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Abstract

Numerical simulation plays a key role in the field of combustion today, ei-
ther in the research area by permitting a better understanding of phenomenons
taking place inside reactive flows or in the development of industrial application
by reducing designing cost of systems. Large Eddy Simulation is at the time
the most suited tool for the simulation of reactive flows. Large Eddy Simulation
of reactive flows is in practice only possible thanks to a modeling of different
phenomenons :

— turbulence is modeled for small structures allowing to resolve only big

structures which results in lower computational cost

— chemistry is modeled using reduction methods which allows to drasti-

cally reduce computational cost

The maturity of Large Eddy Simulation of reactive flows makes it today
a reliable, predictive and promising tool. It now makes sense to focus on the
impact of the parameters involved in the different models on the simulation
results. This study of the impact of the modeling parameters can be seen from
the perspective of uncertainties propagation, and can give interesting informa-
tions both from a practical side for the robust design of systems but also on the
theoretical side in order to improve the models used and guide the experimental
measurements to be made for the reliability improvement of these models.

The context of this thesis is the development of efficient methods allowing
the propagation of uncertainties present in the chemical kinetic parameters of
the reaction mechanisms within Large Eddy Simulation, these methods having
to be non-intrusive in order to take advantage of the existence of the different
computation codes which are tools requiring heavy means for their develop-
ment. Such a propagation of uncertainties using a brute-force method suffers
from the "curse of dimensionality" because of the large number of chemical
kinetic parameters, implying a practical impossibility with the current means
of computation which justifies the development of efficient methods.

The objective of the thesis is the development of a reduced model that can
be used for uncertainties propagation in Large Eddy simulations. The handling
and implementation of various tools resulting from the uncertainties propaga-
tion framework has been an essential preliminary work in this thesis in order
to bring this knowledge and skills into the EM2C laboratory.

The method developed in this thesis for the propagation of chemical kinetic
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parameters uncertainties is limited to chemistry models in which the advance-
ment of the combustion process is summarized by the evolution of a progress
variable given by a transport equation, the access to other informations being
made through the use of a table. Through the study of the evolution of a
constant pressure adiabatic reactor containing a homogeneous mixture of air
and dihydrogen, it is shown that a large part of the uncertainties of such a sys-
tem can be explained by the uncertainties of the progress variable. This makes
it possible to define a chemical table that can be used to propagate uncertainties
of chemical kinetic parameters in Large Eddy Simulations. The introduction of
the uncertainties is then done only by the modeling of the source term present
in the transport equation of the progress variable, which can be parameterized
with the help of few uncertain parameters thus avoiding the "curse of dimen-
sionality".



Résumé

La simulation numérique joue aujourd’hui un réle majeur dans le domaine
de la combustion, que ce soit au niveau de la recherche en offrant la possibilité
de mieux comprendre les phénoménes ayant lieu au sein des écoulements réac-
tifs ou au niveau du développement de nouveaux systémes industriels par une
diminution des cotits liés & la conception de ces systémes. A I’heure actuelle, la
simulation aux grandes échelles est 1’outil le mieux adapté a la simulation numé-
rique d’écoulements réactifs turbulents. Cette simulation aux grandes échelles
d’écoulements réactifs n’est en pratique possible que grace & une modélisation
des différents phénomeénes :

— la turbulence est modélisée pour les plus petites structures permettant
de n’avoir a résoudre que les plus grandes structures de I’écoulement
et ainsi réduire le cotit de calcul

— la chimie des différentes espéces réactives est modélisée a 'aide de
méthodes de réduction permettant de considérablement réduire le cotit
de calcul

La maturité de la simulation aux grandes échelles d’écoulements réactifs
en fait aujourd’hui un outil fiable, prédictif et prometteur. Il fait désormais
sens de s’intéresser a I'impact des paramétres impliqués dans les différents mo-
déles sur le résultat de la simulation. Cette étude de 'impact des paramétres
de modélisation peut étre vue sous ’angle de la propagation d’incertitudes, et
peut donner des informations intéressantes a la fois d’un coété pratique pour la
conception robuste de systémes mais également d’un c6té théorique afin d’amé-
liorer les modéles utilisées et d’orienter les mesures expérimentales & réaliser
afin d’améliorer la fiabilité de ces modéles.

Le contexte de cette thése est le développement de méthodes efficaces per-
mettant la propagation d’incertitudes présentes dans les parameétres de ciné-
tique chimique des mécanismes réactionnels au sein de simulation aux grandes
échelles, ces méthodes devant étre non intrusive afin de profiter de 'existence
des différents codes de calcul qui sont des outils nécessitant de lourds moyens
pour leur développement. Une telle propagation d’incertitude & I'aide d’une mé-
thode de force brute souffre du "fléau de la dimension" du fait du grand nombre
de parameétres de cinétique chimique, impliquant une impossibilité pratique avec
les moyens de calculs actuels et justifiant le développement de méthodes effi-
caces.
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L’objectif de la theése est donc le développement d’un modéle réduit utili-
sable pour la propagation d’incertitudes dans la simulation aux grandes échelles.
La prise en main et 'implémentation de différents outils issus de la propagation
d’incertitudes a été un travail préliminaire indispensable dans cette thése afin
d’amener ces connaissances et compétences au sein du laboratoire EM2C.

La méthode développée dans cette thése pour la propagation d’incertitudes
des paramétres de cinétique chimique se restreint aux cas d’une modélisation de
la chimie dans laquelle I’avancement du processus de combustion est résumé par
I’évolution d’une variable d’avancement donnée par une équation de transport,
I’accés aux autres informations se faisant grace a l'utilisation d’une table. Au
travers de ’étude de I’évolution d’un réacteur adiabatique & pression constante
contenant un mélange homogeéne d’air et de dihydrogeéne, il est montré qu'une
grande partie des incertitudes d’un tel systéme peuvent étre expliquées grace
aux incertitudes de la variable d’avancement. Cela permet de définir une table
chimique utilisable pour la propagation d’incertitudes des paramétres de ciné-
tique chimique dans les simulations aux grandes échelles. L’introduction des
incertitudes se fait alors uniquement par la modélisation du terme source pré-
sent dans ’équation de transport de la variable d’avancement, lequel peut étre
paramétré a aide de quelques paramétres incertains évitant ainsi le "fléau de
la dimension".
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8.8 Sur la diagonale sont présents les histogrammes des quatre va-
riables aléatoires 71, 72, 7]3 et 14 introduites par 'expansion de
Karhunen-Loéve de wi?cg’ Sous la diagonale sont représentés les

nuages de points de ces variables aléatoires deux & deux obte-

nus & partir des échantillons de Quasi-Monte Carlo ayant été
utilisés pour estimer la fonction d’auto-covariance. L’ensemble

correspond a la condition initiale a T'= 1200 K et ¢ = 0.2.

8.9 Sur la diagonale sont présents les histogrammes des quatre va-
riables aléatoires 11, 12, N3 et ny introduites par 'expansion de
Karhunen-Loéve de w; &Y Sous la diagonale sont représentés les
nuages de points de ces variables aléatoires deux & deux obte-
nus & partir des échantillons de Quasi-Monte Carlo ayant été
utilisés pour estimer la fonction d’auto-covariance. L’ensemble
correspond & la condition initiale & 7' = 850 K et ¢ = 2.
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Chapitre 1

Introduction

1.1 Contexte

1.1.1 Enjeux du siécle

La révolution industrielle a indéniablement été pour les sociétés humaines
modernes un tournant majeur qui a modifié en profondeur ’ensemble de I'or-
ganisation économique et sociale mondiale. Cette transformation radicale de
nos sociétés s’est accompagnée de 'exploitation des ressources d’énergies fos-
siles et encore aujourd’hui, la stabilité et la prospérité de nos sociétés reposent
sur la consommation massive de ces énergies fossiles. Deux problémes majeurs
se présentent cependant aujourd’hui du fait de cette consommation massive
d’énergies fossiles. D’une part, la définition méme des énergies fossiles implique
que leur exploitation ne pourra se faire indéfiniment, et le pic de production de
celle-ci est actuellement suspecté d’étre en cours en ce qui concerne le pétrole
comme le montre la figure 1.1.

Il est & noter que le pic pétrolier mondial pour le pétrole conventionnel est
d’ores et déja passé, et que 'augmentation de la production de pétrole ces der-
niéres années est diie a I'exploitation des ressources non conventionnelles, qui
correspondent aux ressources en eau profonde (plus de 500 m de profondeur),
aux huiles lourdes, aux sables bitumineux, mais également & ’huile de schiste
obtenue par fracturation de la roche. Concernant le charbon et le gaz natu-
rel, qui sont les autres principales ressources fossiles, le pic de production ne
semble pas encore atteint, particuliérement pour le charbon dont les ressources
mondiales prouvées correspondent & plus de 150 ans des ressources actuelles.
Cependant, le pétrole représente actuellement plus du tiers de la consommation
mondiale d’énergie primaire, en partie du fait de sa facilité d’utilisation pour
I’ensemble des usages des transports, propre & son caractére liquide, placant le
pic de production de pétrole comme un probléme majeur. En plus de ce phéno-
méne de raréfaction des ressources fossiles qui représentent encore aujourd’hui
plus de 75% de la consommation d’énergie primaire humaine, s’ajoute 'impact
climatique de la combustion massive de ressources fossiles lié & "l'effet de serre"
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FIGURE 1.1 — Simulation de la production de pétrole mondiale en milliard de barils
par an pour la période 1870 — 2100, répartie suivant le pétrole conventionnel, le pétrole
profond et le pétrole lourd [1].

induit par I'importante augmentation de la concentration de dioxyde de car-
bone dans ’atmosphére. Afin de n’avoir une hausse de la température moyenne
globale de seulement 2°C' d’ici a 2100 par rapport & 1850, il ne faut pas rejeter
dans 'atmosphére plus que la quantité de COo déja rejeté dans I’atmosphére
depuis le début de la révolution industrielle, ce qui implique une réduction de
nos émissions de gaz a effet de serre dés maintenant. A ce probléme climatique
s’ajoute également les pollutions environnementales et les problémes sanitaires
résultant des produits de la combustion de ces énergies fossiles, bien que la
combustion de combustible non fossile tel que la biomasse peut également étre
source de pollutions atmosphériques et de problémes sanitaires. L’ensemble de
ces problémes imposent la transition énergétique de nos économies afin de se
passer & terme des énergies fossiles. Bien des fronts sont possibles afin de relever
I'important défi que représente la transition énergétique, mais il est certain que
les ressources fossiles joueront encore un role majeur dans le siécle & venir.

Compte tenu de la diminution & venir de la ressource pétroliére alors méme
que la demande ne cesse de croitre, une approche consiste & considérer de nou-
veaux carburants liquides. Ces autres carburants liquides proviennent pour par-
tie de 'exploitation des ressources fossiles gaziéres, mais également de la pro-
duction de biocarburants issus de la biomasse. Sur la figure 1.2 est présenté une
simulation de la production de ’ensemble des liquides sur une période allant
de 1870 a 2100.

L’intégration d’autres liquides ne permet pas d’enrayer la diminution de
la production de liquides, mais permet de repousser a plus tard la pénurie an-
noncée, au prix de la diversification des combustibles utilisées. L’amélioration
de lefficacité énergétique des systémes de conversions énergétiques est éga-
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FIGURE 1.2 — Simulation de la production de liquides mondiale en milliard de barils
par an pour la période 1870 — 2100, répartie suivant le pétrole conventionnel, le pétrole
profond, le pétrole lourd, les liquides issues de l’exploitation gaziére, les excédents issues
du raffinage de pétroles lourds ainsi que les autres liquides constitués essentiellement
de biocarburants [1].

lement une solution permettant de retarder la pénurie annoncée de pétrole,
permettant de faire plus avec moins. En paralléle, 'augmentation de 'efficacité
énergétique des systémes de conversion énergétique permet également une ré-
duction de ’émission de C'Oy qui est globalement directement proportionnelle
a la quantité consommée de combustible. En plus d’améliorer 'efficacité éner-
gétique des systémes de conversion énergétique, il est également nécessaire de
réduire leurs pollutions afin de réduire 'impact environnemental et sanitaire de
ceux-ci. L’amélioration de ces systémes ne peut se faire qu’avec une connais-
sance fine des processus physiques et chimiques prenant place en leur sein, qui
passe a la fois par le développement d’outils de diagnostiques mais également
par la simulation numérique qui est devenue a ce jour un outil incontournable,
a la fois dans le monde de la recherche pour I’amélioration de la compréhension
des phénomeénes, mais également dans le domaine industriel pour le prototypage
des systémes de conversions énergétiques.

1.1.2 Role de la simulation numérique

La collecte directe d’informations sur les phénomeénes de combustion ayant
lieu au sein des systémes de conversion peut se faire de deux fagons :
— avec des instruments de mesures placés au sein des systémes, pertur-
bant plus ou moins 1’écoulement
— avec des diagnostics optiques nécessitant des accés optiques et donc
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une modification du systéme

Les informations recueillies sont toujours parcellaires, la composition du
mélange en tout point de 1’écoulement n’étant par exemple pas connue. La
simulation numérique est un moyen pour accéder a une plus grande quantité
d’informations sur un systéme & un cotit plus faible. La fiabilité des informa-
tions obtenues dépend cependant des modéles utilisés pour réaliser la simulation
numérique, et de sa capacité a reproduire correctement les phénomeénes de com-
bustion. La maturité des outils de simulation numérique pour les phénoménes
de combustion améne aujourd’hui & se pencher sur I’étude de la fiabilité de ces
modéles. En particulier, la modélisation de la chimie des combustibles présente
encore aujourd’hui des incertitudes significatives sur certains paramétres des
modéles, méme pour un carburant simple comme le dihydrogéne. La complexité
et la diversité des carburants risquant d’étre utilisés a ’avenir améne donc a
se questionner dés maintenant sur I'impact des incertitudes résidant dans la
modélisation de la chimie, et en particulier de leur impact sur les résultats des
simulations numériques des systémes de conversion énergétiques.

Cette thése s’inscrit dans le cadre du développement de méthodologie per-
mettant ’étude de I'impact de la méconnaissance des processus chimiques sur
le comportement des systémes de conversion énergétique, avec pour but ultime
de pouvoir aider & la prise de décision lors de la phase de conception de ces
systémes.

1.2 Prise en compte d’incertitudes

Cette section a pour objectif de cadrer 'objet d’étude, en particulier de
quelles incertitudes cette thése propose d’étudier I'impact. Ce cadrage est né-
cessaire puisque la nature des incertitudes détermine ’approche & envisager
pour I'étude de leur impact.

1.2.1 Incertitudes épistémiques ou aléatoires

Il est courant de distinguer deux types d’incertitudes, notamment dans
les domaines d’évaluation des risques et/ou de fiabilité [114]. Ces deux types
d’incertitudes sont respectivement les incertitudes aléatoires et les incertitudes
épistémiques.

Les incertitudes aléatoires correspondent aux incertitudes intrinséques que
peut posséder un systéme. Ces incertitudes intrinséques sont par exemple pré-
sentes dans les systémes régis par la mécanique quantique qui postule I’existence
d’un hasard irréductible et qui & ce jour n’a été mis en défaut par aucune expé-
rience. Il apparait que par nature, certaines mesures sont nécessairement enta-
chées d’incertitudes, et cela quel que soit ’appareil de mesure utilisé en vertu
du principe d’incertitude de Heisenberg. En fait, méme pour des systémes non
quantiques, il existe des incertitudes de mesures qui seront toujours présentes
du fait qu’une précision infinie ne sera jamais accessible. L’erreur de mesure
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commise peut entrainer une incapacité a prédire correctement 1’état futur du
systéme si celui-ci est chaotique par exemple. L’imprécision de la mesure en
dehors du cas quantique peut encore une fois étre considérée comme une incer-
titude aléatoire, méme si ces incertitudes peuvent également étre classées dans
la seconde catégorie d’incertitudes que sont les incertitudes épistémiques.

Les incertitudes épistémiques correspondent aux incertitudes liées & un
manque d’information sur le systéme physique étudié, mais qui peuvent étre
réduites en améliorant la connaissance du systéme. Les erreurs de mesures
peuvent donc étre considérées comme des incertitudes épistémiques, qui ne
pourront cependant étre réduites complétement. Une autre forme d’incertitudes
épistémiques correspond & la modélisation mathématique utilisée, qui peut ne
pas correspondre a la réalité physique en raison d’'un manque de connaissance,
mais aussi du fait de la volonté de simplifier un probléme trop complexe pour
qu’il puisse étre résolu.

La différentiation entre ces deux types d’incertitudes est utile afin de savoir
quels outils utiliser pour I’étude de I'impact de ces derniéres. Différents forma-
lismes mathématiques ont été développés et sont en cours d’étude constituant
un domaine actif de recherche|[114]. Les incertitudes épistémiques s’avérent plus
complexes & prendre en compte, notamment celles concernant les incertitudes
sur la modélisation utilisée, et ne seront pas traitées dans le cadre de cette thése.
Seules les incertitudes aléatoires seront ici prises en compte, et plus particulié-
rement les incertitudes sur les parameétres de cinétique chimique des modéli-
sations des processus de combustion. Plus particuliérement, I’accent sera mis
sur 'impact de ces incertitudes, qui seront une information & priori donnée par
le travail d’autres équipes de recherches, sur les résultats de simulations. Deux
aspects sont donc a distinguer, le premier correspondant a la définition des in-
certitudes des parameétres de cinétique chimique et le second correspondant a
I’étude de I'impact de ces incertitudes, ces deux aspects étant respectivement
nommés "quantification d’incertitude" et "propagation d’incertitude" dans le
cadre de cette thése.

1.2.2 Quantification et propagation d’incertitudes

La quantification d’incertitudes est de maniére générale 'activité consis-
tant & chercher a caractériser les incertitudes présentes au sein de modélisations
de la réalité. Dans le cas ol un modéle a été choisi afin de représenter la réalité,
il est possible de séparer les différentes grandeurs du modéle en deux catégories :
les entrées et les sorties.

Les entrées correspondent aux paramétres du modéle ainsi qu’aux condi-
tions initiales et limites du systéme nécessaires & 1’obtention d’une solution.
Ces entrées peuvent étre entachées d’incertitudes, et la caractérisation de ces
incertitudes correspond & ce que I'on appellera dans cette thése la quantification
d’incertitudes.

Les sorties correspondent aux grandeurs de la solution obtenue qui dé-



6 LisT oF FIGURES

pendent des entrées. Les incertitudes de ces sorties dépendront donc des in-
certitudes des entrées, et la caractérisation des incertitudes des sorties, étant
données les incertitudes des entrées, correspond & ce qu’on appellera dans cette
thése la propagation d’incertitudes.

L’objectif de ce travail de thése est de développer des méthodes de pro-
pagation d’incertitudes efficaces dans le domaine de la simulation numérique
aux grandes échelles de la combustion, reposant sur un travail de quantification
d’incertitudes préalable qui n’est pas 'objet d’étude de cette thése.

1.2.3 Rappel de théorie des probabilités

L’ensemble des considérations sur la quantification et la propagation d’in-
certitudes dans cette thése reposent sur la théorie des probabilités. Une intro-
duction & cette théorie et a ses concepts peut étre trouvé dans de nombreux
ouvrages [121].

L’objectif de la propagation d’incertitude est en pratique ’obtention d’in-
formations stochastiques sur des quantités d’intéréts, qui peuvent étre l'espé-
rance aussi appelée moyenne de ces quantités d’intéréts, leur variance ou en-
core la probabilité que ces quantités d’'intéréts ont d’étre dans une plage de
valeurs donnée. L’ensemble de ces informations peuvent se ramener & un calcul
d’espérance. Ainsi, si 'on considére une grandeur représentée par une variable
aléatoire GG, la moyenne mg de cette grandeur et sa variance Ué seront données
par les expressions suivantes :

mag = E[G]

U% —E [(G_mc)g] (1.1)

La probabilité P4(G) que la quantité d'intérét G prenne ses valeurs dans
I’ensemble A est quant a elle donnée par ’expression suivante :

Pa(G) = E[14(G)] (1.2)

L’expression précédente fait intervenir la fonction indicatrice 14 de 'en-
semble A, prenant la valeur 1 sur les éléments de A et 0 ailleurs. L’ensemble de
ces espérances peuvent étre exprimées sous forme d’intégrales, ainsi la moyenne
mg de G peut étre exprimée a ’aide d’une intégrale de la fagon suivante, dans
laquelle 7 est la densité de probabilité de la variable aléatoire G :

mc::/ggﬂc(g)dg (1.3)

Les autres informations que sont o% et P4(G) peuvent également étre
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obtenues a 'aide d’un calcul d’intégrale, faisant du calcul d’intégrale un outil
essentiel a la propagation d’incertitudes. En pratique, le calcul exacte des inté-
grales rencontrées est souvent irréalisable, et I’estimation numérique de celle-ci
devient alors obligatoire. Cette estimation numérique des intégrales rencontrées
nécessite 'utilisation de méthodes numeériques efficaces qui sont présentées dans
la présente thése.

1.2.4 Meéthodes intrusives et non-intrusives

Cette section vise a introduire les différentes alternatives envisageables
pour la propagation d’incertitudes. On considére un systéme physique, pour
lequel on posséde un modéle mathématiques M, dépendant d'un vecteur de
paramétres d, et tel que le comportement du systéme physique est décrit par
la solution u, qui dépend du vecteur de parameétres d, au travers de I’équation
suivante :

M(u(d),d) =0 (1.4)

Eventuellement, la résolution de ’équation précédente n’est pas possible
directement, et des méthodes numériques sont nécessaires a la construction
d’une solution numérique approchée, solution de I’équation discrétisée suivante :

Mdisc(“disc(d)7 d) =0 (15)

Dans le cadre de cette thése, I'objectif est la propagation d’incertitudes
présentes dans une partie des paramétres du modéle, ce qui améne & considérer
désormais un vecteur aléatoire D, dont on suppose la loi de probabilité Pp
connue, pour représenter les paramétres incertains. Deux approches peuvent
alors étre considérées.

La premiére consiste & changer le modéle mathématique afin de prendre
en compte le caractére désormais aléatoire du probléme directement dans la
nouvelle formulation du probléme, ce qui correspond & ’approche intrusive de
la propagation d’incertitudes, et peut formellement s’écrire sous la forme :

Mdisc,alea(Udisc(D)v D) =0 (16>

La solution de ce nouveau probléme est désormais Ugs., qui est géné-
ralement un champ stochastique. La difficulté de telles méthodes est qu’elle
nécessite 'introduction de la formulation M g;sc aieq du probléme. Cette nou-
velle formulation peut introduire des difficultés notamment en terme de cotit de
calcul et de ressource mémoire qui peut s’avérer étre limitant, et nécessite gé-
néralement le développement d’algorithme de résolution spécifiques [65]. Pour
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cette raison, la méthode suivante lui est préférée dans cette thése.

Cette autre méthode consiste a utiliser directement le modéle M y;q., ce
qui permet notamment de ne pas développer de nouveaux outils numériques
lorsque ces outils sont déja disponibles pour résoudre le probléme déterministe.
Différentes approches peuvent étre considérées pour l'utilisation des méthodes
non intrusives, mais toutes reposent sur de multiples résolutions de problémes
pouvant s’écrire :

Maise(uee(d®), ) = 0 (L.7)

Dans cette derniére expression, les dj sont des valeurs pouvant étre prises
par le vecteur aléatoire D. Par exemple, dans le cas de l'utilisation d’une mé-
thode de Monte Carlo, ces valeurs correspondent aux valeurs D@ (w) ou les
vecteurs aléatoires D) sont des vecteurs aléatoires indépendants entre eux et
identiquement distribués suivant la loi du vecteur aléatoire D. Une fois 1’en-
semble des solutions ugi)sc obtenues, celles-ci sont post-traitées afin d’obtenir
des informations statistiques sur la solution Ugjsc recherchées. Le colit d’une
telle méthode est globalement proportionnel au nombre N de problémes réso-
lus, le nombre N de problémes a considérer dépendant de la convergence de la
méthode non-intrusive employée ainsi que de la précision désirée.

1.3 Enjeux et défis de la propagation d’incertitudes
de cinétique chimique en LES

Les considérations générales précédentes s’appliquent & la quantification et
la propagation d’incertitudes dans n’importe quel domaine. Des considérations
spécifiques a chaque domaine peuvent cependant s’ajouter a ces considérations
générales. Ces considérations spécifiques a la propagation d’incertitudes de ci-
nétique chimique en simulation aux grandes échelles d’écoulements réactifs sont
détaillées dans cette section.

1.3.1 La modélisation de la chimie en combustion
1.3.1.1 Schéma réactionnel et cinétique chimique

La combustion est un processus chimique au cours duquel des espéces
réagissant entre elles sont consommeées pour produire de nouvelles espéces. Ce
processus de consommation et de production d’espéces chimiques peut étre
modélisé & ’aide d’un mécanisme réactionnel, contenant une liste de réactions
chimiques élémentaires décrivant les différentes réactions possibles entre les
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différentes espéces, qui s’écrit sous la forme :

Vr e [[17NT]]7ZV]/<;TMI€ = ZV;C/TMIC (1.8)
k k

Dans l'expression (1.8), M}, est 'espéce chimique k et v, et v}/ sont ses
coefficients stoechiométriques pour la réaction r. L’expression (1.8) peut encore
s’écrire comme dans (1.9).

Vr € HlaNr]];szer =0
k (1.9)

N
Vkr = Vi = Vi

La vitesse spécifique volumique de réaction Q, de la réaction élémentaire
r, caractérisant la vitesse de transformation des espéces chimiques réactives en
leur produit, est donnée par I’expression suivante :

Q= kyy [ [ [Xu]"r — ko T [Xk]%% (1.10)

k k

Les facteurs ky, et kp, sont respectivement la constante de vitesse directe
et indirecte de la réaction. L’expression de ces constantes est généralement faite
a l’aide de la loi d’Arrhenius, reposant a la fois sur des résultats empiriques ainsi
que des considérations venant de la théorie cinétique, et qui s’exprime sous la
forme :

E,
ki = A TP exp <—RT) (1.11)

Dans cette expression, T' correspond & la température et R est la constante
des gaz parfaits, les trois autres parameétres étant :

— le facteur pré-exponentiel A,, modélisant les effets de géométrie et

d’orientation des molécules durant les collisions.

— lexposant 3, caractérisant I'impact de ’excitation thermique des mo-

lécules.

— I’énergie d’activation FE,., caractérisant ’énergie minimum nécessaire

pour que la réaction ait lieu.

D’autres lois plus complexes que la loi d’Arrhenius existent permettant
de prendre d’autres aspects en considération, notamment les dépendances en
pression |76, 44]. La constante de vitesse indirecte kp,. est quant a elle obte-
nue comme le rapport entre la constante de vitesse directe kg, et la constante
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d’équilibre thermodynamique K7 de la réaction :

_ kg

Ky = Kfq

(1.12)

Une fois les constantes de vitesse calculées, il est possible d’accéder au
taux de réaction chimique wy de I'espéce k, qui se déduit des vitesses spécifiques
volumiques de réaction Q, et utilise la masse volumique p du mélange et les
masses molaires Wy, des différentes espéces chimiques impliquées :

Ny
pwE = ZWkarQr (1.13)

r=1

Ce taux de réaction chimique wy est un ingrédient essentiel a ’étude des
écoulements réactifs en tant que terme source des équations de transports as-
sociées aux fractions massiques Y} des différentes espéces, qui en utilisant la
convention de sommation d’Einstein sont de la forme :

IpYy  Opu;Yy 3\7]-k _
= 1.14
at oz oz P (1.14)

Ces équations de transports font intervenir la masse volumique p du mé-
lange, la vitesse u du fluide ainsi que le tenseur de diffusion J* de l'espéce
k dans le mélange. La place du terme source wy dans cette derniére équation
traduit 'action de la cinétique chimique sur I’ensemble de 1’écoulement, et une
modification de la cinétique chimique entraine donc mécaniquement une modi-
fication de la solution des équations de 1’écoulement.

L’étude de 'impact d’incertitudes dans la cinétique chimique sur I’écoule-
ment nécessite en premier lieu une caractérisation de ces incertitudes, corres-
pondant & la phase de quantification d’incertitudes. Ce travail de quantification
d’incertitudes est réalisée par I’ensemble des chimistes de la communauté et est
accessible pour les équipes du laboratoire via la littérature.

1.3.1.2 Modélisation des incertitudes dans la cinétique chimique

Les grandes étapes de la construction d’un schéma cinétique sont décrites
dans [35], et peuvent étre résumées de la sorte :

— Définir un mécanisme réactionnel, c’est a dire 'ensemble des réactions
élémentaires pouvant avoir lieu

— Assigner des valeurs aux paramétres permettant le calcul des constantes
de vitesses, par la littérature ou par de judicieuses estimations.

— Réaliser ou trouver des expériences dans la littérature qui dépendent
d’une partie ou de toutes les constantes de vitesses.
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— Calculer numériquement, en utilisant le schéma cinétique maintenant
défini, les équations de transports associées aux expériences cibles choi-
sies, donnant ainsi accés numériquement aux grandeurs observables
mesurées expérimentalement. Déterminer également la sensibilité de
ces grandeurs observables aux paramétres des constantes de vitesses.

— Choisir plusieurs cibles expérimentales sensibles & un sous ensembles
des paramétres, et réaliser une optimisation sur ces paramétres.

Une fois le mécanisme réactionnel ainsi que la paramétrisation des constantes
de vitesses associées & chacune des réactions élémentaires définies, la déter-
mination des paramétres repose donc sur leur optimisation étant donnés des
résultats cibles & atteindre définis par les expériences réalisées. Un tel pro-
bléme d’optimisation est difficile du fait du nombre important de paramétres,
et rien ne garantit I'unicité de la solution. Cette difficulté de détermination des
paramétres de cinétiques chimiques, ainsi que les incertitudes sur les mesures
expérimentales, engendre des incertitudes sur les paramétres des constantes de
vitesses.

Dans la littérature, 'incertitude sur les constantes de vitesses k des sché-
mas cinétiques est souvent résumée & l'aide d’un facteur d’incertitude f, qui
est a priori dépendant de la température mais est en pratique souvent consi-
déré constant sur I'ensemble du domaine de température [89]. Différentes dé-
finitions existent pour ce facteur d’incertitude, dont f = kY/k™in = fmaz /0
[142] et f = logyo(k? /™) = logy (k™ /kY) [132], expressions dans lesquelles
kY correspond & la valeur nominale du paramétre k, alors que k™" et k™
correspondent aux valeurs minimales et maximales possibles. Suivant que 1’on
considére la premiére ou la seconde expression, la valeur du facteur d’incerti-
tude f appartient a [1,4+o00[ ou & [0, 400 respectivement. En fait, ’ensemble
de ces définitions se retrouve dans le fait que la valeur de k se trouve avec
forte probabilité dans Iintervalle [k°/f, k°f]. Il est courant de donner du sens
& ce qui est entendu par forte probabilité au sein de cet intervalle, et cela peut
se traduire par une loi uniforme [142] sur celui-ci, mais il est plus d’usage de
considérer une loi log-normale pour ce paramétre [132].

Le paramétre k suit généralement une loi d’Arrhenius, ou une version plus
complexe de celle-ci, et I'incertitude sur ce paramétre peut étre dii a une in-
certitude présente sur les paramétres de cette loi d’Arrhenius. En fait, il a été
montré que la considération d’un facteur d’incertitude f indépendant de la
température était équivalent & ce que seul le facteur pré-exponentiel A de la loi
d’Arrhenius était incertain [89]. Cependant, I'hypothése d’un facteur d’incer-
titude f ne dépendant pas de la température est peu physique, et est utilisée
par manque d’informations sur les incertitudes [89]. Des méthodes ont ainsi
été proposées afin d’obtenir une dépendance en température du facteur d’in-
certitude f, et considéraient ’ensemble ou une partie des paramétres de la loi
d’Arrhenius comme incertains. En plus d’étre incertains, des corrélations exis-
taient entre les paramétres de la loi d’Arrhenius pour une méme réaction, et
I’objectif de ces méthodes étaient la détermination de la loi du vecteur aléatoire
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de parameétres. Une premiére méthode [89] utilise une méthode d’optimisation
afin de déterminer la matrice de covariance du vecteur aléatoire (In(A), 8, E/R)
des paramétres a optimiser, et a été utilisée notamment sur un mécanisme du
Hy/CO en optimisant 57 paramétres appartenant a 17 réactions différentes
[93]. Pour cette méthode, seule la matrice de covariance est déterminée, ce
qui n’est pas suffisant pour déterminer la loi de probabilité jointe des para-
meétres. Les auteurs proposent 1'utilisation d’une loi gaussienne pour ce vecteur
de paramétres. Une seconde méthode [90] utilise I'inférence bayésienne afin de
déterminer la loi jointe des paramétres (In(A),In(E)) de la loi d’Arrhenius. Ces
deux derniéres méthodes permettent 'obtention de loi jointe des paramétres
de la loi d’Arrhenius d’une réaction, mais ne considérent pas de dépendances
entre les paramétres de réactions différentes. Cette hypothése d’indépendance
des incertitudes entre les paramétres de réactions différentes est actuellement
systématiquement faite dans ’ensemble des études de propagation d’incerti-
tudes de cinétique chimique.

Tout comme un schéma cinétique est la donnée d’un mécanisme réaction-
nel et d’une loi pour la constante de vitesse de chaque réaction élémentaire
ainsi qu’une valeur pour les paramétres de cette loi, on peut définir un schéma
cinétique incertain comme la donnée d’un schéma cinétique et d’une loi de
probabilité jointe pour I’ensemble des paramétres définissant les constantes de
vitesses des réactions. Un tel schéma cinétique incertain est 'ingrédient de base
pour la propagation d’incertitudes de cinétique chimique. A I’heure actuelle, la
détermination des facteurs d’incertitudes n’est pas systématiquement réalisée
pour ’ensemble des réactions des mécanismes réactionnels, et un travail impor-
tant reste a faire au sein de la communauté afin d’obtenir ces informations. En
I’absence d’informations ou en présence d’informations partielles, il est néces-
saire de faire des hypothéses qui ne seront bien évidemment pas sans impact.

1.3.2 Prise en compte de la combustion en LES

Une fois choisi le mécanisme réactionnel, il est possible d’envisager une si-
mulation aux grandes échelles d'un écoulement réactif. L’utilisation directe du
mécanisme réactionnel implique de considérer une équation de transport par
espéce chimique, ce qui s’avére étre trés coiiteux en temps de calcul, rendant
cela impossible & 'heure actuelle pour de nombreuses applications pratiques im-
pliquant des carburants lourds. Afin de contourner ce cotit de calcul prohibitif,
une modélisation de la chimie peut étre faite rendant possible les simulations
aux grandes échelles d’écoulements réactifs. Actuellement, il est possible de
distinguer deux grandes familles de modéles :

— la chimie réduite

— la chimie tabulée
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1.3.2.1 Chimie réduite

1.3.2.1.1 Meécanismes squelettiques Un mécanisme squelettique est ob-
tenu & partir d’'un mécanisme détaillé en éliminant des espéces et des réactions
qui ont un effet négligeable sur le phénoméne d’intérét. De nombreuses mé-
thodes existent afin d’éliminer des réactions [60, 83, 143] et également pour
I'élimination d’espéces [78, 133]. Avec un tel mécanisme squelettique, les infor-
mations concernant les espéces éliminées sont définitivement perdues, mais les
taux de réactions des espéces principales ne sont pas significativement impac-
tés de sorte que les caractéristiques macroscopique du phénomeéne de combus-
tion (délai d’auto-allumage, réponse a 'étirement, vitesse de flamme laminaire,
etc...) sont correctement décrites. Cependant, les mécanismes squelettiques sont
souvent encore trop important pour étre utilisés directement en LES, mais
peuvent néanmoins étre utilisés pour la construction de mécanismes plus ré-
duits, ou méme pour la construction de table chimique.

1.3.2.1.2 Meécanismes chimiques réduits L’objectif est ici d’obtenir des
mécanismes chimiques réduits, qui sont des versions trés simplifiées de la réelle
chimie, capable de reproduire les caractéristiques d’intérét du phénomeéne de
combustion, tout en assurant de ne garder qu'un nombre restreint d’espéces
(de l'ordre de la dizaine maximum) et de réactions afin d’avoir un cott de
calcul raisonnable. Deux approches différentes existent pour la construction de
mécanismes chimiques réduits.

1.3.2.1.2.1 Meécanismes analytiques La construction d’'un méca-
nisme analytique [79, 99| consiste en la simplification d’un mécanisme sque-
lettique a I'aide de I'approximation de I’état quasi-stationnaire pour certaines
espéces et & I’hypothése d’équilibre partiel pour certaines réactions.

L’approximation de ’état quasi-stationnaire consiste a considérer que si
une espéce k est telle que son taux de création est faible devant son taux de
consommation, alors on a wy ~ 0. Cela permet d’écrire la relation suivante :

Nr Ns ) N ,
r =Y v (kg [T G — ke [T 1077 | =0 (1.15)
r=1 i=1 i=1

Cette derniére relation permet de calculer la concentration de ’espéce k a
partir des concentrations des autres espéces, ce qui permet de ne plus considérer
la résolution de I’équation de transport de ’espéce k.

L’hypothése d’équilibre partiel permet de simplifier encore plus le méca-
nisme squelettique. Cette hypothése peut étre faite pour la réaction r dés lors
que les temps caractéristiques associés au sens direct et inverse de cette réaction
sont négligeables par rapport aux temps caractéristiques associés aux autres ré-
actions. La réaction r est alors considérée en équilibre partiel, se traduisant par
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la relation suivante.

N N
Q= ke [[ X" — ke [[ X1 =0 (1.16)
=1 =1

Les mécanismes analytiques permettent de conserver un nombre d’espéces
plus important que le nombre d’équations de transports présentes. La réduc-
tion qui est effectuée dépend du mécanisme squelettique initiale et le nombre
d’équations de transports a considérer restant peut étre jugé trop important
pour avoir une simulation & un cott raisonnable. Les mécanismes ajustés sont
alors une alternative intéressante.

1.3.2.1.2.2 Meécanismes ajustés Contrairement aux mécanismes ana-
lytiques dont la réduction n’est pas prévisible a ’avance, les mécanismes ajustés
[34, 57] sont congus pour répondre aux besoins et aux contraintes de la simu-
lation envisagée. De tels mécanismes consistent généralement en la considéra-
tion des espéces majoritaires et éventuellement d’espéces d’intérét uniquement,
ainsi qu’un nombre de réactions trés limité composé d’équations bilans. Les pa-
ramétres de réactions pour de tels schémas sont obtenus par optimisation afin
de reproduire au mieux certaines caractéristiques du processus de combustion
nécessaire a la LES, et cela pour un domaine thermodynamique qui se trouvera
présent dans la LES a réaliser. L’avantage de tels mécanismes est le coiit de cal-
cul lié & leur utilisation comparés aux mécanismes analytiques. L’inconvénient
est qu’ils ont été ajustés pour reproduire certaines caractéristiques dans des
conditions précises, rendant leur utilisation possible uniquement dans des cas
spécifiques. Il est de plus impossible d’avoir acces & des espéces minoritaires ab-
sentes d’un tel mécanisme par exemple, et une LES utilisant un tel mécanisme
offre donc une moindre richesse d’informations que si un mécanisme analytique
avait été utilisé.

La chimie tabulée est une alternative permettant de réduire le nombre
d’équations de transport pour les espéces & une seule tout en permettant d’as-
surer une information riche en conservant par exemple I’ensemble des espéces
chimiques.

1.3.2.2 Chimie tabulée

L’état d’un écoulement réactif gazeux peut étre caractérisé par un champ
de vitesse, un champ de température, un champ de pression ainsi qu'un champ
de fraction massique des espéces chimiques présentes [102]. L’ensemble des états
thermodynamiques rencontrés dans un tel écoulement réactif au cours du temps
peuvent donc étre caractérisés par l’ensemble des points suivant qui appar-
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tiennent a un espace a N + 2 dimensions.

P(x,t) = (Y1(x,t),..., YN, (x,1), T(x,1), P(x,t)) (1.17)

La chimie tabulée repose sur l'utilisation d’une variété de dimension P <
N + 2 sur laquelle se situent approximativement les états 1(x,t). Une telle
variété correspond intuitivement a une variété d’équilibre pour les phénomeénes
chimiques suffisamment lents, une perturbation d’un point de cette variété en
dehors de celle-ci relaxant trés rapidement vers celle-ci.

Le principe de la tabulation de la cinétique chimique consiste & considérer
une paramétrisation pour cette variété de dimension P < Ny + 2 qui est faite
a l'aide de P paramétres de controles (¢y)i1<kp<p. L’état thermodynamique 1
dans 'espace des phases se situant sur la variété peut alors s’exprimer comme
une fonction G de ces paramétres de controle :

Y =G(1,...,9p) (1.18)

N’importe quelle grandeur H dépendant de 'état thermodynamique
peut également s’exprimer comme une fonction H des paramétres de controles
par :

H(p) = H(G(¢r1,. .., 0p)) = H(d1,- .., dp) (1.19)

En pratique, les fonctions #H ne possédent pas d’expression analytique
simple, et une table est construite afin de contenir les valeurs prises par ces
fonctions aux nceuds d’un maillage de 'espace des variables de controle, la
reconstruction en tout autre point étant réalisée a l'aide d’une méthode d’in-
terpolation.

Une des difficultés de la chimie tabulée est la détermination des parameétres
de controles et de la fonction G. Plusieurs méthodes ont été développées afin
de déterminer les paramétres de controles ainsi que la fonction G caractéri-
sant la variété en se basant sur des arguments mathématiques (tel que ILDM
[80]) ou physiques [33]. Ces derniéres méthodes reposent sur des configura-
tions physiques et supposent que 1’écoulement n’influence pas significativement
le processus chimique de combustion, de sorte que la structure de la flamme
au sein du systéme peut étre décrite a I’aide d’une famille de prototypes de
flammes simples. Suivant le mode de combustion rencontré, différents proto-
types de flammes et différents paramétres de controles sont considérés [140)].

La chimie tabulée est un outil puissant mais qui posséde cependant quelques
limitations. La détermination du mode de combustion n’est pas toujours simple
et un mauvais choix du prototype de flammes peut engendrer des résultats in-
corrects. Un autre probléme provient du nombre de paramétres de controles a
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utiliser, qui peut augmenter rapidement avec la complexité du probléme, cau-
sant des problémes pratiques de mémoire pour le stockage de la table.

1.3.3 Propagation d’incertitudes en LES d’écoulements réactifs

Une revue critique des propagation d’incertitudes dans les écoulements
réactifs est faite dans cette section, en mettant 'accent sur les méthodes jusqu’a
présent investiguées pour propager les incertitudes tout en insistant sur les
éventuelles hypothéses prises, ainsi que les justifications ou les conséquences
de ces hypothéses. Seules les études pour lesquelles les incertitudes influencent
I’écoulement seront répertoriées dans cette section, une étude ayant été menée
avec pour objectif une estimation d’erreur dans la production de suies via un
formalisme de propagation d’incertitude [88], mais dans laquelle les incertitudes
introduites n’influencaient pas 1’écoulement.

1.3.3.1 Incertitudes non liées a la cinétique chimique

Une étude [61] a été menée pour propager les incertitudes sur trois para-
métres, qui sont le coefficient de Smagorinsky, ainsi que les nombres de Prandtl
et de Schmidt turbulents, le tout sur la simulation aux grandes échelles d’une
flamme stabilisée par un corps non profilé [82]. L’objectif de I'étude est la
construction de surfaces de réponse de grandeurs d’intéréts en fonction de
ces trois paramétres, permettant d’obtenir des informations, notamment sur
le choix des paramétres des modéles de sous maille utilisés et I'impact de ces
choix, & un moindre cofit.

Les trois paramétres variables dans cette étude sont considérés comme
des variables aléatoires indépendantes entre elles, et suivant chacune des lois
uniformes sur un intervalle défini grace aux valeurs extrémes de ces paramétres
utilisées dans la littérature. La dimension stochastique de ’étude est donc de 3,
et le choix a été fait d’utiliser une méthode non intrusive pour la propagation
d’incertitude, permettant 1’'utilisation de code déja existant. La propagation
d’incertitude consiste en le calcul de surfaces de réponses pour représenter les
grandeurs d’intéréts a l'aide d’expansions en polynémes du chaos généralisés,
les coefficients de ces expansions étant obtenus grace 4 une méthode de cubature
de Smolyak utilisant une quadrature imbriquée de Clenshaw-Curtis (qui seront
présentées au chapitre 2). La tensorisation creuse de Smolyak a permis aux
auteurs de ne considérer que 25 calculs LES pour le calcul des coefficients
malgré la dimension stochastique de 3, chacun des calculs se voyant attribué
une valeur pour chacun des trois parameétres donnée par le point de cubature. La
qualité des surfaces de réponses est évaluées dans I’étude a ’aide de 18 calculs
LES supplémentaires pour des valeurs de paramétres choisies aléatoirement, et
les auteurs mettent ’accent sur I'utilisation simple et peu cotliteuse des surfaces
de réponses.

L’intérét majeur de cette étude est de montrer la possibilité de la propa-
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gation d’incertitudes dans la simulation aux grandes échelles d’un écoulement
réactif en utilisant des méthodes non-intrusives efficaces pour un nombre de
paramétres incertains raisonnable, et également de montrer les possibilités de
construction de surfaces de réponse permettant d’obtenir des informations sup-
plémentaires pour un cotit de calcul négligeable. L’évaluation de I’erreur com-
mise permet de donner un ordre d’idée de I'efficacité des méthodes employées, et
montre la difficulté d’évaluation des résultats obtenus par de telles méthodes,
celle-ci ayant nécessitée 18 calculs LES supplémentaires. Ce nombre est jugé
faible par les auteurs, puisqu’il ne permet pas selon eux de trancher sur les
causes de I'augmentation de l'erreur commise par la surface de réponse lorsque
le degré maximal utilisé passe de 1 a 2. L’introduction d’incertitudes dans les
paramétres choisis ne nécessitait pas de modélisation supplémentaire et les cal-
culs pour la propagation d’incertitude pouvait donc étre menés directement, ce
qui n’est pas le cas lorsque des incertitudes dans les coefficients paramétrant la
cinétique chimique sont considérées.

1.3.3.2 Incertitudes liées a la cinétique chimique

Une seule propagation d’incertitudes de cinétique chimique dans une si-
mulation aux grandes échelles a été réalisée a ce jour [87]. L’étude a été faite sur
la flamme de Sandia D [11], qui est une flamme jet turbulente pilotée partiel-
lement pré-mélangée de méthane, pour laquelle de nombreuses mesures expéri-
mentales sont disponibles. L’objectif de cette étude est d’obtenir I'impact des
incertitudes de la chimie sur I’écoulement. Les incertitudes obtenues se trouvent
étre de 'ordre de grandeur des incertitudes de mesures, conduisant les auteurs
a conclure que les incertitudes présentes au niveau de la cinétique chimique
sont & I'heure actuelle trop importantes pour pouvoir valider correctement les