f 2

0

(III.2)

avec K0 : constante spécifique d’élasticité. Le TEOM permet de mesurer des variations

de masse de l’ordre de 10 ng et de remonter à la concentration massique de l’aérosol

étudié. Pour cela, deux méthodes permettent d’obtenir la concentration massique : le suivi

temporel de la concentration massique et le suivi temporel de l’augmentation linéaire de

la masse. Pour le suivi temporel de la concentration massique, la valeur prise correspond à

une moyenne sur les valeurs maximales obtenues. Pour le suivi temporel de l’augmentation

linéaire de la masse, le calcul de la pente de la droite donne directement la concentration

massique.

III.4.4 Mesure spectrale d’extinction ex-situ

Simultanément avec les mesures du DMS et du TEOM, une mesure de l’extinction

spectrale est effectuée. L’écoulement provenant du prélèvement fait avec le FPS passe

tout d’abord par un banc de turbidimétrie (figure III.19) avant d’être redirigé vers les

autres appareils de mesure (DMS et TEOM).

Figure III.19 – Banc de turbidimétrie pour la mesure de l’extinction spectrale ex-situ

Ce banc de turbidimétrie permet d’effectuer une mesure d’extinction spectrale ex-situ

par simple passage grâce à l’utilisation d’une source lumineuse à large spectre [78]. Cette

source est une lampe Deutérium - Tungstène-Halogène (Oceanoptics DH-2000-CAL) qui

émet un faisceau spectralement continu de 200 à 1100 nm. L’aérosol est injecté dans une

cellule fermée de 1,5 m de long. A l’intérieur de la cellule, un jeu de lentilles permet d’avoir
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un faisceau lumineux élargi et collimaté qui est ensuite refocalisé dans une fibre. Cette

fibre est connectée à un spectromètre (Maya Oceanoptics), identique à celui utilisé pour

la mesure d’extinction in-situ. Les spectres enregistrés sont moyennés sur un temps de 20

s comme pour la mesure in-situ. Ce dispositif permet donc d’obtenir l’extinction spectrale

mais cette fois-ci en ex-situ (c’est-à-dire pour des suies ≪ froides ≫, non soumises à la

température de la flamme). L’avantage de cette étude par prélèvement est que l’on peut

coupler la mesure d’extinction avec les autres mesures faites simultanément comme par

exemple avec la concentration massique. Cela permet de remonter à l’extinction spécifique

σs puis à la fonction d’indice E (m) des suies, comme vu dans le chapitre 2.3, en utilisant

l’équation II.21 :

Kext (λ) = σs (λ)Cs =
6πE (m,λ)

λ

Cs

ρs

III.4.5 Diamètre de giration et dimension fractale (MET)

Pour pouvoir utilisé le modèle de la RDG-FA et remonter au rayonnement des par-

ticules de suie, il faut connâıtre les caractéristiques morphologiques de celles-ci (chapitre

2.3). Pour cela, un autre type de prélèvement est effectué. Celui utilisé est un prélèvement

thermophorétique dont le fonctionnement repose sur le principe de la thermophorèse [79].

Ce dispositif de prélèvement (figure III.20) est constitué d’un vérin à air comprimé et

d’une pince. Le vérin permet d’avancer et de reculer rapidement la pince. Grâce à l’uti-

lisation d’un boitier électronique, le temps de maintien en position dans la flamme peut

être réglé jusqu’à un minimum de quelques millisecondes. Une micro-grille est fixée au

bout de la pince en position verticale (pour éviter le phénomène d’impaction) afin d’être

introduite dans la flamme. Par thermophorèse, les suies de la flamme vont venir se coller

sur cette grille mais le temps de séjour dans la flamme ne doit pas être trop long pour

ne pas surcharger la grille en particules. Le temps utilisé dans cette étude est de 200 ms

pour les deux types de flamme. Ces grilles sont ensuite analysées à l’aide d’un microscope

électronique par transmission (MET) afin de réaliser des clichés des particules de suie.
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Figure III.20 – Dispositif de prélèvement thermophorétique

Le traitement de ces clichés (environ 200 par grille) va permettre d’obtenir des infor-

mations statistiques sur la morphologie des agrégats de suie, notamment le diamètre de

giration Dg, le nombre Np et le diamètre des sphérules primaires Dp [58]. Pour cela, les

clichés sont binarisés (avec un programme sous Scilab) pour avoir l’agrégat en noir et le

fond en blanc. Tout d’abord, pour déterminerDp, on effectue une analyse statistique sur la

distribution en diamètre obtenue directement sur les clichés pour déterminer un diamètre

moyen Dp. On calcule ensuite la surface projetée de la taille moyenne des sphérules Ap

avec la relation :

Ap = π
Dp

2

4
(III.3)

La surface projetée des agrégats entiers seuillés Aa est ensuite déterminer sous Image

J (≪ Area ≫) ainsi que la distance maximale mesurée au sein des particules Lp (≪ Feret ≫).

Le nombre de particules par agrégat est obtenu avec la relation [80, 81] :

Np = ka

(

Aa

Ap

)α

(III.4)

avec ka = 1,155 et α = 1,095 [48]. Ces deux coefficients permettent d’effectuer une

correction pour tenir compte de la forme 3D des particules, les clichés MET étant des

images projetées en 2D. Et le rapport entre le rayon de giration et le rayon des sphérules
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primaires est déterminé avec la relation [58] :

Rg

Rp

=
Lp

1, 48Dp

(III.5)

Cette relation permet également de déterminer le diamètre de giration. Finalement la

dimension fractale et le préfacteur sont déduits de la relation (équation II.7) :

Np = kf

(

Rg

Rp

)df

Le logarithme du nombre de sphérules Np est donc tracé en fonction du logarithme

du ratio des rayons Rg et Rp. Cette courbe donne une droite dont l’équation permet

d’obtenir la dimension fractale (pente de la droite) et le préfacteur (déduit de l’ordonnée à

l’origine). L’analyse des clichés MET permet donc de déterminer le diamètre de giration, le

diamètre des sphérules ainsi que la dimension fractale et le préfacteur. Les caractéristiques

morphologiques sont donc ainsi obtenues.

III.5 Conclusion sur les dispositifs expérimentaux et

les méthodes de mesure

Les deux flammes utilisées dans cette étude sont des flammes de types feu de pa-

roi. La première concerne la combustion d’un matériau solide, le PMMA, sous forme

de plaque maintenue par un cadre en acier et soumis à une propagation naturelle. La

deuxième est une flamme de brûleur gaz provenant d’un poreux alimenté avec un mélange

méthane/éthylène. Les différentes techniques de mesure sont donc appliquées à ces deux

flammes. Les mesures effectuées sont :

– la fraction volumique de suie avec un montage de LII utilisant un laser pulsé à 532

nm, une caméra CDD intensifiée et un montage d’extinction à 1064 nm pour la

calibration,
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– l’extinction spectrale in-situ avec un laser blanc et un spectromètre,

– la distribution en diamètre de mobilité des particules avec un DMS,

– la concentration massique avec un TEOM,

– l’extinction spectrale ex-situ avec un banc de turbidimétrie,

– le diamètre de giration, le nombre de sphérules et le diamètre de ces sphérules

primaires par prélèvement thermophorétique sur grille MET, ceci permettant d’en

déduire la dimension fractale et le préfacteur.

Ces différentes mesures vont permettre d’obtenir une base de données complète dans

l’optique d’améliorer les modèles de formation des suies, de rayonnement et de propagation

de flamme pour les feux de paroi.

La mesure de fraction volumique de suie par LII nécessite des choix de réglage au

niveau du laser et de la caméra ainsi que des traitements spécifiques pour les images

enregistrées et la calibration des signaux. Ces différents points vont être détaillés dans le

chapitre suivant.





Chapitre IV

Enregistrement et traitement des

signaux LII

Le chapitre précédent a présenté entre autres le dispositif expérimental utilisé pour

mesurer la fraction volumique de suie : méthode d’Incandescence Induite par Laser avec

calibration par mesure de l’extinction. Cette technique demande des précautions dans

son utilisation afin d’éviter des erreurs de mesure et de réduire les incertitudes. C’est

pourquoi ce chapitre détaille et justifie les différentes caractéristiques utilisées et les cor-

rections apportées pour l’enregistrement et le traitement des signaux LII. Tout d’abord

sont présentées les caractéristiques d’utilisation du laser puis de la caméra. Ensuite la

technique de correction des signaux LII sera détaillée. Enfin la méthode de calibration sur

le brûleur gaz sera expliquée.

IV.1 Caractéristiques du faisceau laser et courbes de

fluence

Comme vu dans le chapitre 3.2, le laser utilisé est un Nd : YAG. Celui-ci permet

d’obtenir des pulses de 5 ns avec une cadence de 20 Hz. Il offre aussi la possibilité de

choisir la longueur d’onde d’utilisation entre 1064 nm (fondamentale) et 532 nm (2ω).

La longueur d’onde choisie pour cette étude est 532 nm. Cette longueur d’onde a été

77
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préférée à celle de 1064 nm car elle se situe dans le visible ce qui facilite la conception

et l’alignement de la nappe laser utilisée. Mais son utilisation nécessite de prendre des

précautions au niveau de la détection car cette longueur d’onde favorise la génération

des signaux de diffusion des suies et de fluorescence des HAP en comparaison avec une

longueur d’onde de 1064 nm [66]. Les procédés expérimentaux mis en oeuvre pour éliminer

ces signaux seront détaillés par la suite.

A l’aide d’une lentille cylindrique et d’une lentille sphérique (comme indiqué sur la

figure III.10 du chapitre 3.3), le faisceau laser arrive dans la flamme sous forme d’une

nappe laser. Pour une hauteur z = 30 cm devant la plaque de PMMA, l’homogénéité

de la nappe est observée à l’aide d’un analyseur de faisceau (USBeamPro, Photon). Une

image de la nappe (figure IV.1) est faite en superposant trois images (compte tenue de

la taille du capteur de l’analyseur de faisceau). Ensuite, un profil suivant y (proche du

milieu de la nappe suivant x) et trois profils suivant x (pour trois positions y) sont tracés

(figure IV.2). Le profil suivant y permet de voir que la nappe peut être considérée comme

homogène sur une largeur de 3 cm ce qui est suffisant par rapport à l’épaisseur moyenne

des flammes étudiées (environ 2 cm). De petits décalages sont visibles sur les zones de

recouvrement entre les trois images liés au décalage de la position du profil suivant y

entre ces images. Les fluctuations observées sur les 5 premiers millimètres sont dues à

la diffraction du bord de la nappe au contact de la paroi en acier. Les profils suivant x

donnent la valeur de l’épaisseur de la nappe qui est au maximum de 0,87 mm à (1/e2),

soit une fine épaisseur pour ne pas tenir compte par la suite de la direction suivant x.

Figure IV.1 – Visualisation de la nappe laser (en trois images superposées) à l’aide
d’un analyseur de faisceau (les traits noirs verticaux et horizontaux représentent la

position des profils)

Un phénomène qui peut induire une erreur sur les signaux de LII est le phénomène

de trapping [82], c’est-à-dire la réabsorption du signal LII par les suies présentes dans la
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Figure IV.2 – Profils normalisés de la nappe laser suivant y et suivant x (pour trois
positions y), la normalisation étant faite à partir de l’intensité maximum pour la totalité

de l’image de la nappe

flamme entre la nappe laser et le système de détection. Ce phénomène est d’autant plus

important que l’épaisseur de flamme traversée par le signal LII est grande. Pour réduire

cette diminution du signal, la nappe laser est placée à 5 cm du bord de la flamme (suivant

la direction x et du côté où se situe la caméra). Cette distance ne peut pas être réduite

davantage car la nappe laser se retrouverait dans une zone de la flamme soumise aux

effets de bord (par rapport à la taille de la zone de combustion). Mais le coefficient de

calibration étant calculé sur des signaux LII ayant subi ce trapping, il tiendra donc déjà

compte, pour la zone de mesure de celui-ci, de la perte de signal liée à ce phénomène. Le

trapping n’étant pas homogène dans la flamme en fonction de la hauteur, l’incertitude de

mesure sera due à la différence de trapping entre les hauteurs de mesure. Cependant, une

estimation de la diminution maximum de signal causée par ce phénomène sera faite par

la suite (chapitre 6.2) en utilisant la mesure d’extinction à 1064 nm effectuée à travers la

largeur de la flamme.

La mesure de LII nécessite de choisir une intensité laser (fluence) spécifique. Typique-

ment l’intensité du signal LII augmente quand on augmente la fluence du faisceau laser

jusqu’à atteindre un plateau parfois suivi d’une décroissance [66]. La fluence qu’il est

préférable d’utiliser correspond à la valeur obtenue au début de ce plateau [83]. Cela per-

met d’éviter que le signal LII ne dépende des fluctuations de la fluence que peut provoquer

le laser (pour les basses fluences) et que les particules de suie ne soient sublimées (pour
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les hautes fluences). Pour obtenir cette valeur d’intensité laser, une courbe de fluence est

tracée (figure IV.4). Compte tenu des instabilités pour la flamme de PMMA, celle-ci a

été réalisée sur le brûleur gaz pour trois zones d’étude différentes : de 29 à 33 cm (noté

≪ bas ≫), de 33 à 37 cm (noté ≪ milieu ≫) et de 37 à 41 cm (noté ≪ haut ≫) (figure IV.3).

Une moyenne du signal LII est effectuée sur chaque zone d’étude (en éliminant les si-

gnaux LII trop proche du bruit de fond qui correspondent à des zones où la flamme est

peu présente) puis est normalisée par rapport au maximum d’intensité (pour être plus

facilement comparée). Le réglage de la fluence est effectué grâce au module d’atténuation

du faisceau (BAM) présenté dans le chapitre 3.3. La zone de mesure correspond à une

zone situé dans le haut de la flamme (hauteur comprise entre z = 29 cm et z = 41 cm) et

de largeur correspondant à l’épaisseur de la flamme. Chaque zone d’étude (haut, milieu et

bas) correspond donc à une valeur moyenne sur un tiers de la zone totale de mesure. La

distinction entre ces trois zones d’étude permet de voir l’effet, sur les courbes de fluence,

de l’absorption de la nappe laser ainsi que des variations des propriétés optiques des suies

en fonction de la hauteur.

Figure IV.3 – Position des trois zones d’étude pour la détermination des courbes de
fluence

Les trois courbes montrent que l’on obtient bien ce plateau mais plus on monte dans la

flamme plus il faut une grande fluence pour atteindre le plateau (figure IV.4). Ce décalage

de la valeur de fluence révèle, comme attendu, que la nappe laser est absorbée durant sa
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propagation suivant la hauteur de la flamme. Pour que le signal LII enregistré ne dépende

pas de cette absorption laser, une valeur de 0,08 J/cm2 est choisie pour que même en haut

de la flamme, le plateau de la courbe de fluence soit atteint. Cette valeur de fluence s’avère

faible en comparaison avec les valeurs que l’on trouve typiquement dans la littérature

(autour de 0,2 J/cm2 à 532 nm [69]). Afin de vérifier que cette valeur est suffisante pour

avoir un signal LII correct sur toute la hauteur de la flamme, des mesures sont effectuées

avec une fluence plus élevée égale à 0,13 J/cm2. Des profils de signaux LII, présentés sur

la figure IV.5, sont réalisés sur le PMMA pour t = 1740 s et pour deux hauteurs (z = 28

et 36 cm). Chaque fluence est testée pour deux séries de mesure. Les résultats montrent

que les signaux LII obtenues avec ces deux fluences sont similaires, avec des variations

équivalentes à la répétabilité des mesures. L’énergie apportée aux particules de suie, avec

une fluence de 0,08 J/cm2, est donc suffisante, sur toute la hauteur de la flamme malgré

l’absorption de la nappe laser suivant cette dernière. Cette valeur de fluence sera donc

utilisée pour toutes les mesures de LII de cette étude.

Figure IV.4 – Courbes de fluence obtenues avec le brûleur gaz pour trois zones d’étude
dans la flamme (de 29 à 33 cm (bas), de 33 à 37 cm (milieu) et de 37 à 41 cm (haut))

IV.2 Caractéristiques d’enregistrement du signal

Après avoir défini les caractéristiques d’utilisation du laser, celles du système de

détection sont détaillées ici. Tout d’abord, dans l’optique de réduire les signaux para-

sites (diffusion des suies ou des gaz et fluorescence des HAP ou du C2 par exemple) qui



82 Chapitre IV. Enregistrement et traitement des signaux LII

Figure IV.5 – Comparaison des profils de signaux LII pour le PMMA, à t = 1740 s et
pour z = 28 et 36 cm, en utilisant deux fluences différentes égales à 0,08 J/cm2 et 0,13

J/cm2

s’ajoutent au signal LII enregistré, un filtre interférentiel peut être utilisé. La gamme spec-

trale d’émission du signal LII est environ de 350 à 700 nm (figure IV.6). Mais s’ajoutent

à ce signal les bandes de Swan du C2 ainsi que les raies Raman d’espèces présentes dans

la flamme. Pour remédier à cela, les filtres les plus souvent utilisés dans la littérature (ta-

bleau IV.1) sont des filtres passes bandes de longueurs d’onde comprises entre 400 et 450

nm. Un filtre passe bande de 410 nm ± 50 nm est donc placé devant la caméra. Ce filtre

possède une transmission maximum de 60 %. Celui-ci est situé dans une zone spectrale en

dehors des bandes de Swan du C2, excepté une bande de faible intensité pour environ 430

nm (figure IV.6) [49]. Ce filtre permet également d’avoir un meilleur rapport signal sur

bruit (SNR (avec filtre) ≈ 2,6 contre SNR (sans filtre) ≈ 0,7) car il permet une forte dimi-

nution de l’émission de la flamme enregistrée en comparaison avec la diminution du signal

LII opérée. D’autres filtres ont été testés (un filtre 415 nm ± 3 nm avec une transmission

maximum de 30 % et un filtre 430 nm ± 10 nm avec une transmission maximum de 40 %)

mais les rapports signal sur bruit obtenus étaient beaucoup plus faibles (respectivement

SNR ≈ 0,1 et SNR ≈ 0,3).

Le logiciel qui pilote la caméra CCD permet de définir le temps d’ouverture (gate

width) et le retard (gate delay) par rapport à un trigger externe. Comme vu dans le

chapitre 2.4, le signal LII a un temps de décroissance long par rapport aux autres signaux

tel que la diffusion (de l’ordre de 50 ns) ou la fluorescence (durée proche de celle du
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Figure IV.6 – Position spectrale du filtre à 410 nm comparée aux bandes de Swan du
C2 du spectre d’émission de la LII et au spectre d’émission de la flamme pour une

excitation à 532 nm [49]

auteur référence filtre interférentiel
Geitlinger [84] 430 nm (bande de 32 nm)

Lee [70] 400 ± 12,5 nm
Ni [85] 450 ± 25 nm
Oh [86] 450 ± 10 nm

Qamar [68] 430 nm (bande de 10 nm)
Schoemaecker Moreau [66] 410 nm

Xin [69] 410 ± 10 nm

Table IV.1 – Filtres passe bande utilisés en LII dans la littérature avec une longueur
d’onde d’excitation de 532 nm

pulse laser). Un décalage de l’ouverture de la caméra par rapport à l’arrivée du pulse

laser sur les particules de suie est donc un moyen de renforcer l’élimination des signaux

parasites [69, 66], déjà fortement éliminés par le filtre interférentiel. Le gate delay de la

caméra est donc fixé à 30 ns. Ensuite un temps d’ouverture de 70 ns (gate width) a été

choisi pour avoir suffisamment de signal LII. Comme l’a montré Vander Wal [65], un

temps d’ouverture allant jusqu’à 100 ns ne modifie que peu le signal LII. Mais il est aussi

reconnu qu’un temps d’intégration trop long peu biaiser la mesure LII vers les particules

de grandes tailles. Ainsi, deux tests ont été effectués sur le brûleur gaz en utilisant des

valeurs de 70 ns et 100 ns pour le gate width. Un exemple de comparaison des profils

de signaux LII pour ces deux gate width, à z = 34 cm, est présenté sur la figure IV.7
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(pour 2 séries de mesure). Les résultats obtenus étant similaires (en tenant compte de la

répétabilité des mesures), cela indique que cet effet n’est pas important dans notre cas.

D’autant plus que le temps caractéristique de diminution du signal LII en fonction de la

taille des particules peut aller jusqu’à 200 ns.

Figure IV.7 – Comparaison des profils de signaux LII pour 2 séries de mesure sur le
brûleur gaz, à z = 34 cm, en utilisant deux valeurs pour le gate width : 70 et 100 ns

Pour pouvoir régler le gate delay et le gate width par rapport au passage du pulse laser,

la caméra est directement synchronisée avec le laser. Le schéma de cette synchronisation

est présenté sur la figure IV.8. Le temps entre le signal TTL du Q-Switch (QS) et l’arrivée

du pulse laser dans la flamme est court (t = 60 ns), ce qui pose problème par rapport au

temps de transfert du signal TTL jusqu’à la caméra. Cette dernière est donc triggée avec

le signal TTL de la flash lampe (FL) ce qui permet d’avoir un temps supplémentaire de

140 µs. Il est ainsi possible de régler plus facilement l’ouverture de la caméra 30 ns après

le passage du pulse laser et cela pendant un temps de 70 ns.

Figure IV.8 – Schéma de la synchronisation utilisée pour régler l’ouverture de la
caméra par rapport au passage du pulse laser
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IV.3 Correction des inhomogénéités

Après avoir choisi les caractéristiques d’utilisation pour la méthode de LII, des tests

d’enregistrement de signaux sont effectués pour voir si des corrections doivent être ap-

portées. Un premier point, qu’il est nécessaire de prendre en considération, est de vérifier

que le signal enregistré par le système de détection correspond bien au signal reçu par ce

dernier. Pour cela le système de détection doit être éclairé par une source lumineuse ho-

mogène. Un papier calque éclairé par une source halogène lointaine permet d’obtenir une

source quasi homogène (mais présence de fluctuations locales aux petites échelles liées au

grain du papier calque). Cette lumière diffuse est ensuite enregistrée par la caméra CCD

et l’image obtenue est présenté dans la figure IV.9. Un profil suivant z est tracé (courbe

noire) pour voir si l’image obtenue est homogène. Sur le graphique, l’échelle des pixels

suivant z démarre par le haut de l’image. Ce profil montre tout d’abord les fluctuations

aux petites échelles causées par le grain du papier calque. Ensuite, en traçant la tendance

générale du profil (courbe rouge), on observe une diminution du signal enregistré sur le

haut de l’image. Cette diminution atteint un maximum d’environ 20 % ce qui entrâınerait

une erreur importante sur les signaux enregistrés si une correction n’est pas appliquée.

Figure IV.9 – Image enregistrée par la caméra pour la source quasi homogène (papier
calque + halogène) et tracé d’un profil (courbe noire) et de la tendance générale (courbe

rouge)

Avant de procéder à une correction et afin de voir d’où provient cette perte de signal
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et si le problème peut être résolu, différents tests ont été effectués. Tout d’abord, une

image du fond est faite (entrée de la caméra obscurcie avec un bouchon opaque) et celle-

ci ne révèle aucune inhomogénéité. Ensuite, pour vérifier que cette diminution n’est pas

dû à du vignettage compte tenu de la forte ouverture de l’objectif utilisée (f/1,2), cette

dernière est diminuée. Cette modification n’engendre aucune réduction de la perte de

signal. Un test de défaut de mise au point est aussi réalisé mais la diminution persiste.

Enfin, une rotation de la caméra est faite pour vérifier que la perte de signal ne provient

pas du papier calque mais l’inhomogénéité du haut de la caméra est toujours observée.

Le problème semble donc venir directement d’un défaut du capteur CDD. Une correction

est donc nécessaire.

Pour effectuer cette correction, l’image enregistrée avec le papier calque éclairé par

une source halogène est utilisée. Compte tenu des fortes fluctuations aux petites échelles

obtenues sur le profil de cette image dues en grande partie au grain du papier calque, un

lissage est effectué. Un filtre médian de taille 9 × 9 pixels est alors utilisé. Un exemple de

profils suivant z obtenus avec et sans ce lissage sont présentés sur la figure IV.10. On peut

voir que ce lissage permet de diminuer fortement les fluctuations aux petites échelles. Il

permet également de conserver la tendance générale, c’est-à-dire la perte de signal sur le

haut de l’image. Il faut faire attention au fait que le lissage est fait avec un filtre médian

c’est-à-dire une moyenne suivant z mais aussi suivant y sur la taille du filtre (lissage 2D).

Il n’est donc pas anormal que, sur la figure IV.10, le profil lissé ne soit pas centré par

rapport au profil non lissé. Cela est dû à l’effet des profils voisins suivant y pris en compte

dans le processus de lissage. Les images de signaux LII sont corrigées en les divisant par

l’image du papier calque (lissée ou non) mais aucun réajustement du niveaux des signaux

n’est effuctué. Cela n’est pas nécessaire car le coefficient de calibration est déterminé à

partir des images déjà corrigées.

Afin de vérifier l’effet de la correction par l’image du papier calque, un profil sui-

vant y d’un signal LII normalisé est corrigé avec cette image avec et sans le lissage (fi-

gure IV.11). Une normalisation est effectuée afin de pouvoir être comparatif car, comme

vu précédemment, le niveau des signaux corrigés n’est pas réajuster. La correction avec
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Figure IV.10 – Profils suivant z de l’image de correction faite avec le papier calque
pour montrer l’effet d’un lissage avec un filtre médian 9 × 9

l’image non lissée montre l’apparition de fluctuations aux petites échelles non présentes

sur le profil LII sans correction. Cela indique donc que même si la diminution de signal

due au haut du capteur CCD est corrigée, une erreur de mesure est ajoutée à cause du

grain du papier calque. En ce qui concerne la correction avec une image lissée, on observe

cette fois ci qu’aucune fluctuation à petite échelle supplémentaire n’apparait sur le profil

LII.

La vérification de l’effet de la correction est également faite dans l’autre direction,

c’est-à-dire suivant z, la direction où l’on observe l’inhomogénéité de la camera. Un profil

suivant z d’un signal LII normalisé (pour les mêmes raisons que pour les profils suivant y)

est donc corrigé avec l’image du calque avec et sans le lissage (figure IV.12). On observe,

comme pour le cas suivant y, que les fluctuations aux petites échelles sont éliminées avec

le papier calque lissé. On remarque aussi que le papier calque lissé rehausse bien le signal

pour le haut de la caméra alors que la correction avec papier calque non lissé induit une

correction trop forte pour le haut de la caméra. Il faut cependant faire attention car cette

variation entre les deux signaux dépend de l’effet 2D du lissage avec le filtre médian. Pour

conclure, le lissage de l’image avec un filtre médian 9 × 9 est donc suffisant pour éliminer
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Figure IV.11 – Effet de la correction avec l’image du papier calque avec ou sans lissage
sur un profil de signal LII normalisé suivant y

l’ajout de fluctuations aux petites échelles tout en corrigeant la perte de signal du haut

du capteur CCD. Les images de signaux LII enregistrées par la suite seront donc corrigées

avec cette image du papier calque lissée.

Figure IV.12 – Effet de la correction avec l’image du papier calque avec ou sans lissage
sur un profil de signal LII normalisé suivant z
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Dans un second temps, en ce qui concerne la nappe laser, on a vu précédemment

avec un analyseur de faisceau qu’elle pouvait être considérée comme homogène suivant

sa largeur (suivant y) sur la zone de mesure. Afin de confirmer cette homogénéité, une

cuve spectrophotométrique de dimension 10 × 4 × 1 cm3 est utilisée. Compte tenu de la

longueur d’onde du laser de 532 nm, la cuve est remplie avec de la rhodamine 6G diluée

fortement dans de l’éthanol (pour réduire l’absorption de la nappe laser). Les courbes

d’absorption et de fluorescence (avec une longueur d’onde d’excitation de 532 nm) de la

rhodamine 6G sont présentées sur la figure IV.13.

Figure IV.13 – Courbes d’absorption et de fluorescence (avec une excitation à 532 nm)
de la rhodamine 6G en fonction de la longueur d’onde

Des images de la cuve sont faites avec passage de la nappe laser dans le mélange

rhodamine/éthanol. Le signal de fluorescence émis est enregistré à l’aide de la caméra

utilisée pour les mesures de LII. Des profils normalisés suivant y pour trois hauteurs

différentes (z = 32, 34 et 36 cm) sont tout d’abord tracés (figure IV.14). Ils permettent de

voir que la nappe laser peut bien être considérée comme homogène à grande échelle sur sa

largeur (sur 3 cm), les variations du signal de fluorescence observées étant au maximum

de 10 % pour les fluctuations aux petites échelles. Ensuite sont tracés des profils suivant

z pour deux positions suivant y égales à 1 et 2,5 cm (figure IV.15). Compte tenu de la

taille du champ étudié (environ 13 cm), la cuve a été positionnée à deux hauteurs : au

milieu et en bas du champ de la caméra, c’est-à-dire une zone homogène de cette dernière
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pour ne pas avoir à corriger les images enregistrées. Mais une forte réflexion de la nappe

laser sur le bas de la cuve fait que seule la partie haute de celle-ci est exploitable, avec

cependant une légère absorption présente qui provoque une petite diminution du signal en

fonction de la hauteur. A cause de cette absorption, les essais avec la cuve n’ont pas pu être

approfondis dans l’optique de corriger l’inhomogénéité du haut du capteur CCD. Malgré

cette diminution, les profils faits pour les deux positions suivant y (1 et 2,5 cm) montrent

une homogénéité de la nappe suivant la hauteur équivalente, en termes de variations, à

celle obtenue pour la largeur. De plus la fluence utilisée permet de ne pas avoir à tenir

compte de l’absorption de la nappe laser dans la flamme suivant la hauteur (suivant z).

Aucune correction ne sera donc effectuée en ce qui concerne la nappe laser et l’énergie

reçue par les particules de suie.

Figure IV.14 – Profils normalisés du signal de fluorescence de la rhodamine 6G suivant
y pour trois hauteurs différentes (z = 32, 34 et 36 cm)

IV.4 Calibration du signal LII

Une fois les signaux LII corrigés des inhomogénéités dues au système de détection, ces

derniers doivent être calibrés pour obtenir la fraction volumique de suie. Comme vu dans

les chapitres 2.4 et 3.2, la calibration est faite grâce à une mesure d’extinction à 1064 nm.

Mais les instabilités de la flamme produites par la combustion du PMMA ne permettent

pas d’obtenir des valeurs fiables pour cette mesure, notamment à cause de la position fixe

du faisceau servant à faire cette mesure en comparaison avec la propagation verticale de

la flamme (déplacement suivant z au début de la combustion) et le déplacement suivant
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Figure IV.15 – Profils du signal de fluorescence de la rhodamine 6G suivant z pour y =
1 et 2,5 cm (la cuve est positionnée à deux hauteurs : bas et milieu par rapport au

champ de la caméra)

y lié à la régression de la surface de la plaque de PMMA. La mesure d’extinction est

donc faite à des endroits différents dans la flamme au cours du temps, elle rencontre donc

des zones plus ou moins fuligineuses. Pour remédier à cela, entre autres, un brûleur gaz

a été mis en place. En effet, des travaux ont montré qu’il était possible, en utilisant des

conditions de mesure identiques, de déterminer le coefficient d’étalonnage Cétal sur une

autre flamme [87]. Des mesures d’extinction et de LII sont donc faites simultanément sur

ce brûleur. Le coefficient d’étalonnage est ensuite déterminé, comme vu dans le chapitre

2.4, à l’aide des équations II.30 et II.31 :

SLII = Cétalfvsuie

I

I0
= exp (−KextL) = exp

(

−Ke

fvsuie
λ

L

)

En ce qui concerne le coefficient d’extinction adimensionnéKe présent dans la deuxième

équation, une valeur de la littérature égale à 6,4 est provisoirement prise [88]. Cette va-



92 Chapitre IV. Enregistrement et traitement des signaux LII

leur est obtenue sur une flamme de brûleur gaz alimenté en éthylène avec une longueur

d’onde de 1310 nm. Le choix de cette valeur est basé sur le combustible utilisé et sur

la longueur d’onde de mesure. Les longueurs d’onde sont ici différentes (1064 et 1310

nm) mais, comme on le verra dans le chapitre 5.3, les propriétés optiques sont constantes

dans cette gamme de longueurs d’onde. Les valeurs de Cétal obtenues sont présentées sur

la figure II.30 pour un total de 32 séries de mesure. On observe de fortes variations de

ce coefficient, malgré le fait que cette flamme soit stationnaire, surement liées à la forte

turbulence de la flamme. Une calibration directement sur la flamme de PMMA, qui n’est

pas stationnaire, ne s’avère donc pas envisageable. Une valeur moyenne est tout de même

calculée. On obtient une valeur de 26,3 avec un écart type de 30 %. Il faudra donc par la

suite tenir compte du fait que les valeurs de fraction volumique présentées sont soumises

à cette incertitude, mais qu’elles permettrons quand même de quantifier la production de

suie. En utilisant une correction avec l’image du papier calque non lissée, on obtient une

valeur de 20,3 avec également un écart type de 30 % [89]. L’écart entre ces deux coeffi-

cients de calibration est provoqué par le fait que le niveau des signaux LII corrigés n’est

pas réajusté. Mais comme ces coefficients de calibration tiennent compte de la correction

utilisée, cela aboutit au final à des fractions volumiques proches avec les deux types de

correction.

Figure IV.16 – Valeurs du coefficient d’étalonnage servant à calibrer le signal LII à
partir d’une mesure d’extinction, obtenues sur le brûleur gaz, et valeur moyenne en

utilisant Ke = 6,4
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Afin de vérifier que la valeur du coefficient d’étalonnage obtenue avec le brûleur gaz est

bien utilisable sur la flamme de PMMA, une comparaison est faite avec des mesures faites

sur cette dernière. Des mesures d’extinction et de LII sont effectuées simultanément durant

la combustion du PMMA (au cours du temps) pour trois plaques différentes (3 séries).

Les valeurs du coefficient d’étalonnage sont présentées sur la figure IV.17. On observe une

variabilité plus grande que pour le brûleur gaz ainsi qu’une augmentation suivie d’une

décroissance au cours du temps qui sont liées au déplacement de la flamme durant la

combustion du PMMA. C’est pour cela que, comme dit précédemment, ces valeurs ne

sont pas assez fiables pour être utilisées pour la calibration. Mais elles sont utilisables

tout de même pour effectuer une comparaison avec la valeur obtenue avec le brûleur gaz.

Une valeur moyenne sur les trois séries est calculée sur une zone où la mesure d’extinction

est localisée autour du milieu de la flamme (suivant son épaisseur), c’est-à-dire de t =

1000 à 2000 s. On obtient une valeur égale à 29,4 ± 13,0 en utilisant la correction avec

l’image du papier calque lissée. Cette moyenne est proche de celle obtenue avec le brûleur

gaz mais avec une incertitude de mesure beaucoup plus grande. De plus, l’avantage de

mesurer ce coefficient sur la flamme du brûleur gaz est que, compte tenu du fait que la

flamme soit stationnaire dans le temps, cela permet d’avoir une valeur moyenne faite sur

un plus grand nombre de mesures. Afin de justifier l’utilisation du coefficient d’étalonnage

mesuré dans le brûleur gaz sur les signaux LII du PMMA, les propriétés optiques de ces

deux flammes vont être comparées dans le chapitre suivant, compte tenu du fait que le

coefficient d’étalonnage et le signal LII dépendent de ces propriétés.

IV.5 Conclusion sur l’enregistrement et le traitement

des signaux LII

Ce chapitre a permis de voir la méthode expérimentale mise en place pour l’enregistre-

ment et le traitement des signaux LII. En ce qui concerne les caractéristiques d’utilisation

du laser et d’enregistrement du signal, les points principaux sont :

– la longueur d’onde du faisceau laser est de 532 nm,
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Figure IV.17 – Comparaison entre les coefficients d’étalonnage obtenus sur la flamme
de PMMA au cours du temps et la valeur moyenne du brûleur gaz (trait rouge)

– le phénomène de trapping a été limité en dirigeant la nappe laser à 5cm du bord

suivant x et sera estimé dans le chapitre 6,

– la fluence utilisée est de 0,08 J/cm2,

– un filtre passe bande à 410 ± 50 nm est placé devant la caméra,

– l’ouverture de la caméra se fait avec un retard de 30 ns par rapport au pulse laser

et pendant un temps de 70 ns,

– cette ouverture est synchronisée à partir du signal TTL de la flash lampe du laser.

Les signaux enregistrés en utilisant ces caractéristiques sont ensuite corrigés. En uti-

lisant un analyseur de faisceau et une cuve spectrophotométrique, on a pu voir que la

nappe laser était homogène sur la zone de mesure et qu’aucune correction n’était donc

nécessaire sur l’énergie apportée aux particules de suie. En ce qui concerne le système de

détection, une perte de signal a été observée sur le haut du capteur CCD de la caméra.

Une image lissée faite à partir d’un papier calque éclairé par une source halogène sera

donc utilisée pour corriger cela. Enfin les signaux LII corrigés seront calibrés en utilisant

le coefficient d’étalonnage Cétal déterminé à partir d’une mesure simultanée d’extinction

et de LII dans la flamme générée par le brûleur gaz.

Avant de déterminer la fraction volumique sur la flamme de PMMA à partir des

signaux LII, les suies produites par cette dernière ainsi que celles du brûleur gaz vont tout

d’abord être caractérisées. La morphologie et les propriétés optiques de ces suies sont donc
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présentées dans le chapitre suivant.





Chapitre V

Résultats sur les propriétés optiques

des suies

Ce chapitre va se consacrer à la détermination des caractéristiques morphologiques et

des propriétés optiques des particules de suie. Deux configurations vont être étudiées :

le brûleur gaz et la combustion d’une plaque verticale de PMMA. Les différents moyens

expérimentaux présentés dans le chapitre 3 vont donc être utilisés dans ces deux flammes.

Tout d’abord est présentée l’analyse morphologique des agrégats avec la détermination

du diamètre de giration, de la dimension fractale et du diamètre de mobilité utile à l’uti-

lisation de la théorie de la RDG-FA. Ensuite seront présentées les mesures d’extinction

in-situ et ex-situ ainsi qu’une comparaison de ces deux techniques de mesure. Enfin se-

ront montrés les résultats sur l’obtention des propriétés optiques telles que l’extinction

spécifique, la fonction d’indice d’absorption et le coefficient d’extinction adimensionné qui

sera utilisé par la suite (chapitre suivant) dans la détermination de la fraction volumique

de suie à partir de mesures LII.

V.1 Etude morphologique

Dans l’optique de pouvoir utiliser un modèle thermique pour quantifier le rayonne-

ment des particules de suie présentes dans la flamme, il est nécessaire de déterminer les

97
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caractéristiques morphologiques des agrégats de suie. Les résultats obtenus sont présentés

dans cette partie.

V.1.1 Morphologie et tailles des particules de suie

Comme détaillé dans le chapitre 3.4, la méthode expérimentale pour déterminer le

diamètre de giration et la dimension fractale des particules de suie consiste à effectuer des

clichés de microscopie électronique (MET) de ces dernières [58]. Pour cela un prélèvement

thermophorétique sur grille est effectué dans chacune des deux flammes. Ce prélèvement

est effectué à une hauteur de z = 34 cm. Un nombre de 225 clichés a été obtenu pour

la flamme du brûleur gaz ainsi que pour la flamme du PMMA. Des exemples de clichés

obtenus sont présentés pour les suies du brûleur gaz (figure V.1) et pour celles de la

combustion du PMMA (figure V.2). Différents grossissements ont été utilisés pour effectuer

ces clichés. Le calcul de la résolution spatiale en fonction du grossissement est obtenu en

analysant des clichés MET avec des billes de latex (particules sphériques et de diamètre

connu (102 nm)). On obtient une résolution de 1,32 pixel.nm−1 pour un grossissement

de 140000, 1,76 pixel.nm−1 pour 190000 et 2,45 pixel.nm−1 pour 270000. On peut voir

sur ces clichés que les agrégats ont une taille plus ou moins grande et ont une apparence

similaire entre la flamme de brûleur gaz et celle du PMMA. Les différentes caractéristiques

morphologiques et fractales sont mesurées à partir de ces clichés.

Figure V.1 – Exemples de clichés MET obtenus sur les suies issues du brûleur gaz

Les caractéristiques morphologiques sont tout d’abord déterminées pour la flamme du

brûleur gaz. La première caractéristique mesurée est le diamètre des sphérules primaires.
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Figure V.2 – Exemples de clichés MET obtenus sur les suies issues de la combustion
du PMMA

On effectue une analyse statistique pour déterminer un diamètre moyen Dp à partir de la

distribution en diamètre. Il est généralement admis que la loi de distribution de taille est de

type normale (gaussienne) ou log-normale [17]. Cela permet une simplification au niveau

de l’analyse de la morphologie des agrégats en assimilant le diamètre des particules à la

valeur moyenne. Le diamètre de 222 sphérules est mesuré sur les clichés et la distribution

de ces diamètres est tracée sur le graphique de la figure V.3. Cette distribution suit,

comme le montre la figure V.3, une loi log-normale. On obtient grâce à cette distribution

une valeur pour le diamètre moyen des sphérules égal à 25,5 nm avec un écart type

géométrique de 1,2.

Figure V.3 – Distribution en diamètre des sphérules primaires pour les suies du brûleur
gaz et tracé d’une loi log-normale

A partir du diamètre moyen des sphérules primaires, il est possible de remonter au

diamètre de giration. Comme vu dans le chapitre 2.3, le diamètre de giration Dg (m)
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donne une estimation de la répartition massique de l’agrégat. Pour le calculer, on utilise

l’équation III.5, comme cela est recommandé par Yon et al. [58], d’où :

Rg

Rp

=
Lp

1, 48Dp

Le diamètre de Feret Lp est mesuré sur les 397 agrégats que contiennent les clichés. On

obtient donc finalement une distribution du diamètre de giration et celle-ci est tracée sur le

graphique de la figure V.4 pour le cas du brûleur gaz. Une fonction log-normal monomodale

ainsi qu’une bimodale ont été utilisées pour représenter les distributions expérimentales.

La distribution bimodale est aussi utilisée compte tenu de la présence d’un pic sur les

valeurs mesurées à un diamètre de giration proche de 40 nm. La distribution bimodale

représente mieux la distribution expérimentale comme on peut le voir sur la figure V.4. La

distribution monomodale donne un mode pour le diamètre de giration de 107,5 nm avec

un écart type géométrique de 2,2 mais ce mode n’est pas représentatif de la distribution

expérimentale obtenue. Le premier mode, pour la distribution bimodale, est à une valeur

de 39,6 nm avec un écart type géométrique de 1,3. Compte tenu de ce faible diamètre,

cela veut dire que ce mode correspond à des agrégats comprenant environ 2 à 3 sphérules.

Pour le deuxième mode, une valeur de 138,7 nm avec un écart type géométrique de 1,7 est

obtenue. Les suies produites sur ce brûleur montrent donc l’obtention de deux modes pour

le diamètre de giration. Cela peut être dû au fait que les particules de suie ne sont pas

toutes produites à la même hauteur dans la flamme (le brûleur gaz ayant une configuration

de paroi verticale) donc qu’elles ont un temps de séjour dans la flamme plus ou moins

long, la hauteur de prélèvement étant de z = 34 cm. Le mode 1 peut donc correspondre

plutôt à des suies jeunes et le mode 2 à des suies plus âgées. On va donc considérer la

distribution du diamètre de giration comme bimodale tout en émettant une réserve sur

l’existence réelle et physique du premier mode même si ce type de distribution a déjà été

observé. Mais compte tenu de la petite valeur du mode 1, celui-ci n’aura que peu d’effet

en terme d’extinction par rapport au mode 2 (voir équation II.10 dans le chapitre 2.3). Le

mode 2 seul pourra donc être utilisé dans l’application de la théorie de la RDG-FA [58].
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Figure V.4 – Distribution en diamètre de giration pour les suies du brûleur gaz et tracé
d’une loi log-normale bimodale et d’une monomodale

Après avoir déterminé le diamètre des sphérules primaires et le diamètre de giration

des agrégats, les clichés MET permettent aussi de remonter à la dimension fractale. Pour

cela l’équation II.7 est utilisée :

Np = kf

(

Rg

Rp

)df

Le rapport entre le rayon de giration et le rayon des sphérules primaires est obtenu

à partir du diamètre de Feret utilisé précédemment (équation III.5). Pour le nombre

de sphérules primaires Np, il est calculé à partir du ratio entre la surface projetée des

agrégats Aa et celle d’une sphérule primaire de diamètre moyen Ap suivant l’équation

III.4 [80, 81, 48] :

Np = ka

(

Aa

Ap

)α

avec ka = 1,155 et α = 1,095. Ces deux coefficients permettent d’effectuer une correc-

tion pour tenir compte de la forme 3D des particules, les clichés MET étant des images

projetées en 2D. Le logarithme du nombre de sphérules est ensuite tracé en fonction du

logarithme du ratio des rayons sur un graphique (figure V.5). On élimine de ce graphique



102 Chapitre V. Résultats sur les propriétés optiques des suies

les points où Np est inférieur à 1 pour ne pas avoir d’agrégats de moins d’une sphérule, ce

qui n’est pas physiquement possible. Une droite est tracée (r2 = 0,97) et permet d’obtenir

la dimension fractale ainsi que le préfacteur. On obtient pour les suies du brûleur gaz df

= 1,77 ± 0,02 et kf = 1,93 ± 1,03. Si l’on considère maintenant qu’un agrégat ne peut

être considéré comme fractal qu’à partir de 10 sphérules, on trace un nouveau graphique

(figure V.6) pour Np ≥ 10. On obtient cette fois-ci, en traçant une droite (r2 = 0,90), df

= 1,62 ± 0,03 et kf = 2,57 ± 1,81. On observe donc que cette hypothèse a un effet non

négligeable sur la valeur de la dimension fractale.

Figure V.5 – Détermination de la dimension fractale et du préfacteur à partir du tracé
de la courbe ln (Np) = f (ln (Rg/Rp)) pour les suies du brûleur gaz

Une analyse similaire est à présent faite sur les suies issues de la combustion du PMMA.

Pour déterminer le diamètre moyen des sphérules Dp, une mesure est effectuée sur 242

sphérules. La distribution du diamètre de ces sphérules est tracée sur le graphique de la

figure V.7. Comme pour les suies du brûleur gaz, une loi log-normale est optimisée pour

représenter la distribution des valeurs expérimentales. La valeur obtenue pour le diamètre

moyen des sphérules primaires est de 23,8 nm avec un écart type géométrique de 1,2.

A partir de ce diamètre et du diamètre de Feret (voir l’équation III.5) est de nouveau

calculé le diamètre de giration. La distribution de ce diamètre est tracée sur le graphique

de la figure V.8. Comme pour le brûleur gaz, une distribution bimodale et une distribu-
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Figure V.6 – Détermination de la dimension fractale et du préfacteur à partir du tracé
de la courbe ln (Np) = f (ln (Rg/Rp)) pour les suies du brûleur gaz avec Np ≥ 10

Figure V.7 – Distribution en diamètre des sphérules primaires pour les suies du
PMMA et tracé d’une loi log-normale

tion monomodale sont tracées. La distribution monomodale donne un mode de 115,4 nm

avec un écart type géométrique de 2,0 mais de nouveau cette distribution semble moins

représentative des valeurs expérimentales. La distribution bimodale parâıt plus proche

même si, pour le PMMA, le pic de valeur équivalent au premier mode est moins marqué.

La configuration de combustion étant proche entre la flamme du brûleur gaz et celle du

PMMA (paroi verticale), on peut ainsi retrouver la possible présence de suies ayant des

temps de séjour dans la flamme plus ou moins long. Le premier mode obtenu avec la
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distribution bimodale donne une valeur pour le diamètre de giration de 40,0 nm avec un

écart type géométrique de 1,4. Quant au deuxième mode, une valeur de 132,7 nm avec

un écart type géométrique de 1,6 est obtenue. Les conclusions et réserves énoncées pour

le brûleur gaz sont donc aussi valables pour le PMMA.

Figure V.8 – Distribution en diamètre de giration pour les suies du PMMA et tracé
d’une loi log-normale bimodale et d’une monomodale

Enfin sont déterminées les caractéristiques de la morphologie fractale des suies issues

de la combustion du PMMA. On trace le logarithme du nombre de sphérules en fonction

du logarithme du ratio Rg/Rp sur un graphique (figure V.9). On élimine les points où Np

est inférieur à 1 et une droite est de nouveau tracée (r2 = 0,96) pour obtenir la dimension

fractale ainsi que le préfacteur. On obtient finalement pour les suies du PMMA df =

1,71 ± 0,02 et kf = 2,57 ± 1,03. La figure V.9 permet pour le PMMA d’observer le

comportement non fractal des agrégats en dessous de 10 sphérules (ln (Np) < 2,3). On

trace donc un nouveau graphique (figure V.10) pour Np ≥ 10. On obtient, en traçant une

droite (r2 = 0,94), df = 1,54 ± 0,02 et kf = 3,55 ± 1,04. Comme pour le brûleur gaz, les

valeurs de la dimension fractale sont différentes si l’on ne tient compte que des agrégats

de plus de 10 sphérules.

V.1.2 Diamètre de mobilité

Un autre paramètre de taille utilisé pour décrire les agrégats est le diamètre de mobilité

(définition dans le chapitre 2.3). Celui-ci peut être déterminé à l’aide d’un appareil de



Chapitre V. Résultats sur les propriétés optiques des suies 105

Figure V.9 – Détermination de la dimension fractale et du préfacteur à partir du tracé
de la courbe ln (Np) = f (ln (Rg/Rp)) pour les suies du PMMA

Figure V.10 – Détermination de la dimension fractale et du préfacteur à partir du
tracé de la courbe ln (Np) = f (ln (Rg/Rp)) pour les suies du PMMA avec Np ≥ 10

mesure, le DMS (voir chapitre 3.4). Les particules de suie sont prélevées dans la flamme à

l’aide d’un FPS (voir également le chapitre 3.4) et envoyé vers le DMS (qui peut mesurer

une distribution toutes les secondes). La hauteur à laquelle est effectuée ce prélèvement

est équivalente à celle utilisée pour le prélèvement thermophorétique, c’est-à-dire z = 34

cm. Le DMS fourni directement la distribution en diamètre de mobilité. L’avantage de
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cette mesure (chapitre 3.4) est qu’elle permet, contrairement à la mesure du diamètre

de giration, d’obtenir facilement et rapidement le diamètre de mobilité et de pouvoir

faire varier, par exemple, la hauteur de mesure ou de suivre l’évolution du diamètre dans

le cas d’une flamme instationnaire (flamme de PMMA par la suite). Pour les suies du

brûleur gaz, des exemples de distributions obtenues sont présentés sur la figure V.11.

La mesure est effectuée de nombreuses fois afin de tester la répétabilité. Comme pour le

diamètre de giration, deux modes sont obtenus. Mais de nouveau, une réserve est émise

sur l’existence réelle et physique du premier mode. Le DMS fait une inversion des mesures

de courant sur l’électromètre pour déterminer la distribution en taille et cela peut induire

l’apparition de faux modes. On remarque également que la position de ces deux modes

est bien reproductible entre les différentes mesures. Le premier mode correspond à un

diamètre de mobilité de 22,6 ± 0,3 nm. Le second mode correspond à un diamètre de

77,7 ± 1,7 nm. Il est intéressant de comparer le diamètre de giration au diamètre de

mobilité. Pour cela on calcule, comme vu dans le chapitre 2.3 (équation II.9), le rapport

β = Dg/Dm. On obtient pour le premier mode, en supposant son existence, β = 1,75 et

pour le second mode β = 1,78. Ces valeurs de β sont donc plutôt élevées en comparaison

avec la littérature [17].

Figure V.11 – Distribution en diamètre de mobilité pour les suies du brûleur gaz pour
plusieurs mesures successives au cours du temps

Une analyse similaire est effectuée sur les suies du PMMA. Des mesures sont effectuées
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pour deux allumages de plaque et à des temps différents par rapport au début de la

combustion de la plaque. Trois hauteurs ont également été testées (z = 34, 29 et 24

cm) pour voir si cela influence la distribution obtenue. Afin d’analyser la répétabilité des

mesures, des résultats obtenus pour plusieurs mesures successives au cours du temps de t

= 1480 s à t = 1490 s sont présentés sur la figure V.12, pour z = 34 cm. La répétabilité

obtenue est un peu moins bonne que pour le brûleur gaz compte tenu de l’évolution dans

le temps de la flamme de PMMA durant les mesures successives. On remarque, comme

pour le brûleur gaz, l’obtention de deux modes. Une réserve identique est donc émise sur le

premier mode. Ce premier mode correspond à un diamètre de mobilité de 21,0 ± 2,0 nm.

Le second mode correspond à un diamètre de 86,7 ± 6,8 nm. Afin de voir l’effet du temps

de combustion et de la hauteur de mesure sur la distribution des diamètres de mobilité,

les valeurs des modes sont détaillés pour la combustion des deux plaques différentes sur la

figure V.13. Ce graphique permet de voir que le temps et la hauteur de mesure modifient

peu la valeur des modes. Mais il faut faire attention à ne pas généraliser cela à toute la

hauteur de la flamme. En effet, les hauteurs de mesure étant égales à 24, 29 et 34 cm, elles

correspondent à la partie haute de la flamme et la variation maximum entre les hauteurs

n’est que de 10 cm sur une hauteur totale de plaque de 40 cm et une hauteur de flamme

pouvant atteindre 80 cm (figure VI.20). On relie également les valeurs obtenues pour le

diamètre de giration et le diamètre de mobilité à l’aide de la fonction β. On obtient pour

le premier mode β = 1,90 et pour le second mode β = 1,53. Le premier mode donne de

nouveau une valeur de β plutôt élevée tandis que le deuxième mode donne une valeur

plus proche des valeurs de la littérature [17].

V.1.3 Comparaison entre les suies du PMMA, du brûleur gaz

et des valeurs de la littérature

Les clichés MET et le DMS ont permis d’obtenir les caractéristiques morphologiques

des particules de suie produites par le brûleur gaz et par la combustion du PMMA. Les

valeurs de ces différentes caractéristiques sont résumées dans le tableau V.1. On a donc

dans ce tableau toutes les caractéristiques morphologiques nécessaires pour tenir compte
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Figure V.12 – Exemple de distribution en diamètre de mobilité pour les suies du
PMMA obtenue pour z = 34 cm pour plusieurs mesures successives, sur un même

allumage, au cours du temps (de t = 1480 s à 1490 s)

Figure V.13 – Effet du temps de combustion et de la hauteur de mesure sur le
diamètre de mobilité des suies du PMMA pour deux plaques différentes

de la diffusion dans le calcul du rayonnement des particules de suie en utilisant la théorie

de la RDG-FA. Ce tableau permet également de constater que les caractéristiques des

suies du brûleur gaz et du PMMA sont assez proches.

Ces valeurs vont maintenant être comparées avec les valeurs que l’on peut trouver dans
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Brûleur gaz PMMA
Dp,moy 25,5 23,8

Dg(mode 1) 39,6 40,0
Dg(mode 2) 138,7 132,7

Dg(monomodal) 107,5 115,4
df avec Np ≥ 1 1,77 1,71
kf avec Np ≥ 1 1,93 2,57
df avec Np ≥ 10 1,62 1,54
kf avec Np ≥ 10 2,57 3,55
Dm(mode 1) 22,6 21,0
Dm(mode 2) 77,7 86,7
β(mode 1) 1,75 1,90
β(mode 2) 1,78 1,53

Table V.1 – Tableau récapitulatif des caractéristiques morphologiques et des tailles des
suies du brûleur gaz et du PMMA

la littérature. Pour le diamètre des sphérules primaires, les valeurs sont reportées dans le

tableau V.2. On remarque que les valeurs obtenues dans cette étude sont en général plus

faibles que celles de la littérature que ce soit pour le combustible gazeux ou solide. Mais

les valeurs de la littérature concernent des flammes jets pour le méthane et l’éthylène

et une configuration horizontale (feu de nappe) pour le PMMA. Dans une configuration

de feu de paroi, la formation des suies n’est pas localisée uniquement dans le bas de la

flamme mais à toutes les hauteurs de celle-ci. Cela peut expliquer la valeur plus faible pour

le Dp moyen compte tenu de la présence possible de suies ayant eu un temps de séjour

court dans la flamme, c’est-à-dire des suies formées dans la partie haute de la flamme.

Ces particules ont donc moins subit les processus de croissance par ajout de masse à la

surface des sphérules.

La dimension fractale et le préfacteur sont eux aussi comparés aux valeurs de la

littérature. Ces valeurs sont données dans le tableau V.3. Les dimensions fractales ob-

tenues dans cette étude (1,62-1,77 et 1,54-1,71 respectivement pour le brûleur gaz et le

PMMA) sont en bon accord avec celles de la littérature. Toutes les valeurs sont entre 1,5

et 1,8, ce qui s’explique par le type de croissance des agglomérats de suie. En effet, ces va-

leurs de df indiquent que la croissance est due à des collisions de type ≪ amas-amas ≫ [17],
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Combustible Dp(nm) Description flamme et
prélèvement

Référence

Méthane 19,8 Flamme jet de diffusion,
prélèvement thermophorétique (z
= 5 cm)

[90]

Méthane 20 Flamme jet de prémélange,
prélèvement par emprisonnement
dans une bouteille (z = 1,2 cm)

[91]

Méthane 30 Flamme jet de diffusion,
prélèvement thermophorétique (z
= 15 à 35 cm)

[48]

Ethylène 32 Flamme jet de diffusion,
prélèvement thermophorétique

[92]

Ethylène 43,3 Flamme jet de diffusion,
prélèvement thermophorétique (z
= 4 cm)

[77]

Méthane/Ethylène 25,5 Feu de paroi verticale,
prélèvement thermophorétique (z
= 34 cm)

cette étude

PMMA 42-61 Feu de nappe, prélèvement ther-
mophorétique (dans les fumées)

[17]

PMMA 23,8 Feu de paroi verticale,
prélèvement thermophorétique (z
= 34 cm)

cette étude

Table V.2 – Comparaison des valeurs de Dp de cette étude avec des valeurs de la
littérature

ce qui donne aux particules une compacité assez réduite et donc une dimension fractale

inférieure à 2. En ce qui concerne le préfacteur, les valeurs de la littérature sont assez

dispersées mais les valeurs de cette étude (1,93-2,57 et 2,57-3,55 respectivement pour le

brûleur gaz et le PMMA) sont assez proches des valeurs de la littérature pour le méthane

et pour le PMMA.

La dimension fractale df est généralement proche pour des agrégats issus de différents

combustibles. Celle-ci dépend majoritairement du mode de formation des agrégats. Ainsi

lorsque df est inférieur à 2, on est plutôt en présence de processus d’agrégations de type

≪ amas-amas ≫, comme vu précédemment [17]. C’est ce processus qui prédomine dans le

cas des flammes. Celui-ci fait intervenir des amas déjà formés, la collision et l’adhésion de
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Combustible df kf Description flamme et
prélèvement

Référence

Méthane 1,64 Flamme jet de diffusion,
prélèvement thermophorétique (z
= 5 cm)

[90]

Méthane 1,6-1,72 Flamme jet de prémélange,
prélèvement par emprisonnement
dans une bouteille (z = 1,2 cm)

[91]

Méthane 1,74 2,45 Flamme jet de prémélange,
prélèvement thermophorétique (z
= 1,2 et 1,8 cm)

[93]

Méthane 1,8 2,3 Flamme jet de diffusion,
prélèvement thermophorétique (z
= 15 à 35 cm)

[48]

Ethylène 1,66 2,35 Flamme jet de diffusion,
prélèvement thermophorétique (z
= 1,5 cm)

[94]

Ethylène 1,49 4,14 Flamme jet de diffusion,
prélèvement thermophorétique (z
= 4 cm)

[77]

Ethylène 1,62-1,74 5,8 Flamme jet de diffusion,
prélèvement thermophorétique (z
= 3 cm)

[95]

Méthane/Ethylène 1,62-1,77 1,93-2,57 Feu de paroi verticale,
prélèvement thermophorétique (z
= 34 cm)

cette étude

PMMA 1,67-1,78 2,50-2,97 Feu de nappe, prélèvement ther-
mophorétique (dans les fumées)

[17]

PMMA 1,54-1,71 2,57-3,55 Feu de paroi verticale,
prélèvement thermophorétique (z
= 34 cm)

cette étude

Table V.3 – Comparaison des valeurs de df et kf de cette étude avec des valeurs de la
littérature

ces amas donnant des agrégats aérés et peu compact. Lorsque df est supérieur à 2, c’est le

processus ≪ particules-amas ≫ qui devient prédominant. Il s’avère donc logique de trouver

des valeurs proches pour les valeurs de la dimension fractale présentées dans le tableau

V.3 celles-ci ne dépendant que majoritairement du mode de formation des agrégats. En

ce qui concerne la configuration de la combustion (flamme jet, feu de nappe ou de paroi
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verticale), elle ne semble pas influencer la valeur de df . Malgré le fait que, dans les flammes

de paroi verticale de cette étude, le temps de séjour des suies est plus dispersé (comme

vu précédemment) que pour des flammes jets par exemple, on obtient des valeurs de

df similaires pour les différentes configurations. Le temps de séjour des suies ne semble

donc pas provoquer de variations sensibles sur la dimension fractale. Contrairement à

cette dernière, le préfacteur dépend quant à lui du combustible utilisé. Cela explique les

variations sur les valeurs présentées. On a également put voir que le fait de tenir compte

ou non des agrégats de moins de 10 sphérules avait un effet non négligeable sur les valeurs

de la dimension fractale et du préfacteur déterminées.

V.2 Mesures d’extinction in-situ et ex-situ

Après avoir déterminé les caractéristiques morphologiques des particules de suie, leurs

propriétés optiques vont maintenant être présentées. Comme précédemment, les deux

types de flamme ont été étudiés, c’est-à-dire la flamme du brûleur gaz et la flamme

de la combustion du PMMA. La propriété optique qui a été mesurée dans cette partie

est le coefficient d’extinction spectrale Kext (λ). Deux types de mesure ont été effectués

pour déterminer cette extinction : in-situ et ex-situ. Cette propriété est utilisée dans la

calibration de la méthode de LII d’où son importance.

V.2.1 Extinction spectrale in-situ

La première technique de mesure de l’extinction utilisée est une mesure in-situ. Comme

vu dans le chapitre 3.3, cette mesure est faite en utilisant un laser blanc qui traverse

directement la flamme. Tout d’abord sont présentés les résultats obtenus sur le brûleur

gaz puis sur le PMMA.

V.2.1.1 Mesures sur le brûleur gaz

Dans le processus de mesure du coefficient d’extinction spectrale in-situ, une sous-

traction de l’émission de la flamme, notée Ifl (λ), est faite (chapitre 3.3). Le calcul de ce
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coefficient d’extinction se fait suivant la relation (équation III.1) :

Kext (λ) = −
1

L
ln

(

I (λ)− Ifl (λ)

I0 (λ)

)

Avant de présenter le coefficient d’extinction spectrale, les différents spectres bruts

(I0 (λ), I (λ) et Ifl (λ)) enregistrés pour le brûleur gaz sont présentés sur la figure V.14.

Ces spectres sont des moyennes sur un temps de 20 s, Ifl (λ) et I0 (λ) étant enregistrés

successivement (avec 20 s de battement entre chaque mesure). Tout d’abord on observe

un pic de saturation autour de 1064 nm qui correspond à la longueur d’onde du laser

pompe utilisé pour générer le faisceau laser blanc. Ce pic ne sera pas pris en compte

dans la suite en supprimant les valeurs du Kext déterminées au niveau de ce pic. Pour

l’émission de la flamme, elle est comprise entre 600 et 1100 nm mais il est possible que

cette émission continue vers les hautes longueurs d’onde car la borne supérieure de 1100

nm correspond à la limite de détection du spectromètre. Cette émission équivaut ici, en

proportion, à la moitié du signal laser + flamme, ce qui met en évidence l’importance du

signal de la flamme et qu’il est capital de s’en affranchir en le soustrayant au signal reçu

par le spectromètre lorsque le laser traverse la flamme. Ces spectres sont ensuite utilisés

pour déterminer le Kext (λ). Les résultats obtenus pour la flamme du brûleur gaz sont

présentés sur la figure V.15. La mesure est effectuée à une hauteur z = 34 cm dans la

flamme et une distance y = 1 cm de la surface du brûleur. Cette distance à la surface

correspond au centre de la flamme par rapport à son épaisseur moyenne d’environ 2 cm

(voir figure VI.7 dans le chapitre 6.2). Toutes les mesures seront donc effectuées à cette

distance y = 1 cm par la suite que ce soit pour le brûleur gaz ou le PMMA (afin de pouvoir

être comparatif entre les deux flammes). Trois séries de mesure sont effectuées dans le but

de tester la répétabilité. On remarque sur le graphique que l’on a une bonne répétabilité

entre les trois séries de mesure. Deux zones spectrales ne permettent pas d’obtenir la

valeur de l’extinction. La première, située entre 620 nm et 730 nm, correspond à une zone

où les mesures obtenues ne s’avèrent ni fiables ni reproductibles. Cela est dû à un problème

d’alignement du faisceau qui ne se focalise pas correctement dans la fibre optique reliée au
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spectromètre. Les longueurs d’onde de cette zone subissent donc une mauvaise détection.

Ce problème d’alignement est engendré par les gradients thermiques dans la flamme. La

deuxième zone, autour de 1064 nm, correspond, comme dit précédemment, à la longueur

d’onde du laser pompe utilisé pour générer le faisceau laser blanc ce qui entrâıne une forte

puissance à cette longueur d’onde et donc une saturation du capteur (chapitre 3.3). On

reporte sur la figure V.15 la valeur d’extinction obtenue avec la diode laser à 1064 nm qui

sert à calibrer la mesure de LII (chapitre 4.4). Cette valeur est cohérente avec la mesure

d’extinction spectrale in-situ. Globalement, on observe une décroissance de l’extinction

en fonction de la longueur d’onde mais deux zones peuvent être dissociées où le taux de

décroissance est différent. Deux tests de décroissance par une fonction puissance sont donc

effectués sur le graphique. Ils correspondent à des décroissances suivant la longueur d’onde

en λ−1 et λ−1,4. On peut voir que dans la zone spectrale de 400 à 620 nm le Kext suit une

décroissance en λ−1,4 et que dans la zone de 730 nm à 1100 nm il suit une décroissance

en λ−1. Cela s’explique par le fait que pour les hautes longueurs d’onde, la diffusion est

faible d’où un coefficient d’extinction qui ne dépend que de l’absorption. On peut ainsi

montrer que, si l’indice optique de la matière varie peut avec la longueur d’onde, alors

Kext est proportionnel à λ−1 (régime de Rayleigh) [58].

Figure V.14 – Spectres enregistrés pour le calcul du Kext in-situ avec le brûleur gaz à z
= 34 cm, avec laser seul = I0 (λ), flamme + laser = I (λ), flamme seule = Ifl (λ) et

(flamme + laser) - flamme = I (λ)− Ifl (λ)
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Figure V.15 – Coefficient d’extinction spectral mesuré in-situ dans la flamme du
brûleur gaz pour 3 séries réalisées en z = 34 cm et y = 1 cm et valeur obtenue avec la

diode laser à 1064 nm (pour une position identique) pour la calibration de la LII

V.2.1.2 Mesures sur le PMMA

Comme pour le brûleur gaz, les spectres sont enregistrés sur 20 s afin d’obtenir le

coefficient d’extinction. Mais cette fois-ci, la flamme étant instationnaire, Ifl (λ) est enre-

gistré avant et après I (λ) et la soustraction est faite avec la valeur moyenne de l’émission

propre de la flamme. Les spectres bruts (I0 (λ), I (λ) et Ifl (λ)) sont présentés sur la fi-

gure V.16 pour z = 34 cm et t = 1140 s. Le pic de saturation autour de 1064 nm est de

nouveau obtenu. On obtient cette fois-ci des signaux plus faibles que pour le brûleur gaz.

La flamme de PMMA étant instationnaire, une évolution des spectres de l’émission de

la flamme est présentée en fonction du temps. Les résultats obtenus sont présentés d’une

part, en fonction du temps à z = 34 cm, sur la figure V.17, et d’autre part, pendant une

phase plus stationnaire (définie dans le chapitre suivant), à trois hauteurs différentes, sur

la figure V.18. On observe tout d’abord que la gamme spectrale de l’émission de la flamme,

de 600 à 1100 nm (avec 1100 nm correspondant de nouveau à la borne de détection du

spectromètre), est identique avec celle obtenue pour le brûleur gaz. On observe également

une augmentation de l’émission au cours du temps jusqu’à environ 700 s, avec pour les

premiers temps des signaux très faibles compte tenu du fait que la flamme n’a pas encore
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atteint la zone de mesure. L’émission se stabilise ensuite et cela malgré la variation de la

hauteur de mesure. Cette émission suit donc logiquement les phases de propagation de

la flamme sur le PMMA. Toutefois, l’émission propre est toujours inférieure à celle du

brûleur gaz

Figure V.16 – Spectres enregistrés pour le calcul du Kext in-situ avec le PMMA à z =
34 cm, y = 1 cm et t = 1140 s

Figure V.17 – Spectre de l’émission de la flamme en fonction du temps pour le PMMA
à z = 34 cm et y = 1 cm pendant la phase instationnaire (ces émissions propres sont

directement la moyenne des deux spectres enregistrés)
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Figure V.18 – Spectre de l’émission de la flamme de PMMA en fonction du temps et à
trois hauteurs de mesure pendant la phase plus stationnaire (ces émissions propres sont

directement la moyenne des deux spectres enregistrés)

En ce qui concerne les mesures d’extinction faites sur le PMMA, on rappelle que le

faisceau laser est fixe par rapport à la flamme qui se propage sur le PMMA. Comme

pour les spectres d’émission propre de la flamme, les résultats sont présentés d’une part

en fonction du temps à z = 34 cm et d’autre part pendant une phase plus stationnaire

(définie dans le chapitre suivant), à trois hauteurs différentes. Pour z = 34 cm, le coefficient

d’extinction spectrale en fonction du temps est représenté sur la figure V.19. Une mesure

est obtenue toutes les 80 s, c’est-à-dire 20 s d’enregistrement pour I (λ) et Ifl (λ) avec

20 s de battement, de 20 à 820 s. Comme pour le brûleur gaz, deux zones sans valeurs

apparaissent. La première va cette fois-ci de 720 nm à 760 nm. Cela est de nouveau dû

à un problème d’alignement du faisceau qui ne se focalise pas correctement dans la fibre

optique reliée au spectromètre. Les longueurs d’onde de cette zone sont différentes de

celles obtenues pour le brûleur gaz car l’alignement a été modifié entre les deux cas et

les gradients thermiques ne sont pas forcément les mêmes dans les deux flammes. Par

contre la deuxième, due au laser pompe, est identique. On observe tout d’abord que le

Kext augmente au cours du temps avant de se stabiliser. Ceci est dû à la propagation

de la flamme vers la position de mesure qui est fixe, et qui subit une augmentation de

la concentration de suie avec le temps. On remarque ensuite, pour les basses longueurs
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d’onde, que la décroissance en longueur d’onde augmente également au cours du temps

avant de se stabiliser. Mais on remarque aussi que, au delà de 760 nm, les valeurs du Kext

sont constantes et plus élevées que celles avant la zone de coupure (entre 600 et 700 nm).

De plus, une décroissance en λ−1 n’est pas obtenue, comme cela est attendu, pour les

grandes longueurs d’onde. Cela peut tout d’abord provenir, comme pour la première zone

de coupure, des gradients thermiques dans la flamme. Cela peut ensuite provenir de la

présence d’espèces absorbantes autres que les suies (goudrons sous formes de gouttes non

présentes dans le brûleur gaz et dû à la combustion du PMMA). Cela peut enfin provenir

d’un problème au niveau de la soustraction des spectres mais des tests, qui semblent

écarter cette hypothèse, ont été effectués.

Figure V.19 – Coefficient d’extinction spectral in-situ pour la flamme du PMMA en
fonction du temps à z = 34 cm et y = 1 cm pendant la phase instationnaire

Ensuite, des mesures à trois hauteurs z = 34 cm, 29 cm et 24 cm ont été réalisées à

des temps plus grands pour lesquels la flamme est devenue plus stationnaire. Les résultats

obtenus sont présentés sur la figure V.20. Les deux zones sans valeurs sont identiques

au cas précédent. On obtient cette fois-ci une diminution du Kext au cours du temps et

une valeur pour les basses longueurs d’onde qui semble constante. On retrouve également,

comme pour la phase instationnaire, une hausse des valeurs du Kext après λ = 760 nm,
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par rapport à celles correspondant à 600-700 nm, qui peut être expliquée soit par un

problème de détection soit par l’absorption d’espèces autres que les suies. En ce qui

concerne la décroissance en fonction du temps, elle s’explique par le fait que la flamme

se déplace suivant la direction y alors que la position de mesure est fixe. Ce déplacement

est dû à une régression de la surface de la plaque de PMMA au fur et à mesure de sa

combustion (voir chapitre 6.3). Le faisceau laser utilisé pour la mesure traverse donc au

cours du temps une zone où il y a de moins en moins de suies. Entre z = 34 cm et 24 cm,

la variation de la hauteur de mesure ne semble pas influencer la décroissance temporelle

de Kext.

Figure V.20 – Coefficient d’extinction spectral in-situ pour la flamme de PMMA en
fonction du temps et à trois hauteurs de mesure pendant la phase plus stationnaire

Afin de mieux se rendre compte de l’évolution au cours du temps du coefficient d’ex-

tinction, la valeur de ce dernier est tracée pour une seule longueur d’onde. La figure V.21

montre cette évolution, par exemple, pour λ = 1000 nm. On obtient une augmentation

du coefficient d’extinction jusqu’à 400 s suivi d’un plateau. Ce coefficient varie d’envi-

ron 0,5 à 4 m−1. Cette augmentation s’explique par le fait que la concentration en suie

augmente au début dans la flamme. On verra dans le chapitre suivant que la valeur de

400 s correspond à la fin de la phase propagative de la flamme sur la plaque de PMMA.
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Ensuite, entre t = 500 s et 1100 s, un plateau est obtenu dont la valeur moyenne est de

3,6 ± 0,2 m−1. Ce plateau confirme que la flamme atteint une phase plus stationnaire

après la phase propagative. Enfin on retrouve, comme on l’a vu pour la figure V.20, une

décroissance en fonction du temps qui s’explique par le déplacement de la flamme pour

une mesure d’extinction fixe. La variation de la hauteur de mesure entre z = 34 cm et 24

cm semble de nouveau ne pas modifier l’évolution temporelle du Kext.

Figure V.21 – Coefficient d’extinction in-situ pour λ = 1000 nm dans la flamme de
PMMA en fonction du temps et à trois hauteurs de mesure

Comme pour le brûleur gaz, on s’intéresse à la décroissance en fonction de la longueur

d’onde. En ce qui concerne les grandes longueurs d’onde, une décroissance en λ−1 n’est

pas obtenue, ce qui reste à expliquer. Pour la gamme spectrale de 400 à 600 nm, on trouve

sur la figure V.22 l’évolution au cours du temps du paramètre de puissance x de la loi de

décroissance λ−x, appliquée aux évolutions spectrales des valeurs mesurées de Kext. On

observe une courbe croissante, qui démarre à x proche de 1, jusqu’à environ 350 s et qui

atteint ensuite un plateau avec une valeur moyenne de 1,80 ± 0,16. La loi de décroissance

λ−x n’évolue donc quasiment plus en fonction du temps après la phase propagative et cela

malgré la variation de la hauteur de mesure entre z = 34 cm et 24 cm et le déplacement

de la flamme suivant y pour des temps plus grands.

V.2.2 Extinction spectrale ex-situ

Après avoir mesuré l’extinction spectrale in-situ, des mesures similaires sont effectuées

mais cette fois-ci ex-situ. Pour cela l’aérosol est prélevé avec la sonde à dilution FPS. Cet
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Figure V.22 – Paramètre de puissance x de la loi λ−x avec les mesures in-situ pour une
gamme spectrale de 400 à 600 nm pour la flamme du PMMA en fonction du temps et à

trois hauteurs de mesure

échantillon est envoyé dans un banc de turbidimétrie pour obtenir l’extinction spectrale

ex-situ (chapitre 3.4). Tout d’abord sont présentés les résultats obtenus sur le brûleur gaz

puis sur le PMMA.

V.2.2.1 Mesures sur le brûleur gaz

Les résultats obtenus pour la mesure d’extinction spectrale ex-situ pour la flamme du

brûleur gaz sont présentés sur la figure V.23. La position du prélèvement est identique à

la position à laquelle a été mesurée l’extinction spectrale in-situ c’est-à-dire z = 34 cm et

y = 1 cm. Mais la position de mesure suivant la largeur de la flamme est x = 10 cm (qui

correspond au milieu de la flamme), par conséquent, le Kext déterminé n’est pas moyenné

sur toute la largeur de la flamme (L = 20 cm) contrairement au cas in-situ. Le temps

d’enregistrement d’un spectre est également identique avec la mesure in-situ, c’est-à-dire

20 s. Trois séries de mesure sont faites et une assez bonne répétabilité est obtenue, c’est-à-

dire une allure similaire mais des valeurs un peu plus faibles pour la série 1. On remarque

également une décroissance de l’extinction en fonction de la longueur d’onde. Une loi du

type λ−x est superposée d’une part pour les basses longueurs d’onde et d’autre part pour

les grandes longueurs d’onde. Sur la figure V.23, cette loi est tracée pour la série 2. On

obtient une décroissance en λ−1,4 pour les basses longueurs d’onde (λ < 600 nm) et en

λ−1 pour les grandes longueurs d’onde (λ > 800 nm). Ces résultats obtenus en ex-situ

seront par la suite comparés avec ceux obtenus en in-situ.
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Figure V.23 – Coefficient d’extinction spectral ex-situ pour 3 séries de mesure dans la
flamme du brûleur gaz avec tracé des lois en λ−x pour la série 2 (le prélèvement ayant

été fait en x = 10 cm, z = 34 cm et y = 1 cm)

V.2.2.2 Mesures sur le PMMA

Pour la mesure d’extinction spectrale in-situ sur la flamme du PMMA, les résultats

sont présentés en fonction du temps à la même position x = 10 cm, z = 34 cm et y = 1

cm (figure V.24) ainsi que, pendant une phase plus stationnaire (définie dans le chapitre

suivant), à trois hauteurs différentes, z = 34 cm, 29 cm et 24 cm (figure V.25). On obtient,

comme pour les cas précédents, une décroissance du coefficient d’extinction en fonction

de la longueur d’onde. Mais pour certaines, on observe une légère augmentation pour

les grandes longueurs d’onde notamment pour t = 587 s et t = 822 s. Une décroissance

en λ−1 était attendue pour ces longueurs d’onde. Cette augmentation est probablement

due à un problème similaire avec celui obtenu pour la mesure in-situ. Un petit décalage

dans l’alignement du faisceau (qui engendre une mauvaise focalisation dans la fibre du

spectromètre) peut favoriser la détection de certaines longueurs d’onde, ici les grandes,

et surestimer l’extinction. On rappelle que cela peut aussi s’expliquer par la présence

d’espèces absorbantes autres que les suies, ou par des propriétés optiques des suies du

PMMA différentes de celles du brûleur gaz.

Les valeurs du coefficient d’extinction ex-situ pour λ = 1000 nm sont tracées sur la

figure V.26. Ce graphe permet de nouveau de mieux voir l’évolution en fonction du temps
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Figure V.24 – Coefficient d’extinction spectral ex-situ pour la flamme du PMMA en
fonction du temps avec un prélèvement effectué en x = 10 cm, z = 34 cm et y = 1 cm)

Figure V.25 – Coefficient d’extinction spectral ex-situ pour la flamme du PMMA à
trois hauteurs de mesure

et de la position de mesure. Pour z = 34 cm, on obtient une croissance dans la phase

propagative suivi d’un plateau puis d’une décroissance pendant la phase plus stationnaire

de la flamme. Cette dernière évolution dans le temps est due, comme précédemment, au

déplacement de la flamme par rapport à la position de prélèvement. Toujours pour cette

dernière période, les mesures réalisées à d’autres hauteurs (24 et 29 cm) confirment cette

évolution. Pour une gamme spectrale entre 400 et 600 nm, on trace sur la figure V.27 le

paramètre de puissance x de la loi de décroissance λ−x. On obtient des valeurs comprises

entre 1,1 et 1,6. Par rapport aux cas précédents, les résultats sont plus dispersés mais



124 Chapitre V. Résultats sur les propriétés optiques des suies

cela est certainement dû au faible nombre de points obtenus notamment dans la phase

propagative. Aucune tendance ne peut donc être déduite ici comme pour la mesure in-situ

où le nombre de points étaient plus important (voir figure V.22).

Figure V.26 – Coefficient d’extinction ex-situ avec λ = 1000 nm pour la flamme du
PMMA en fonction du temps et à différentes hauteurs de mesure

Figure V.27 – Décroissance en λ−x des mesures ex-situ avec une gamme spectrale de
400 à 600 nm pour la flamme du PMMA en fonction du temps et de la hauteur de

mesure

V.2.2.3 Comparaison in-situ et ex-situ : effet de la température sur les pro-

priétés optiques

Une différence importante qu’il existe entre les mesures d’extinction in-situ et ex-situ

est la température des particules de suie. La mesure in-situ se fait directement dans la

flamme, les particules de suie sont donc soumises à la température de cette dernière. Pour

la mesure ex-situ, un prélèvement est effectué. Dans ce cas les particules se refroidissent
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avant d’atteindre le banc de turbidimétrie. Elles se retrouvent donc à une température

comprise entre 293 K (température ambiante) et 323 K (température de l’air de dilution du

FPS). Afin de voir l’influence de la température sur les propriétés optiques des particules,

les résultats in-situ et ex-situ sont comparés. Une seconde différence concerne la prise

en compte de la largeur de la flamme. La mesure in-situ est moyennée sur la totalité de

cette dernière (20 cm) alors que le prélèvement est fait en x = 10 cm. La comparaison

permettra donc de voir également si la mesure moyenne (in-situ) est représentative de la

mesure ponctuelle (ex-situ).

La comparaison est tout d’abord faite pour les suies générées par le brûleur gaz. Les

coefficients d’extinction spectraux mesurés dans les deux cas sont tracés sur la figure V.28.

Sur l’ensemble du spectre, les courbes se superposent assez bien, l’accord étant meilleur

pour les grandes longueurs d’onde. Cela veut tout d’abord dire que les échantillons des

mesures ex-situ sont représentatifs des particules existant au point de prélèvement. La

technique d’échantillonnage n’a pas beaucoup perturbé la flamme. Ce point est important

car on a vu que, pour le PMMA, la dispersion des résultats expérimentaux étaient un

peu plus grande. On peut affirmer que, pour les mêmes positions de prélèvement dans la

flamme, cette dispersion n’est pas imputable à la perturbation apportée par la sonde de

prélèvement mais plutôt à une variabilité dans les processus d’allumage et de propagation

de la flamme. D’autre part cette concordance des spectres implique que la température ne

semble pas avoir beaucoup d’effets sur le coefficient d’extinction. Cela montre également

que la mesure ponctuelle (mesure ex-situ) est représentative de la valeur moyenne sur la

largeur de la flamme (mesure in-situ). On a pu également voir, sur les figures V.15 et V.23,

que les décroissances en longueur d’onde étaient similaires, c’est-à-dire une décroissance

en λ−1,4 pour les basses longueurs d’onde et en λ−1 pour les grandes longueurs d’onde.

Une comparaison similaire est effectuée pour les suies issues de la combustion du

PMMA. Les courbes d’extinction in-situ et ex-situ sont associées une à une pour des temps

proches. On rappelle que le spectre des mesures ex-situ est continu et qu’il n’y a pas de

mesures aux alentours de 750 nm et de 1064 nm pour les mesures in-situ. Les mesures

pour la période correspondant au début de la combustion de la plaque sont reportées sur
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Figure V.28 – Comparaison entre les mesures d’extinction spectrales in-situ et ex-situ
pour la flamme du brûleur gaz à z = 34 cm

la figure V.29 pour z = 34 cm, et pour la phase plus stationnaire sur la figure V.30 pour

trois hauteurs différentes. On obtient des courbes assez proches entre les mesures in-situ

et ex-situ. La similarité des résultats n’est pas aussi marquée que pour le brûleur gaz

mais il faut tenir compte du fait que la répétabilité est moins bonne avec la combustion

des plaques de PMMA. Les mesures in-situ et ex-situ ont été faites sur deux allumages

différents de plaques et l’évolution de la flamme n’est pas parfaitement reproductible

malgré une procédure d’allumage identique. La similitude des résultats observée grâce à

cette comparaison suggère que la température des particules ne joue également pas de

rôle sur les propriétés optiques des particules générées par la combustion du PMMA. Et

aussi que la mesure ponctuelle (mesure ex-situ) est représentative de la valeur moyenne

sur la largeur de la flamme (mesure in-situ). Ceci sera confirmé ci-dessous grâce à une

comparaison plus détaillé à λ = 1000 nm et sur le coefficient de puissance x de la loi de

décroissance λ−x.

On trace sur la figure V.31 l’ensemble des valeurs obtenues in-situ et ex-situ pour

le coefficient d’extinction pour λ = 1000 nm et sur la figure V.32 pour le paramètre x.

Pour le premier graphique, on obtient des valeurs proches en fonction du temps. On note

que la concordance est un peu moins bonne durant la phase stationnaire. Malgré tout,

cela confirme donc qu’il n’y a pas d’effet sensible de la température. Pour le deuxième
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Figure V.29 – Comparaison entre les mesures d’extinction spectrales in-situ et ex-situ
pour la flamme du PMMA à z = 34 cm et au début de la combustion de la plaque

Figure V.30 – Comparaison entre les mesures d’extinction spectrales in-situ et ex-situ
pour la flamme du PMMA dans la phase plus stationnaire de la combustion de la plaque

graphique, les valeurs de x obtenues en ex-situ sont toujours inférieures à celles en in-situ,

mais l’évolution au cours du temps est similaire. De façon générale, on peut donc conclure

que, pour le brûleur gaz ou pour le PMMA, on obtient des résultats similaires pour

l’extinction entre les mesures in-situ et ex-situ et donc que la température des particules

de suie ne modifie pas beaucoup les propriétés optiques de ces dernières. La valeur du

coefficient d’extinction dans le visible dépend de la morphologie et de la taille des agrégats
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de suie mais aussi de l’indice optique de la matière de ces particules. A priori, à un instant

et une hauteur donnés dans la flamme, la morphologie et la taille ne changent pas entre les

particules présentes dans l’écoulement et les échantillons prélevés. On pourrait objecter

que la sonde de prélèvement déforme les agrégats mais les résultats sur la flamme du

brûleur gaz confirment le contraire, tout comme une étude de Ouf et al. sur le sujet [96].

Seul l’indice optique pourrait varier, d’autant plus qu’il est fonction de la température.

La concordance observée sur les résultats in-situ et ex-situ mériterait d’être analysée plus

en détail en considérant par exemple une loi de dispersion de l’indice de la matière [58].

Figure V.31 – Comparaison des coefficients d’extinction ex-situ et in-situ avec λ =
1000 nm pour la flamme du PMMA (à trois hauteurs de mesure non différenciées ici)

Figure V.32 – Comparaison de la décroissance en λ (loi λ−x) entre les mesures ex-situ
et in-situ pour une gamme spectrale de 400 à 600 nm pour la flamme du PMMA (pour

les trois hauteurs de mesure non différenciées ici)
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V.3 Extinction spécifique et fonction d’indice E(m)

Le coefficient d’extinction a été déterminé dans la flamme du brûleur gaz et du PMMA.

Mais pour pouvoir faire une comparaison avec des valeurs de la littérature, d’autres pro-

priétés optiques qui découlent du coefficient d’extinction doivent être calculées. Les pro-

priétés les plus souvent rencontrées sont l’extinction spécifique σs et la fonction d’indice

E (m). De plus, comme vu dans le chapitre 2.3, la fonction d’indice permet d’obtenir le

coefficient d’extinction adimensionné Ke utilisé dans la calibration de la LII. L’extinction

spécifique σs est reliée au coefficient d’extinction suivant la relation (équation II.20) :

Kext = σsCs

Le coefficient d’extinction adimensionné est donné par (équation II.20) :

Kext =
Ke

λ

Cs

ρs

Le coefficient d’extinction est la somme du coefficient d’absorption et du coefficient de

diffusion (équation II.10) :

Kext = Kabs +Kdif

Si on peut négliger la diffusion, ce qui est surtout vrai aux grandes longueurs d’onde

(λ > 600nm) [58], alors Kext est égal à Kabs et la fonction d’indice E (m) est donné par

(équation II.21) :

σs =
6πE (m)

ρsλ
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V.3.1 Concentration massique

Les équations précédentes montrent qu’il est donc nécessaire de connâıtre la concen-

tration massique pour déterminer σs, E (m) et Ke. Comme vu dans le chapitre 3.4, le

TEOM permet de mesurer cette grandeur. Mais cela s’effectue à partir d’un aérosol, donc

après prélèvement des suies dans la flamme. La sonde de prélèvement (essentiellement

son embout) aurait gêné le passage du faisceau laser blanc pour les mesures in-situ. C’est

pourquoi les mesures de Cs n’ont été faites que pour les observations ex-situ. Les valeurs

de la concentration massique obtenues pour le brûleur gaz sont présentées sur la figure

V.33. Deux dilutions de la sonde FPS ont été choisies : 7 et 12. Cette variation de la

dilution permet de voir si cette dernière influence la mesure de la concentration massique.

Ensuite les deux méthodes qui permettent d’obtenir la concentration massique ont été

utilisées : le suivi temporel de la concentration massique (mass conc) et le suivi temporel

de l’augmentation linéaire de la masse (pente) comme cela a été détaillé dans le chapitre

3.4. On constate tout d’abord, sur la figure V.33, qu’il n’y a pas de différence notable

entre les valeurs mesurées avec les deux dilutions. On remarque également qu’il n’y a

pas de différence systématique entre les deux méthodes d’interprétation des signaux du

TEOM. Enfin, on observe une dispersion des résultats mais une moyenne se dégage. La

valeur moyenne est calculée sur les 20 mesures effectuées avec les différentes conditions.

On obtient Cs = 0,163 ± 0,020 g.m−3.

Figure V.33 – Concentration massique pour les suies du brûleur gaz déterminée par
deux méthodes d’interprétation des signaux du TEOM et pour deux dilutions de la

sonde de prélèvement
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Pour le cas du PMMA, la concentration massique est de nouveau mesurée avec les

deux méthodes d’interprétation des signaux du TEOM (mass conc et pente). Mais cette

fois-ci la dilution est fixée à 10, compte tenu du fait qu’elle n’a pas d’effet notable sur les

valeurs mesurées. La figure V.34 montre les valeurs de la concentration massique obtenues

au cours du temps. On obtient une croissance au cours du temps, liée à la propagation

verticale de la flamme durant la phase instationnaire, suivie d’une décroissance (à partir

de t = 1100 s). Cette décroissance est similaire à celle obtenue pour le Kext, qui est liée

au déplacement de la flamme suivant y. Comme vu précédemment, cela engendre une

diminution des suies prélevées et donc une diminution de la concentration massique. La

valeur moyenne calculée durant la phase stationnaire est égale à 0,313 ± 0,030 g.m−3, soit

environ le double de la valeur obtenue avec le brûleur gaz.

Figure V.34 – Concentration massique pour les suies du PMMA en fonction du temps
déterminée par deux méthodes d’interprétation des signaux du TEOM

V.3.2 Extinction spécifique

Une fois la concentration massique déterminée, il est possible de calculer l’extinction

spécifique spectrale à partir du coefficient d’extinction spectral ex-situ (équation II.20).

On rappelle que la mesure de la concentration massique n’a été réalisée que lors des

mesures ex-situ. Pour la flamme de brûleur gaz, les résultats obtenus sont présentés sur

la figure V.35 pour z = 34 cm. L’extinction spécifique pour le brûleur gaz décroit de 17 à

5 m2.g−1.
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Figure V.35 – Extinction spécifique spectrale pour la flamme de brûleur gaz en
fonction du temps à z = 34 cm obtenue à partir des mesures ex-situ

Pour la flamme de PMMA, les résultats sont présentés sur la figure V.36. L’ensemble

des résultats en fonction du temps et à différentes hauteurs a été regroupé sur la même

figure. On constate, comme pour Kext, une certaine dispersion des résultats. Mais on

remarque qu’elle est moins grande que celle de Kext (voir figure V.24 et V.25), surtout

durant la phase stationnaire de la combustion de la plaque (pour t > 1044 s et les trois

hauteurs de mesure). L’extinction spécifique ne varie plus avec le temps et la hauteur de

mesure durant cette phase. Celle-ci met donc mieux en évidence les propriétés optiques

intrinsèques des particules de suie. Les valeurs obtenues vont de 20 à 5 m2.g−1. On obtient

donc des valeurs assez proches de celles obtenues pour la flamme du brûleur gaz.

Pour l’extinction spécifique spectrale ou pour trois longueurs d’onde : λ = 458, 632 et

1064 nm, on trouve d’autres valeurs dans la littérature. Mulholland et al. ont effectué des

mesures pour une flamme jet d’éthylène [97, 98]. Ouf et al. [60] et Newman et al. [99] ont

étudié une flamme de PMMA respectivement pour un feu de nappe et dans les fumées.

Enfin, dans le but de comparer l’extinction spécifique obtenue pour d’autres combustibles,

Schnaiter et al. [100] et Yon et al. [58] ont effectué des mesures pour une flamme jet de

diesel. Yon et al. ont de plus effectué ces mesures avec un dispositif identique à cette

étude. La comparaison des résultats est montrée sur la figure V.37. Les valeurs de cette

étude présentées sont des valeurs moyennes sur les trois séries pour le brûleur gaz et à
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Figure V.36 – Extinction spécifique spectrale pour la flamme de PMMA en fonction du
temps et de la hauteur de mesure

partir de t = 822 s pour le PMMA (élimination de la phase propagative). Les résultats

obtenus dans cette étude pour les deux flammes sont en bon accord avec les valeurs de

la littérature pour des combustibles identiques et entre le PMMA et l’éthylène (avec ou

sans méthane). Par contre, ces résultats sont plus élevés que pour ceux obtenus avec le

diesel. L’extinction spécifique est donc sensible à la nature du combustible mais elle est

tout de même similaire entre le PMMA et l’éthylène (avec ou sans méthane). De plus,

elle ne semble pas sensible à la configuration de combustion.

Figure V.37 – Comparaison de quelques valeurs disponibles dans la littérature de
l’extinction spécifique spectrale ou à trois longueurs d’onde (458, 632 et 1064 nm) avec

celles de cette étude



134 Chapitre V. Résultats sur les propriétés optiques des suies

V.3.3 Fonction d’indice E(m) et coefficient d’extinction adimen-

sionné

A partir de l’extinction spécifique spectrale, on obtient la fonction d’indice E (m)

(équation II.21), en supposant la diffusion négligeable sur la gamme spectrale de mesure,

à condition de connâıtre la masse volumique de la matière suie. Actuellement, cette valeur

n’est pas encore bien connue. Nous avons choisi la valeur ρs = 1,74 g.cm−3 [101]. Pour les

3 séries de mesure réalisées avec le brûleur gaz et à z = 34 cm, les valeurs de la fonction

d’indice en fonction de la longueur d’onde sont reportées sur la figure V.38. Les valeurs

obtenues sont comprises entre 0,45 et 0,7. Pour les grandes longueurs d’onde, la fonction

d’indice obtenue est constante comme pour l’extinction spécifique (régime de Rayleigh).

Mais on s’aperçoit aussi qu’elles ne sont pas très différentes des valeurs déterminées aux

plus faibles longueurs d’onde. Les mesures réalisées dans ce travail montrent que E (m)

varie peu avec la longueur d’onde pour la flamme du brûleur gaz étudiée. Par contre, les

valeurs obtenues s’avèrent être élevées par rapport à celles que l’on trouve généralement

dans la littérature : dans la gamme 0,2 - 0,4 pour le domaine des longueurs d’onde visible

et proche infra-rouge [17]. Mais il faut faire attention au fait que E (m) dépent fortement

de ρs qui n’est pas encore bien connue.

Figure V.38 – Fonction d’indice spectrale E (m) pour le brûleur gaz à z = 34 cm

Pour la flamme de PMMA, la fonction d’indice spectrale est présentée sur la figure

V.39 en fonction du temps et de la hauteur de mesure. Pour t < 1044s et λ > 600 nm, on
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constate que E (m) n’est pas constant, mais augmente avec λ. Ceci est logique si on se

réfère aux résultats de la figure V.24 qui montraient que Kext est pratiquement constant

(voir en légère augmentation). Par contre pour t > 1044 s, on retrouve comme pour le cas

du brûleur gaz et en accord avec les résultats de la figure V.25, que E (m) varie peu avec

λ et est constante en fonction du temps et de la hauteur (si z ≥ 24cm). On constate que

les valeurs de E (m) déterminées pour le PMMA sont, comme pour le brûleur gaz, élevées

par rapport à celles que l’on rencontre dans la littérature qui ont une valeur proche de 0,4

[17]. Ceci peut s’expliquer par la présence d’autres espèces que les suies qui modifie donc

les propriétés optiques globales. On constate également que les valeurs de E (m) pour les

deux flammes sont très proches pour les basses longueurs d’onde, notamment entre 400

et 500 nm. Ces longueurs d’onde correspondent à la zone de détection de la LII (avec

l’utilisation du filtre à 410 ± 50 nm). La similarité des fonctions d’indice justifie donc que

la calibration est été faite sur le brûleur gaz pour calibrer les mesures du PMMA (chapitre

4.4), le coefficient d’étalonnage étant dépendant du E (m) (équation II.29). De plus, dans

cette gamme de longueur d’onde, E (m) varie peu en fonction du temps pour le PMMA.

Figure V.39 – Fonction d’indice spectrale pour la flamme de PMMA en fonction du
temps et de la hauteur de mesure

Pour obtenir le coefficient d’extinction adimensionné qui sera utilisé dans la calibration

de la LII, il suffit de multiplier la fonction d’indice E (m) par 6π. Les valeurs obtenues

sont présentées sur la figure V.40 pour le brûleur gaz et sur la figure V.41 pour la flamme

de PMMA. On obtient pour le brûleur gaz des valeurs qui varient de 9 à 12. De plus, le Ke
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devient constant à partir de λ = 800 nm. Pour le PMMA, les valeurs varient de 8 à 23. On

obtient, jusqu’à t = 1044 s, une décroissance deKe au cours du temps et une augmentation

en fonction de la longueur d’onde. Enfin, à partir de t = 1044 s, le coefficient d’extinction

adimensionné ne varie presque plus en fonction du temps, ceci malgré la variation de la

position de mesure, et il a une allure similaire à celle obtenue pour le brûleur gaz. Pour ces

temps, le Ke varie de 8 à 11. Afin de pouvoir utiliser ce coefficient par la suite, une valeur

moyenne est calculée. Pour la flamme du brûleur gaz, la dispersion entre les trois essais

est due à la répétabilité de la mesure, qui donne une estimation de l’erreur. La moyenne

est effectuée pour λ > 900 nm, c’est-à-dire pour une zone où la diffusion est faible et

où la fonction d’indice obtenue est constante. Une valeur de 11,5 ± 1 est obtenue. Cette

valeur sera utilisée pour la calibration de la LII dans le calcul de la fraction volumique

à partir de l’extinction mesurée, d’autant plus que cette calibration est faite avec une

longueur d’onde de 1064 nm (chapitre 3.3). Par contre, pour le PMMA et au début de

l’essai, la flamme est instationnaire par rapport au système de mesure, la moyenne doit

être faite après cette période durant la phase plus stationnaire. Donc pour la flamme de

PMMA, la moyenne est également effectuée pour λ > 900 nm, mais sans tenir compte

des résultats obtenus durant la phase propagative. Une valeur de 9,7 ± 0,6 est obtenue.

Par comparaison, la valeur prise provisoirement dans la littérature dans le chapitre 4.4

pour le calcul du coefficient d’étalonnage était de 6,4 [88]. Cette valeur est mesurée sur

une flamme de brûleur gaz alimentée en éthylène avec une longueur d’onde de 1310 nm.

Un rapport 1,5 est obtenu entre la valeur de la littérature choisie et la valeur mesurée

dans cette étude pour la flamme du brûleur gaz, d’où l’importance de la détermination

de ce coefficient. D’autant plus que ce coefficient dépend du combustible utilisé et de la

configuration de la combustion, et que les valeurs que l’on trouve dans la littérature sont

très dispersées comme vu dans le chapitre 2.3.

V.4 Conclusion sur les propriétés optiques des suies

Ce chapitre a permis de déterminer les caractéristiques morphologiques et les pro-

priétés optiques pour les particules de suie produites dans deux flammes différentes. Les
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Figure V.40 – Coefficient d’extinction adimensionné spectral pour la flamme du
brûleur gaz en fonction du temps à z = 34 cm

Figure V.41 – Coefficient d’extinction adimensionné spectral pour la flamme de
PMMA en fonction du temps et de la hauteur de mesure

résultats obtenus sont les suivants :

– pour le brûleur gaz et le PMMA, les caractéristiques morphologiques des particules

sont proches,

– les valeurs du diamètre des sphérules primaires sont plus faibles que celles de la

littérature mais la configuration de la présente étude n’avait encore jamais été

étudiée,

– les propriétés fractales sont en bon accord avec celle de la littérature,

– les mesures du coefficient d’extinction spectrale en in-situ et ex-situ montrent qu’il

n’y a pas d’effet sensible de la température des particules sur les propriétés optiques,
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– l’extinction spécifique est en bon accord avec les valeurs de la littérature pour le

brûleur gaz et pour le PMMA,

– la similarité des fonctions d’indice entre les deux flammes pour la longueur d’onde

de détection de la LII appuie le choix du brûleur gaz pour calibrer les signaux LII

de la flamme de PMMA,

– une valeur moyenne de 11,5 du coefficient d’extinction adimensionné a été déterminée

et sera utilisé dans la calibration de la LII pour le calcul de la fraction volumique à

partir de l’extinction mesurée à 1064 nm dans la flamme du brûleur gaz.

Le chapitre suivant montrera les concentrations de particules de suie obtenues dans

les flammes de parois verticales grâce à l’utilisation de la LII.



Chapitre VI

Résultats sur la combustion PMMA

Ce dernier chapitre se focalise sur les résultats obtenus pour la combustion du PMMA.

La LII est la principale méthode de mesure employée ici. Elle permet d’obtenir la fraction

volumique de suie mais également le taux de combustion. Tout d’abord sont détaillées

les différentes phases de la combustion de la plaque de PMMA. Ensuite sont présentés

les champs de signal LII obtenus en instantanés et de façon moyennés dans le temps.

Ces champs, une fois calibrés, fournissent la fraction volumique de suie en fonction du

temps et de la position dans la flamme. Enfin sont montrés des résultats sur le taux de

combustion et sur le taux de dégagement de chaleur.

VI.1 Propagation de la flamme

VI.1.1 Les phases de propagation

Cette partie détaille les différentes étapes rencontrées lors de la combustion de la

plaque de PMMA. Le montage comprenant la plaque de PMMA ainsi que le cadre en

acier qui maintient cette dernière ont été présentés dans le chapitre 3.1. Le démarrage de

la flamme est obtenu grâce à un barreau chauffant ce qui permet un allumage homogène

sur le bas de la plaque. Le temps t = 0 s correspond à l’apparition de la flamme. Des

photos de l’évolution de la flamme au cours du temps sont présentées sur la figure VI.1

pour t = 60, 250 et 1500 s. On peut voir pour la première photo que la flamme est bien

139



140 Chapitre VI. Résultats sur la combustion PMMA

homogène sur la largeur de la plaque. Ensuite la flamme se propage dans la direction

verticale. Le cadre permet de limiter la zone de combustion et empêche une propagation

sur les bords de la plaque. Il limite aussi la hauteur. La propagation suivant la hauteur

est donc stoppée une fois que la flamme a atteint le bord du cadre en haut de la plaque.

Une fois cette hauteur atteinte, la flamme va creuser la plaque de PMMA sous l’effet de

la pyrolyse mais la hauteur de la flamme moyenne ne va plus varier au cours du temps.

Figure VI.1 – Photos de l’évolution de la flamme au cours du temps pour la
combustion de la plaque verticale de PMMA

Pour permettre une meilleure caractérisation des étapes de propagation de la flamme,

la visualisation de la flamme n’est pas suffisante. Pizzo et al., avec un montage similaire,

ont mesuré la perte de masse au cours du temps [15]. Ces mesures ont été effectuées pour

différentes largeurs de plaques w. La largeur qui correspond à celle de cette étude est w

= 20 cm. L’évolution au cours du temps de la perte de masse est présentée sur la figure

VI.2. La perte de masse augmente au cours du temps jusqu’à atteindre un plateau pour

un temps proche de 1500 s. L’évolution de la flamme est ainsi découpée en trois étapes : la

phase propagative, la phase instationnaire et la phase stationnaire. La phase propagative

correspond au parcours de la zone de pyrolyse et du point d’attache de la flamme du bas

jusqu’au bord supérieur de la plaque. Pour une largeur de 20 cm, cette phase se termine
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pour un temps d’environ 400 s. Une fois que la flamme s’est installée sur la totalité de

la surface du PMMA, une phase instationnaire commence. Durant cette phase, la perte

de masse continue d’augmenter au cours du temps. Cette variation dans le temps, malgré

que la flamme ne se propage plus, est liée à la conduction dans le solide. Une fois que le

flux conductif ne joue plus de rôle, la perte de masse ne va plus varier au cours du temps.

La flamme est alors dans une phase stationnaire qui débute à partir d’environ 1500 s.

Cette dernière ne va donc plus varier au cours du temps. La seule évolution temporelle

présente dans cette phase est la régression de la surface de la plaque due à la pyrolyse et

qui permet d’avoir une perte de masse constante. Cette régression va donc entrâıner un

déplacement de la flamme vers l’intérieur du cadre c’est-à-dire dans la direction y (voir

figure III.3). On verra par la suite les avantages et désavantages de ce déplacement de la

flamme pour les mesures effectuées.

Figure VI.2 – Mesure de la perte de masse au cours du temps montrant les différentes
étapes de la combustion de plaques verticales de PMMA pour différentes largeurs (w)

[15]

Une pesée des plaques est effectuée pour chaque allumage, avant et après la combus-

tion, pour obtenir la perte de masse totale. Cela permet d’effectuer une comparaison avec

les valeurs présentées sur la figure VI.2 pour une largeur de 20 cm. Une valeur moyenne

est calculée sur 15 allumages différents avec un temps de combustion d’environ 3000 s. La

perte de masse totale obtenue est égale à 0,42 ± 0,01 g.s−1. La valeur obtenue est donc

cohérente avec la perte de masse mesurée par Pizzo et al. en fonction du temps (figure
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VI.2).

VI.1.2 Similitudes temporelles entre l’extinction et la perte de

masse

Pour pouvoir calibrer les signaux LII qui seront présentées par la suite, une mesure

d’extinction in-situ est effectuée simultanément aux mesures LII (chapitre 3.3). Contraire-

ment aux résultats présentés dans le chapitre 5.2, cette mesure d’extinction est faite pour

une seule longueur d’onde, λ = 1064 nm. Le couplage de cette valeur d’extinction et du

signal LII permettra donc de remonter à la fraction volumique de suie (voir chapitre 2.4).

Mais pour la combustion du PMMA, la mesure d’extinction va varier durant les différentes

phases de l’évolution de la flamme au cours du temps. C’est pourquoi l’évolution tempo-

relle de l’extinction est présentée sur la figure VI.3 (avec pour axe des ordonnées l’échelle

de droite). Celle-ci est comparée à l’évolution temporelle de la perte de masse obtenue par

Pizzo et al. (avec pour axe des ordonnées l’échelle de gauche) [15]. La mesure de l’extinc-

tion est faite pour 5 séries (une série équivaut à un allumage d’une plaque) afin de tester

la répétabilité de la méthode expérimentale. Le pourcentage d’extinction varie fortement

entre ces séries mais l’évolution temporelle est similaire. On obtient comme pour la perte

de masse une augmentation durant la phase propagative. Cette augmentation continue au

début de la phase instationnaire jusqu’à atteindre un plateau. Mais pour l’extinction, une

diminution est obtenue à la fin de la phase instationnaire et durant la phase stationnaire.

Alors que, comme vu avec la perte de masse, une valeur constante de l’extinction devrait

être obtenue. Cette diminution est due au déplacement de la flamme suivant la direction

y. La mesure d’extinction est faite pour une position fixe dans l’espace. Mais la pyrolyse

de la plaque de PMMA entrâıne le déplacement de sa surface et donc de la flamme qui

y est attachée. L’extinction est donc mesurée dans des zones différentes de la flamme à

partir d’un temps d’environ 1000 s. Ces zones contiennent de moins en moins de suie car

le faisceau s’éloigne du centre de la flamme et atteint la zone extérieure. On obtient donc

une diminution du pourcentage d’extinction au cours du temps. Mais cette mesure permet

tout de même de voir que l’on retrouve dans notre cas les différentes phases qui ont été
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déterminées avec la mesure de la perte de masse.

Figure VI.3 – Comparaison de l’évolution temporelle de la perte de masse [15] (échelle
de gauche) avec la mesure de l’extinction obtenue pour 5 essais différents et pour λ =

1064 nm (échelle de droite)

Le déplacement de la flamme suivant y est dans ce cas un désavantage. Il ne permet pas

d’avoir facilement une mesure fiable et reproductible de la mesure de l’extinction. C’est

pourquoi, comme avancé dans le chapitre 4.4, la calibration du signal LII est effectuée

sur la flamme du brûleur gaz. Cette dernière est stationnaire et permet de calculer une

valeur statistique du coefficient de calibration. De plus, comme vu dans le chapitre 5, les

propriétés optiques des deux flammes sont similaires sur la gamme spectrale de détection

de la mesure de LII. La flamme du brûleur gaz sera donc utilisée par la suite pour calibrer

les signaux LII.

VI.2 Résultats avec la mesure LII

VI.2.1 Signal LII instantané

Après avoir montré les différentes phases de la propagation de la flamme, les signaux

LII détectés et enregistrés vont être présentés. Le montage expérimental pour la mesure de

LII a été détaillé dans le chapitre 3.3. On a vu que la caméra utilisée pour l’enregistrement

des signaux est située sur le côté de la plaque, à 90o par rapport à la nappe laser. Or la

flamme se déplace suivant y au cours du temps. Par conséquent, à partir d’un certain
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temps, la flamme passe derrière le cadre support par rapport au champ de visibilité de

la caméra. Pour permettre une visibilité plus longue de la flamme et donc du signal

LII, la surface du PMMA est donc avancée de 5 mm par rapport au cadre en acier.

Pour cela les bords de la plaque de PMMA ont été creusés pour incruster ce dernier

(chapitre 3.1). Ce cadre servira de référence pour déterminer la position de la flamme.

Tout d’abord les signaux LII instantanés enregistrés au cours du temps pour une hauteur

dans la flamme comprise entre z = 26 et 39 cm sont montrés sur la figure VI.4. Ces

images représentent un champ 2D des zones de suies suivant l’épaisseur de la flamme y

et la hauteur z. On obtient donc des coupes transversales et instantanées de la flamme.

Ces exemples d’images permettent de visualiser la structure turbulente des signaux LII.

On observe également que ces signaux apparaissent de façon intermittente sur les images.

Le coefficient de calibration mesuré étant une valeur moyenne, il n’est donc pas possible

de calibrer les signaux en instantané. Un protocole d’obtention des images moyennes est

donc mis en place.

Figure VI.4 – Exemple d’images instantanées obtenues avec la LII et à différents
instants pour une hauteur dans la flamme comprise entre z = 26 et 39 cm

VI.2.2 Champs 2D moyen du signal LII

La valeur de l’extinction servant à calibrer les signaux LII est déterminée avec une

moyenne sur la largeur de la flamme et dans le temps (sur 1 minute minimum). Pour tester

le nombre minimum d’images qu’il faut moyenner pour être reproductible, le brûleur gaz
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est utilisé. Sa flamme stationnaire permet de comparer des champs moyens calculés avec

différents nombres d’images. Un nombre de 400 images a été jugé satisfaisant et choisi

par la suite. Malgré l’utilisation d’un filtre interférentiel, un faible signal provenant de

l’émission de la flamme est présent sur les champs LII instantanés. Ce signal est visible

en enregistrant des images instantanées sans envoyer le faisceau laser (figure VI.5). Ces

signaux sont faibles mais le processus d’image moyenne sur la profondeur de la flamme fait

que l’émission de celle-ci peut atteindre jusqu’à 5 % du signal LII moyen. La figure VI.5

détaille le protocole de soustraction de cette émission. Après avoir enregistré 400 images

du signal LII instantanée où est présent l’émission de la flamme, 400 images de la flamme

seule sont également enregistrées. La moyenne de ces séries de 400 images est faite. La

soustraction de ces deux images permet finalement d’obtenir le champ moyen 2D du signal

LII. Comme vu précédemment, une série de 400 images requiert 120 s d’enregistrement.

En comptant 10 s de battement entre chaque série, les champs 2D moyen du signal LII

sont donc obtenus toutes les 260 s.

Figure VI.5 – Images instantanées et moyennes des signaux LII + flamme et flamme
seule. Soustraction des images moyennes pour obtenir un champ 2D moyen du signal LII

La mesure des champs LII a été faite pour différentes hauteurs du champ de la caméra

dans la flamme :

– haut de la flamme : séries 1, 2 et 3
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– milieu de la flamme : séries 4 et 5

– bas de la flamme : série 6

On rappelle que le temps t = 0 s correspond à l’allumage de la plaque. Pour chaque

série, les champs LII sont donc obtenus toutes les 260 s jusqu’à environ 3000 s. Un assem-

blage des trois hauteurs de mesure (fait avec les séries 2, 4 et 6) est présenté sur la figure

VI.6. Le maximum de l’échelle de couleurs du signal LII (fixé à 6000) ne correspond pas

au maximum de signal obtenu. Ce choix a été fait pour mieux visualiser la structure de

la flamme. Pour les zones de recouvrement sur cet assemblage, les séries 2 et 6 recouvrent

la série 4. Les champs des 6 séries sont montrés dans l’annexe A. Pour ces champs, les

400 images de l’émission de la flamme sont enregistrées avant celles de LII + flamme. Les

temps affichés sur la figure correspondent au temps de début d’enregistrement des images

LII + flamme. Ce temps correspond donc au milieu du temps total d’enregistrement d’un

champ moyen de LII. L’assemblage des 3 séries permet d’obtenir le signal LII sur une

zone allant de 4 à 39 cm suivant la hauteur pour une largeur de 3 cm. Les jonctions entre

les séries montrent majoritairement une bonne continuité entre les champs. Les petites

variations et discontinuités observées sont liées à la répétabilité des mesures, compte tenu

du fait que chaque série correspond à un allumage de plaque différent. Cette dernière

sera mieux mise en avant par la suite avec l’étude des profils de fraction volumique. Avec

les images moyennes, les structures turbulentes et intermittentes des signaux LII ont dis-

paru. A la place se dessine une structure de flamme qui met en évidence la couche limite

réactive. Cette dernière possède une épaisseur d’environ 1 cm (obtenue par la suite avec

des profils suivant y). On remarque également que la flamme est penchée. Cela est dû au

fait que la zone basse de la plaque est restée plus longtemps en présence de la flamme que

la zone haute et donc elle a eu un temps de pyrolyse plus long. La surface de la plaque

est donc plus creusée en bas qu’en haut. On observe ensuite un double déplacement de la

flamme. Tout d’abord, un déplacement a lieu suivant la hauteur avec le développement

de la flamme durant la phase propagative suivi d’une montée lente jusqu’à la phase sta-

tionnaire. Le deuxième déplacement concerne la direction y. Il est provoqué, comme vu

précédemment, par la pyrolyse et donc la régression de la surface. Avant l’allumage, la
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surface de la plaque dépasse de 5 mm par rapport à la surface du cadre en acier, cette

dernière étant définie à y = 0 cm. Cela permet donc de suivre le déplacement de la flamme

qui reste ≪ accrochée ≫ à la surface de la plaque et donc suit sa régression. Au bout d’un

certain temps, la flamme passe derrière le cadre et n’est donc plus visible par la caméra.

Comme vu dans le chapitre 4.1, l’effet du trapping induit une incertitude sur les signaux

enregistrés même si le coefficient de calibration corrige une partie de cet effet. Il est donc

estimé en utilisant la mesure de l’extinction à 1064 nm ainsi que la loi de Beer-Lambert

(équation II.31, chapitre 2.4). Pour une largeur de flamme de 20 cm, la valeur maximale

mesurée pour le coefficient d’extinction à 1064 nm est égale à 1,93 m−1. En supposant ici

que ce coefficient d’extinction est inversement proportionnel à la longueur d’onde, c’est-à-

dire que la diffusion est négligeable, le coefficient d’extinction maximum pour la longueur

d’onde de détection de la LII (410 nm) est de 5,0 m−1. La nappe laser étant située à 5 cm

du bord de la flamme suivant x, une sous-estimation du signal LII est obtenue avec une

erreur maximum de 22 %. Finalement, ces champs, en utilisant la calibration, vont donc

permettre d’obtenir la fraction volumique de suie.

Figure VI.6 – Champs 2D du signal LII en fonction du temps pour la flamme de
PMMA. Les séries 2, 4 et 6 ont été utilisées
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Des mesures de LII ont également été effectuées sur la flamme du brûleur gaz. Leur

utilité première a été le calcul du coefficient de calibration. Mais ces mesures peuvent

aussi servir de comparatif avec la flamme de PMMA notamment pour voir si la flamme

du brûleur gaz simule bien une flamme de paroi combustible. Les champs 2D du signal

LII, obtenus pour 3 séries de mesure, sont donc présentés sur la figure VI.7 haut dans la

flamme. Pour le brûleur gaz, la position de référence y = 0 cm correspond à la surface

du poreux en bronze par lequel sort le mélange éthylène/méthane. On observe cette fois-

ci, par rapport au cas du PMMA, une flamme plus verticale due à la surface fixe du

brûleur. On observe ensuite des niveaux de signal LII proches de ceux de la flamme de

PMMA (la même échelle étant utilisée). Une couche limite de présence des suies, d’une

épaisseur d’environ 1 cm (obtenue comme pour le PMMA sur des profils suivant y), est de

nouveau obtenue avec les images moyennes. On peut voir enfin que les champs semblent

reproductibles entre les 3 séries, la flamme étant stationnaire. Cette répétabilité sera

mieux mise en avant par la suite avec les profils de fraction volumique. Finalement, on

peut conclure que le brûleur gaz simule assez bien la flamme produite par un feu de paroi

verticale de PMMA.

Figure VI.7 – Champs 2D du signal LII pour 3 séries en haut dans la flamme du
brûleur gaz
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VI.2.3 Champs 2D et profils de la fraction volumique

Pour obtenir la fraction volumique de suie, les champs LII sont calibrés en utilisant

la méthode décrite dans le chapitre 4.4. Dans celui-ci, le coefficient de calibration a été

obtenu sur la flamme du brûleur gaz. Il avait été calculé en utilisant une valeur de la

littérature pour le coefficient d’extinction adimensionné, Ke = 6,4 à 1310 nm, mesurée sur

une flamme jet d’éthylène [88]. Or, comme vu dans le chapitre 5.3, l’étude des propriétés

optiques a permis de déterminer une valeur de Ke pour le brûleur gaz. Celle-ci est égale

à 11,5 pour λ > 900 nm. Le coefficient de calibration est donc recalculé en utilisant la

valeur mesurée dans cette étude. Les valeurs obtenues sont présentées sur la figure VI.8.

La valeur moyenne de ce coefficient, utilisée par la suite, est de 36,6 avec toujours un écart

type de 30 %.

Figure VI.8 – Coefficients d’étalonnage obtenu sur le brûleur gaz et valeur moyenne en
utilisant Ke = 11,5

Les champs 2D du signal LII (figure VI.6) sont donc divisés par le coefficient de

calibration pour obtenir des champs 2D de fraction volumique pour le PMMA. Ces champs

sont présentés sur la figure VI.9. Cette figure est identique à celle faite pour les champs

du signal LII mais avec un changement d’échelle. Comme pour le signal LII, le maximum

de l’échelle de couleurs de la fraction volumique (fixé à 162 ppb) ne correspond pas

au maximum de fraction volumique obtenu. Ce choix a de nouveau été fait pour mieux

visualiser la structure de la flamme. Les valeurs maximums de la fraction volumique seront

montrées par la suite sur des profils. Les remarques faites précédemment sur les champs
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LII sont donc valables ici. Les champs LII faits pour les 3 séries sur le brûleur gaz sont

également transformés. Ces champs sont présentés sur la figure VI.10.

Figure VI.9 – Champs 2D de la fraction volumique de suie en fonction du temps pour
la flamme de PMMA

Figure VI.10 – Champs 2D de la fraction volumique de suie pour 3 séries en haut dans
la flamme du brûleur gaz

Pour mieux préciser les valeurs de fraction volumique obtenues, des profils suivant y

et à une hauteur fixée sont tracés. Cela permettra aussi de mieux voir, pour différentes
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hauteurs, l’évolution en fonction du temps ainsi que la répétabilité entre les séries. Pour

le PMMA, trois groupes de figures sont présentés contenant chacun les profils pour trois

temps, t = 190, 1230 et 2270 s, et à une hauteur donnée. Le 1er groupe (figure VI.11)

présente les profils pour z = 36 cm. Le 2nd groupe (figure VI.12) présente les profils pour

z = 27 cm. Cette hauteur correspond à une zone commune entre les champs observés en

haut de la flamme (séries 1, 2 et 3) et au milieu (séries 4 et 5). Enfin le 3ème groupe (figure

VI.13) présente les profils pour z = 16 cm. Cette hauteur correspond cette fois-ci à une

zone commune entre les champs au milieu de la flamme (séries 4 et 5) et en bas (série 6). La

totalité des profils, c’est-à-dire pour tous les temps de mesure et pour toutes les hauteurs

tous les 2 cm de 10 à 38 cm, est présenté dans l’annexe B. Tout d’abord les groupes de

profils présentés ci-dessous montrent une répétabilité qui est satisfaisante, hormis quelques

profils isolés, compte tenu du fait que chaque série correspond à l’allumage d’une plaque

différente. On retrouve également, comme vu pour l’assemblage des champs (figure VI.6),

une bonne superposition des profils au niveau des zones de jonction. Ensuite, on s’aperçoit

que les profils se déplacent vers y = 0 cm au cours du temps, ce qui permettra de quantifier

le déplacement de la flamme suivant y. Ils mettent surtout mieux en valeur, par rapport

aux champs 2D, la localisation du front de flamme proche de la plaque. Cette localisation

sera utilisée par la suite pour déterminer la vitesse de déplacement de la flamme. On peut

aussi mieux voir l’épaisseur de la couche limite réactive, en la définissant par exemple

par la largeur du profil à mi-hauteur. Enfin, les fractions volumiques de suie obtenues

donnent un maximum compris entre 200 et 350 ppb pour la flamme de PMMA. Malgré

une incertitude de 30 % sur le coefficient d’étalonnage, ces bornes pour la valeur maximum

de la fraction volumique donnent un bon ordre de grandeur sur la quantité de suie produite

par la combustion du PMMA.

Comme pour le PMMA, des profils de la fraction volumique en fonction de la hauteur

sont tracés pour le brûleur gaz (figure VI.14). On remarque tout d’abord une meilleure

répétabilité entre les séries, liée au fait que la flamme soit stationnaire dans le temps.

Ainsi, on peut affirmer que la dispersion observée précédemment pour les profils avec le

PMMA était principalement due à la répétabilité de l’allumage et l’instationnarité de la
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Figure VI.11 – Profils de la fraction volumique à z = 36 cm pour 3 temps et 3 séries

Figure VI.12 – Profils de la fraction volumique à z = 27 cm pour 3 temps et 5 séries

Figure VI.13 – Profils de la fraction volumique à z = 16 cm pour 3 temps et 3 séries

flamme. On remarque aussi que la fraction volumique n’est pas nulle pour y = 0 cm.

Cela est dû à une réflexion du signal sur la surface métallique du brûleur. Les valeurs

d’une zone d’environ 2 mm suivant y à partir de la surface ne sont donc pas à prendre en

considération. On observe, pour la hauteur de 36 cm, des profils similaires à ceux obtenus

pour le PMMA dans la phase stationnaire, c’est-à-dire avec des maximums équivalents

(entre 200 et 250 ppb) et situés à peu près à la même distance y (figure VI.11 pour t

= 2270 s). Cela confirme que le brûleur gaz, avec les débits de gaz utilisés, représente

assez bien une flamme de type feu de paroi pour le PMMA quand la propagation de la

flamme est terminée. On remarque que les profils à différentes hauteurs, obtenus dans la

partie haute de la flamme du brûleur, varient peu. La flamme n’évolue plus beaucoup avec

la hauteur. L’ordre de grandeur du maximum des profils, pour le PMMA ou le brûleur

gaz, peut être comparé à des résultats obtenus dans d’autres études. Pour des flammes
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turbulentes axisymétriques, comme par exemple pour une flamme jet de propane [68] ou

encore pour une flamme de méthane [69], on observe les mêmes ordres de grandeurs, donc

le PMMA est un matériau qui produit assez peu de suies. Par contre, les présentes mesures

sont inférieures à celles obtenues pour une flamme jet d’éthylène [70].

Figure VI.14 – Profils de la fraction volumique en fonction de la hauteur pour 3 séries
pour la flamme du brûleur gaz

VI.3 Taux de combustion et HRR

VI.3.1 Vitesse de déplacement du front de flamme

Comme vu précédemment, on observe un déplacement de la flamme provoqué par

la pyrolyse de la surface du PMMA. Grâce au traçage de profils du signal LII ou de la

fraction volumique suivant y, il est possible de localiser la position du front de flamme.

Par exemple, on a tracé sur la figure VI.15 les profils du signal LII en fonction du temps

et pour z = 36 cm. On fixe ensuite une valeur référence pour le signal LII, ici de 4000 qui

se situe environ à mi-hauteur des profils, afin de localiser la position du front de flamme.

On obtient donc finalement la position du front de flamme au cours du temps.

En utilisant la position du front de flamme, on détermine une vitesse de déplacement

V (en mm.s−1) de la flamme au cours du temps. On calcule donc cette vitesse en fonction

du temps et de la hauteur pour les 6 séries. Les valeurs obtenues sont présentées sur la
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Figure VI.15 – Décalage temporelle suivant y des profils du signal LII à z = 36 cm

figure VI.16. Le temps affiché sur les graphiques correspond à la valeur supérieure des

deux temps pris pour mesurer la vitesse. Par exemple un temps de 970 s correspond à la

vitesse de déplacement entre les positions pour des temps de 710 et 970 s. Durant la phase

propagative, aucune valeur de vitesse n’est obtenue compte tenu du fait que la flamme ne

subit pas encore ce déplacement. Dans la phase stationnaire, la disparition de la flamme

derrière le cadre en acier empêche la mesure de la vitesse pour les temps plus élevés et

les faibles hauteurs. On observe qu’à partir de 1230 s, la vitesse ne varie pas beaucoup en

fonction du temps. Le maximum de la vitesse obtenue est compris entre 8.10−3 et 12.10−3

mm.s−1. Ces vitesses maximums se produisent durant la phase stationnaire, phase durant

laquelle la perte de masse et donc la pyrolyse sont maximums et constantes.

VI.3.2 Calcul du taux de combustion dans la phase stationnaire

Une fois la vitesse de déplacement déterminée, il est possible de remonter au taux

de combustion. Pour cela, on fait l’hypothèse que le déplacement de la flamme suit la

régression de la surface de la plaque. On suppose donc que la distance entre le front de

flamme et la surface de la plaque de PMMA est constant au cours du temps. La vitesse

de déplacement de la flamme est considérée ainsi comme égale à la vitesse de régression

de la surface. Le taux de combustion R (en g.s−1.m−2) se calcule donc simplement en
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Figure VI.16 – Vitesse de déplacement du front de flamme en fonction de la hauteur et
du temps pour les 6 séries

multipliant cette vitesse V (en mm.s−1) par la masse volumique du PMMA ρPMMA (en

g.m−3) d’où la relation :

R = ρPMMAV (VI.1)

La valeur prise pour la masse volumique du PMMA est ρPMMA = 1,150.106 g.m−3

(tableau II.1). La valeur de la vitesse utilisée pour le calcul est une valeur moyenne dans

le temps sur les valeurs obtenues dans la phase stationnaire (de t = 1490 à 2270 s). Ce

choix découle du fait que, durant la phase stationnaire, la perte de masse et donc la

régression de la surface sont constantes. Le taux de combustion dans cette phase ne varie

donc pas en fonction du temps. Seule l’évolution en fonction de la hauteur sera analysée.

Tout d’abord, on regarde la sensibilité des valeurs du taux de combustion au choix de la

valeur référence du signal LII prise pour déterminer la vitesse. Pour la série 2, on calcule

le taux de combustion en fonction de la hauteur pour des valeurs du signal LII égales à
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4000 et égales à 3000 (figure VI.17). On observe que les valeurs obtenues sont plus ou

moins proches selon la hauteur, avec un bon accord pour les plus grandes hauteurs dans

la flamme (z > 32 cm). L’écart maximum entre ces deux courbes est de 1,1 g.s−1.m−2

et l’écart moyen est de 0,34 g.s−1.m−2. Le choix de la valeur référence pour le signal LII

entrâıne donc une incertitude d’environ 6 % sur le taux de combustion. La valeur de 4000

sera utilisée par la suite pour les calculs.

Figure VI.17 – Comparaison du taux de combustion en fonction de la hauteur et
obtenu avec des signaux LII de référence égaux à 3000 et 4000, pour la série 2

On détermine à présent le taux de combustion en fonction de la hauteur en utilisant

les 6 séries de mesure. Les valeurs obtenues sont présentées sur la figure VI.18. Les valeurs

étant assez dispersées, une courbe lissée est représentée afin de mieux voir la tendance

générale en fonction de la hauteur. On obtient donc un taux de combustion compris entre

4 et 7 g.s−1.m−2. La tendance générale montre une augmentation de ce taux en fonction

de la hauteur. Ces valeurs sont ensuite comparées avec des valeurs de la littérature (figure

VI.19). Pizzo et al. ont obtenu le taux de combustion sur un montage de plaque similaire

mais avec une autre méthode de mesure [15]. Orloff et al. ont utilisé une plaque de PMMA

de dimension plus grande [37]. Enfin des valeurs pour deux hauteurs provenant de cette

étude ont été obtenues en utilisant une correction des images avec un calque non lissé

(voir chapitre 4.3) [89]. Les valeurs déterminées dans cette étude sont en assez bon accord
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avec celles de la littérature. On remarque que les résultats de cette étude montrent une

augmentation de R avec la hauteur, en accord avec les mesures de Orloff et al., mais en

désaccord avec les résultats de Pizzo et al. obtenus assez bas dans la flamme, qui donnent

une légère diminution. La méthode de LII a donc permis la détermination du taux local

de combustion en fonction de la hauteur.

Figure VI.18 – Taux de combustion moyenné sur la phase stationnaire en fonction de
la hauteur et traçage de la courbe lissée

Figure VI.19 – Comparaison du taux de combustion avec des valeurs de la littérature
en fonction de la hauteur
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VI.3.3 Calcul du HRR par différentes méthodes

Une des grandeurs caractéristiques d’un incendie est le dégagement de chaleur HRR.

Ce paramètre est donc déterminé en utilisant différentes méthodes. Tout d’abord, comme

vu dans le chapitre 2.1, il est possible d’obtenir cette grandeur à partir du taux de com-

bustion (équation II.4) :

HRR = RSχ∆hc

Pour cela on intègre le taux de combustion sur toute la hauteur de la plaque. On

obtient une valeur de R égale à 5,84 g.s−1.m−1. En prenant S = 0,08 m2, χ = 1 et ∆hc =

25,6.106 J.kg−1 (tableau II.1), on aboutit finalement à HRR = 11,96 kW.

Une seconde méthode consiste à utiliser la perte de masse globale. Une valeur moyenne

égale à 0,42 g.s−1 a été obtenue grâce à la pesée des plaques après la combustion ainsi que

la mesure du temps de combustion. En divisant cette valeur par la surface, on obtient un

taux de combustion global de 5,25 g.s−1.m−2 et donc un HRR de 10,75 kW. Les valeurs

obtenues pour le taux de combustion et pour le HRR sont ainsi similaires à celles obtenues

avec la LII.

Enfin, une dernière méthode consiste à utiliser la hauteur de flamme. Cette hauteur

permet d’obtenir, comme vu dans le chapitre 2.1 [14], le HRR avec la relation (équation

II.3) :

hf = 4, 2

(

HRR

ρairCpairTair

√
g

)
2

3

Les constantes utilisées dans cette équation ont pour valeur : ρair = 1,2 kg.m−3, Cpair

= 1005 J.kg−1.K−1, Tair = 293 K et g = 9,81 m.s−2. La hauteur de flamme est mesurée ici

en utilisant des photographies de la flamme de PMMA au cours du temps. Une moyenne

de la hauteur est effectuée sur des photographies successives compte tenu de la turbulence

de la flamme. Les hauteurs mesurées sont présentées sur la figure VI.20. On retrouve tout
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d’abord avec cette courbe les différentes phases de la combustion de la plaque au cours

du temps. On calcule ensuite une valeur moyenne de la hauteur de flamme dans la phase

stationnaire et on obtient hf = 80,9 cm. On obtient finalement à partir de cette valeur un

HRR par unité de largeur égal à 93,56 kW.m−1. En divisant par la largeur de la plaque,

de 20 cm, on aboutit à HRR = 18,71 kW. On obtient cette fois-ci une valeur plus élevée

pour le dégagement de chaleur. Mais l’utilisation de photographies pour déterminer la

hauteur de flamme peut porter à discussion. On calcule donc un HRR moyen à partir des

deux premières méthodes et on obtient pour la flamme de PMMA une valeur égale à 11,4

± 0,9 kW.

Figure VI.20 – Hauteur de flamme en fonction du temps pour la flamme de PMMA

Une donnée qu’il serait important de mesurer pour le PMMA afin d’être comparatif

avec les modélisations est la vitesse de l’écoulement dans la flamme. Cette vitesse peut être

obtenue en effectuant une mesure de PIV (Particle Image Velocity). Mais cette méthode

requiert d’ensemencer la flamme avec des traceurs ce qui s’avère délicat dans le cas de

la combustion du PMMA. Des tests de fabrication de plaques de PMMA chargées en

particules d’Alumine ont donc été effectués. Une grosse difficulté qui a été rencontrée

concerne le protocole de fabrication de ces plaques afin que les particules d’Alumine

soient réparties de façon homogène dans la plaque. Un essai d’allumage d’une telle plaque

(de petites dimensions) a été effectué mais les résultats obtenus n’ont pas été concluant.

La présence des particules d’alumine a tout d’abord eu un effet de retardant au feu,

modifiant ainsi la vitesse de propagation de la flamme. De plus, en utilisant le passage

d’un faisceau laser dans la flamme, aucune détection de ces particules n’a pu être faite.
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C’est pourquoi ces résultats ont été placés dans l’annexe C. Mais ils sont sujets à une

perspective intéressante.

VI.4 Conclusion sur les résultats sur la combustion

du PMMA

Dans ce chapitre, différents résultats ont été présentés sur la combustion d’une plaque

verticale de PMMA. Tout d’abord, les différentes phases de la combustion du PMMA,

c’est-à-dire la phase propagative, la phase instationnaire et la phase stationnaire, ont été

retrouvées en utilisant la mesure d’extinction à 1064 nm à travers la flamme. La mesure

de la perte de masse totale montre également un bon accord avec les mesures de Pizzo

et al. [15]. Ensuite la moyenne des images de LII a permis d’obtenir des champs 2D de

fraction volumique en fonction de la hauteur mais aussi du temps. Ainsi la quantité de

suies a été obtenue dans la flamme sur toute la hauteur de la plaque. Des champs similaires

(maximum et positions) ont été obtenus sur la flamme du brûleur gaz ce qui montre que

ce dernier simule bien une flamme de PMMA si il est alimenté par un mélange d’éthylène

à 51 % et de méthane à 49 %. Des profils de fraction volumique tracés pour différentes

hauteurs montre une bonne répétabilité mais aussi la visualisation du déplacement de la

flamme dû à la pyrolyse (suivant y). Des valeurs maximums comprises entre 200 et 350

ppb pour le PMMA et entre 200 et 250 ppb pour le brûleur gaz ont été mesurées. Ces

valeurs sont comparables à celles obtenues pour des flammes turbulentes axisymétriques

de méthane ou de propane par exemple. Le déplacement de la flamme suivant y a ensuite

permis de déterminer la vitesse de déplacement du front de flamme. Cette vitesse étant

considérée comme égale à la vitesse de régression de la surface du PMMA, le taux de

combustion en fonction de la hauteur a été obtenu. Les valeurs de ce taux sont comprises

entre 4 et 7 g.s−1.m−2 et sont en bon accord avec celles de Orloff et al. [37] et de Pizzo

et al. [15]. Enfin le HRR a été déterminé par différentes méthodes donnant une valeur

moyenne égale à 11,4 kW. Les caractéristiques principales de la combustion du PMMA

dans une configuration de plaque verticale ont donc été obtenues et fournissent ainsi une
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base de données pour permettre une comparaison avec les modèles de propagation. Ces

modèles pourront désormais tenir compte de la quantité des particules de suie et donc de

leur rayonnement.





Chapitre VII

Conclusion et perspectives

L’objectif principal de la thèse a été d’étudier, à l’échelle du matériau, la combustion

d’une plaque verticale de matière plastique, ainsi que la création d’une base de données

sur la caractérisation et la quantité de suies produites dans la flamme.

Cette étude s’est placée dans la configuration de la combustion d’un matériau solide

sous forme d’une plaque verticale (cas d’un feu sur un mur). La propagation de la flamme

joue dans ce cas un rôle critique lors d’un incendie. Une meilleure compréhension des

phénomènes mis en jeu est donc importante d’un point de vue sécurité incendie. Un des

phénomènes qui est à l’heure actuelle mal connu et plus difficilement modélisable est

le rayonnement des particules de suie présentes dans la flamme, ce qui a motivé cette

étude. Le matériau choisi a été le PMMA compte tenu de ses propriétés et de sa fréquente

utilisation dans d’autres études. Les suies produites par la combustion de ce matériau sont

des agrégats et ils ont été décrits grâce à différentes caractéristiques : le diamètre et le

nombre des sphérules, les diamètres de mobilité et de giration, la dimension fractale, ainsi

que les propriétés optiques spectrales. Ces paramètres vont permettre d’avoir les données

nécessaires pour quantifier le rayonnement des particules de suie à l’aide de modèles de

rayonnement. La fraction volumique de suies a également été déterminée en utilisant

la LII. Les propriétés optiques ont permis de calibrer cette méthode de mesure. Ainsi

la caractérisation complète des suies (morphologie, propriétés optiques et concentration)

produites par la combustion du PMMA a été effectuée.
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Deux flammes de paroi ont été utilisées dans cette étude. La première concerne la

combustion du PMMA, sous forme de plaque maintenue par un cadre en acier et soumis

à une propagation naturelle. La deuxième est une flamme de brûleur gaz provenant d’un

poreux alimenté avec un mélange méthane/éthylène. Cette seconde flamme, stationnaire,

a servi de comparatif avec la flamme de PMMA, mais également de support pour la mise en

place des techniques de mesure et pour la calibration de la LII. Les différentes techniques

de mesure ont donc été appliquées à ces deux flammes. Les techniques et dispositifs de

mesure utilisés ont été :

– la LII pour mesurer la fraction volumique de suie dans la flamme,

– un laser blanc et un spectromètre pour l’extinction spectrale in-situ,

– un DMS pour la distribution en diamètre de mobilité des particules,

– un TEOM pour la concentration massique,

– un banc de turbidimétrie pour l’extinction spectrale ex-situ,

– un prélèvement thermophorétique sur grille MET pour le diamètre de giration, le

nombre et le diamètre des sphérules primaires ainsi que la dimension fractale et le

préfacteur.

Une attention particulière a été portée sur la méthode optique de LII et elle a été plus

spécifiquement détaillée car elle nécessite des choix de réglage ainsi que des traitements

spécifiques pour les images enregistrées. L’homogénéité de la nappe, de la caméra et la

calibration des signaux LII sont trois difficultées importantes de la méthode. En ce qui

concerne la nappe laser, elle a été considérée comme homogène sur la zone de mesure et

donc aucune correction n’a été nécessaire sur l’énergie apportée aux particules de suie.

Pour le système de détection, une perte de signal a été observée sur le haut du capteur

CCD de la caméra. Une image lissée faite à partir d’un papier calque éclairé par une

source halogène a donc été utilisée pour corriger les signaux LII. Enfin les signaux LII ont

été calibrés en utilisant le coefficient d’étalonnage Cétal déterminé à partir d’une mesure

simultanée d’extinction et de LII dans la flamme générée par le brûleur gaz.

Les résultats sur les caractéristiques morphologiques et les propriétés optiques, pour

les particules de suie produites dans les deux flammes, sont les suivants :
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– les caractéristiques morphologiques des particules sont proches pour le brûleur gaz

et le PMMA,

– les valeurs du diamètre des sphérules primaires sont plus faibles que celles de la

littérature mais la configuration de la présente étude n’avait jamais encore été

étudiée,

– les propriétés fractales sont en bon accord avec celle de la littérature,

– les mesures du coefficient d’extinction spectrale en in-situ et ex-situ montrent qu’il

n’y a pas d’effet sensible de la température des particules sur les propriétés optiques,

– l’extinction spécifique est en bon accord avec les valeurs de la littérature pour le

brûleur gaz et pour le PMMA,

– la similarité des fonctions d’indice entre les deux flammes pour la longueur d’onde

de détection de la LII appuie le choix du brûleur gaz pour calibrer les signaux LII

de la flamme de PMMA.

– une valeur moyenne du coefficient d’extinction adimensionné a été déterminée pour

la calibration de la LII.

Enfin ont été obtenus différents résultats sur la combustion d’une plaque verticale de

PMMA :

– les différentes phases de la combustion du PMMA, c’est-à-dire la phase propagative,

la phase instationnaire et la phase stationnaire, ont été observées,

– une mesure de la perte de masse totale a montré un bon accord avec les mesures de

Pizzo et al. [15],

– des champs 2D de fraction volumique de suie en fonction du temps ont été obtenus

dans la flamme de PMMA sur toute la hauteur de la plaque,

– des champs similaires (maximum et positions) ont été obtenus sur le haut de la

flamme du brûleur gaz ce qui montre que ce dernier simule bien une flamme de

PMMA si il est alimenté par un mélange d’éthylène à 51 % et de méthane à 49 %,

– des profils de fraction volumique tracés pour différentes hauteurs montrent la visua-

lisation du déplacement de la flamme dû à la pyrolyse (suivant y),

– des valeurs maximales comprises entre 200 et 350 ppb pour le PMMA et entre 200 et
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250 ppb pour le brûleur gaz ont été mesurées, ces valeurs étant comparables à celles

obtenues pour des flammes turbulentes axisymétriques de méthane ou de propane

par exemple,

– le déplacement de la flamme suivant y a ensuite permis de développer une méthode

originale pour déterminer la vitesse de déplacement du front de flamme et pour

remonter au taux de combustion en fonction de la hauteur,

– les valeurs de ce taux sont comprises entre 4 et 7 g.s−1.m−2 et sont en bon accord

avec celles de Orloff et al. [37] et de Pizzo et al. [15],

– enfin le HRR a été déterminé par différentes méthodes donnant une valeur moyenne

égale à 11,4 kW.

Les caractéristiques principales de la combustion du PMMA dans une configuration

de plaque verticale ainsi que les caractéristiques et la quantification des particules de suie

produites dans la flamme ont donc été obtenues. Cette étude ouvre donc tout d’abord une

perspective intéressante de comparaison des données expérimentales obtenues avec celles

calculées par les modèles de formation des suies et de propagation de flamme. Ensuite

l’utilisation des caractéristiques et de la quantification des particules de suie va permettre

de calculer directement le rayonnement de ces dernières. Mais des données expérimentales

supplémentaires demandent à être obtenues pour avoir une description complète de la

flamme. Par exemple, la visualisation de la zone réactive pourrait être obtenue par fluo-

rescence sur les produits de pyrolyse. Une mesure des températures dans la flamme serait

également intéressante en utilisant par exemple de l’imagerie infra-rouge. Enfin, comme

cela a été entrepris de façon non concluante (Annexe C), une détermination des vitesses

de l’écoulement dans la flamme par PIV ou LDV, sur les suies ou par ensemencement de

particules, complèterait la caractérisation de cette dernière.



Annexe A

Champs 2D du signal LII pour les 6

séries pour la flamme de PMMA

Cette annexe présente les champs 2D de signal LII obtenus pour les 6 séries faites sur

la flamme de PMMA.

Figure A.1 – Champs 2D du signal LII pour la série 1 (haut de la plaque)

Figure A.2 – Champs 2D du signal LII pour la série 2 (haut de la plaque)
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Figure A.3 – Champs 2D du signal LII pour la série 3 (haut de la plaque)

Figure A.4 – Champs 2D du signal LII pour la série 4 (milieu de la plaque)

Figure A.5 – Champs 2D du signal LII pour la série 5 (milieu de la plaque)

Figure A.6 – Champs 2D du signal LII pour la série 6 (bas de la plaque)



Annexe B

Profils de la fraction volumique de

suie à différents temps et hauteurs

pour les 6 séries sur la flamme de

PMMA

Cette annexe présente les profils de la fraction volumique de suie obtenus à différents

temps (de t = 190 s à 2790 s) et à différentes hauteurs (de z = 38 cm à 10 cm) pour les

6 séries faites sur la flamme de PMMA.
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Figure B.1 – Profils pour z = 38 cm (séries 1, 2 et 3)
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Figure B.2 – Profils pour z = 36 cm (séries 1, 2 et 3)
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Figure B.3 – Profils pour z = 34 cm (séries 1, 2 et 3)



Annexe B. Profils de la fraction volumique de suie pour le PMMA 173

Figure B.4 – Profils pour z = 32 cm (séries 1, 2 et 3)
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Figure B.5 – Profils pour z = 30 cm (séries 1, 2 et 3)
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Figure B.6 – Profils pour z = 28 cm (séries 1, 2 et 3)
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Figure B.7 – Profils pour z = 27 cm (séries 1, 2, 3, 4 et 5)
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Figure B.8 – Profils pour z = 26 cm (séries 4 et 5)
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Figure B.9 – Profils pour z = 24 cm (séries 4 et 5)
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Figure B.10 – Profils pour z = 22 cm (séries 4 et 5)
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Figure B.11 – Profils pour z = 20 cm (séries 4 et 5)
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Figure B.12 – Profils pour z = 18 cm (séries 4 et 5)
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Figure B.13 – Profils pour z = 16 cm (séries 4, 5 et 6)
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Figure B.14 – Profils pour z = 14 cm (séries 6)
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Figure B.15 – Profils pour z = 12 cm (séries 6)
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Figure B.16 – Profils pour z = 10 cm (séries 6)





Annexe C

Combustion d’une plaque de PMMA

ensemencée avec de l’Alumine

Cette annexe présente un essai qui a été entrepris pour ensemencer une plaque de

PMMA avec des particules d’Alumine. Cette plaque a été fabriquée grâce au savoir-faire

et aux équipements du laboratoire PBS (Polymères, Biopolymères, Surfaces). Elle est

ensuite brûlée pour voir si la présence des particules d’Alumine modifie la réaction au feu

de la plaque. L’objectif de cet essai est de pouvoir ensuite faire une mesure de la vitesse

de l’écoulement dans la flamme par PIV.

C.1 Fabrication de la plaque

C.1.1 Réaction de polymérisation

Pour fabriquer une plaque de PMMA à partir du MMA, la présence d’un amorceur

est nécessaire pour permettre le déclenchement de la polymérisation. On passe donc d’un

MMA liquide à un PMMA solide. L’amorceur utilisé ici est le peroxyde de benzoyle (POB)

mais il doit être décomposé pour permettre la polymérisation. Cette décomposition peut

se faire sous l’effet de la chaleur mais l’utilisation d’un co-amorceur permet d’augmenter

la vitesse de décomposition et cela à basse température. Le co-amorceur utilisé ici est le

N,N-dimethyl-p-toluidine (DmpT). L’équation réactionnelle avec le POB est la suivante
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est présenté sur la figure C.1.

Figure C.1 – Schéma réactionnel de la décomposition du POB avec le DmpT

Cette décomposition du POB en présence de DmpT permet la formation de radicaux

benzolique. Ce sont donc ces radicaux qui en présence de monomère (MMA) amorcent la

polymérisation.

C.1.2 Produits et quantités utilisées

Les produits utilisés sont le MMA (liquide), le PMMA (granulé broyé en poudre),

l’Alumine (poudre), le POB (poudre) et le DmpT (liquide). Les quantités de chaque

produit (pour le remplissage d’un pot) sont présentées dans le tableau C.1.

PMMA (g) Alumine (g) POB (g) MMA (g) DmpT (g)
70 3 0,77 30,9 0,64

Table C.1 – Quantité des produits utilisés pour le remplissage d’un pot

L’Alumine a donc une quantité égale à 3 % de la masse totale MMA + PMMA. Un

moule est utilisé pour fabriquer la plaque, ses dimensions permettent d’obtenir une plaque

de 15,5 cm de longueur, 10,5 cm de largeur et 3 cm d’épaisseur. Il faut 6 pots pour remplir

ce moule.
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C.1.3 Protocole pour la réalisation de la plaque

Tout d’abord les poudres sont mélangées ensemble (PMMA, Alumine et POB), de

même pour les liquides (MMA et DmpT). Les deux préparations sont ensuite mélangées

dans un pot de façon grossière (manuellement avec une spatule) puis avec le speedmixer

(30 s à 2000 tr.min−1). Une pate très visqueuse est ainsi obtenue. Cette pate est ensuite

rapidement versée dans le moule (car la polymérisation est rapide, de l’ordre de 2 à 3

minutes). L’opération est répétée 6 fois afin de remplir le moule qui est ensuite refermée.

Après démoulage de la plaque (après une demi-journée pour être sûr que la réaction est

finie), la plaque est placée sous étuve à 60o C pendant une journée.

C.2 Combustion de la plaque

C.2.1 Protocole expérimental

Une comparaison est effectuée entre la combustion de la plaque de PMMA chargée en

Alumine (PMMAA) et celle d’une plaque normale (type G) de même taille (PMMAG).

Un support est mis en place afin de maintenir ces plaques en position verticale et de

limiter la zone de combustion à la face avant. Les plaques sont allumées à l’aide d’un

barreau chauffant et un chronomètre est lancé dès l’apparition de la flamme (t = 0 s).

La propagation de la flamme est filmée avec un caméscope. Une nappe laser est envoyée

dans la flamme et une caméra ICCD enregistre les signaux émis (gate delay de 0 ns et

gate width de 70 ns).

C.2.2 Combustion des deux plaques

Tout d’abord deux photos des deux flammes obtenues après 5 min de combustion sont

présentées sur la figure C.2 (PMMAA à gauche et PMMAG à droite). On observe une plus

forte émission pour la flamme de la plaque chargée en Alumine.

Ensuite deux photos de l’état de surface après extinction (après environ 12 min de

combustion) sont présentées sur la figure C.3 (toujours PMMAA à gauche et PMMAG à
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Figure C.2 – Comparaison des flammes obtenues avec les deux types de plaque
(PMMAA à gauche et PMMAG à droite)

droite). On observe des coulures beaucoup plus présentes avec la présence d’Alumine ce

qui empêche la surface d’avoir une régression normale (sur son épaisseur) dû à la pyrolyse

et à la combustion.

Figure C.3 – Comparaison de l’état de surface après combustion des deux types de
plaque (PMMAA à gauche et PMMAG à droite)
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C.2.3 Comparaison de la hauteur de flamme

Afin d’avoir une meilleur comparaison entre les deux flammes, la hauteur de flamme

est mesurée. La figure C.4 présente les résultats obtenus (la hauteur est moyennée sur

plusieurs images consécutives). On observe que la propagation est plus rapide sur la

plaque ensemencée, mais que la hauteur des deux flammes dans la phase stationnaire est

similaire.

Figure C.4 – Comparaison des hauteurs de flamme mesurées au cours du temps pour
les deux types de plaque

C.2.4 Diffusion sur les particules d’Alumine

Des séries de 400 images sont enregistrées pour les deux types de flamme. Les champs

enregistrées ont une hauteur de 10,24 cm (suivant z) et débute à z = 4,26 cm (z = 0

correspond au bas de la plaque). Deux images instantanées (zoomées) sont présentées sur

la figure C.5 (PMMAG à gauche et PMMAA à droite). Les signaux sont assez proches et

on n’observe pas de diffusion sur les particules d’Alumine potentiellement présentes dans

la flamme. Cela est probablement dû à la résolution de la caméra qui est de 100 µm/pixel

alors que les particules d’Alumine ont une taille de 15 µm. De la poudre d’Alumine a été

retrouvée sur le miroir situé en dessous de la plaque en combustion, ce qui montre qu’une

partie des particules libérées par la plaque n’a pas suivi l’écoulement de la flamme. Il n’est
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donc pas possible de déterminer sur cet essai si des particules d’Alumine sont présentes

dans la flamme pour servir de traceur à une future mesure de PIV.

Figure C.5 – Comparaison du signal instantané pour les deux types de plaque
(PMMAG à gauche et PMMAA à droite)

Afin de vérifier que l’on obtient un signal de diffusion plus important pour la plaque en-

semencée, des images moyennes pour chaque série sont faites (figure C.6). Sur ces images,

les champs moyens pour les deux plaques (pour un temps équivalent) sont mis côte à

côte (toujours PMMAG à gauche et PMMAA à droite). Les échelles de niveau de gris ne

sont pas identiques entre les champs des deux plaques. Mais globalement on obtient un

signal plus élevé pour la plaque chargée en Alumine. On observe aussi des différences sur

la forme moyenne des signaux, notamment proche de la surface (compte tenue de la non

régression de celle-ci). La bande de signal située à gauche sur chaque champ correspond

à une lumière parasite qui provient d’une réflexion sur la surface des plaques.

Pour effectuer une meilleur comparaison entre les champs moyens, des profils sont

tracés pour z = 10 cm et pour trois temps (t = 250 s, t = 365 s et t = 480 s) et présentés

sur la figure C.7. La position y = 0 cm correspond à la surface de la plaque avant l’al-

lumage. On observe, comme dit précédemment, un signal plus élevé pour la plaque ense-

mencée. Cette hausse de signal peut être dû à de la diffusion (sur les particules d’Alumine

potentiellement présente dans la flamme) mais peut être aussi dû à une différence entre la
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Figure C.6 – Comparaison des signaux moyens au cours du temps pour les deux types
de plaque (PMMAG à gauche et PMMAA à droite)

forme et la luminosité des deux flammes. La présence d’Alumine dans la flamme est donc

toujours incertaine. Enfin on observe un décalage pour la position suivant y de la flamme.

Au lieu d’avoir une régression de la surface, on obtient un épaississement de celle-ci lié

aux coulures.

Figure C.7 – Comparaison des profils des signaux moyens au cours du temps pour z =
10 cm pour les deux types de plaque

Pour conclure, ces tests ne sont pas encouragent pour l’utilisation de cette plaque

chargée en Alumine dans le but de faire des mesures de PIV sur la combustion de celle-ci.
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Université de Rouen, 2002.

[49] C. Schoemaecker-Moreau. Diagnostics laser dans une flamme de diffusion : imagerie

quantitative de nanoparticules de suies et d’espèces majoritaires et minoritaires.
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