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Introduction

Les matériaux dits énergétiques sont capables, sous 1’effet d’une sollicitation adaptée
de type thermique ou mécanique, de libérer par réaction chimique auto-entretenue une quantité
importante de gaz et de chaleur en un laps de temps tres court. Ils sont utilisés a ces fins pour
de nombreuses applications tant civiles que militaires. La durée des processus réactionnels
exothermiques peut varier de maniére importante selon les régimes de décomposition qui sont
mis en ceuvre. On distingue trois régimes principaux de décomposition qui sont : la combustion,
qui se caractérise par un front réactif se propageant a une vitesse inférieure a celle de la
propagation du son dans D’air, la déflagration caractérisée par une vitesse de propagation
initialement comprise entre la vitesse du son dans 1’air et la vitesse du son dans le matériau,
ainsi que par la génération de fortes ondes de pression par les produits de réaction, et la
détonation qui se propage a une vitesse supérieure a la vitesse du son dans le milieu et qui
génere des ondes de choc entretenant la réaction. Une transition entre ces régimes est possible
via différents mécanismes comme la génération de points chauds en amont du front réactif
permettant de préchauffer le milieu non réagi et d’ainsi accélérer une combustion en
déflagration, ou bien comme la forte compaction du milieu non réagi par les ondes de pression
générées par la déflagration, permettant a ces dernicres d’accélérer et de provoquer une
détonation.

Cette transition peut étre recherchée si 1’on souhaite par exemple générer la détonation
d’un explosif a partir d’une simple sollicitation thermique. Cette transition est par contre a éviter
si I’on se place du point de vue de la sécurité d’utilisation des explosifs. C’est principalement
la vulnérabilité des munitions vis-a-vis des échauffements thermiques (phénomeénes de
cook-off) qui a motivé la majeure partie des études visant a mieux comprendre la Transition
Combustion-Déflagration-Détonation.

D’un autre coté, il peut étre intéressant pour d’autres dispositifs de parvenir a faire détoner a
coup sir un explosif secondaire initi€¢ thermiquement. Il est donc nécessaire d’étudier en
profondeur le comportement d’explosifs poreux soumis a une sollicitation thermique et plus
particulierement la longueur de prédétonation en fonction de parameétres initiaux.

Ce phénomene de transition en détonation d’un explosif initi¢ thermiquement est appelé
Transition Combustion-Déflagration-Détonation (TCoDD) et est étudié depuis les années 70-
80 dans le but de comprendre puis prévenir le départ intempestif de munitions soumises a des
sollicitations thermiques naturelles ou accidentelles, comme lors d’un incendie. Ces études ont
permis d’identifier les différents mécanismes mis en jeu lors du phénomeéne transitoire ainsi
que les différents parameétres responsables de son occurrence. Sont ainsi a considérer :

- lanature de I’explosif’;
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- le taux de chargement de I’explosif, (exprimé en pourcentage de la densité théorique
maximale ou TMD en anglais) ;

- lanature et la géométrie du confinement, donc par extension sa résistance ;

- latempérature initiale ;

- la granulométrie initiale de I’explosif et sa microstructure aprés mise en ceuvre par
compression (rugosite, fissuration, défauts internes).

Il est & noter que la microstructure, la granulométrie initiale et le taux de chargement de
I’explosif sont des parametres liés, la microstructure du milieu final étant bien entendu
dépendante de la granulométrie initiale qui est toutefois modifiée et ce d’autant plus
profondément que le taux de chargement est important. C’est I’influence de ces trois parameétres
qui a été étudiée au cours de cette thése, en fixant les autres. Ainsi, trois lots d’Octogéne ont
été choisis, se distinguant par leur granulométrie initiale : le M3c ayant une taille de grain de
I’ordre du micrométre, le Classe E de ’ordre de la dizaine de micrométres et le 150-200 de

I’ordre de la centaine de micromeétres.

Les travaux expérimentaux de cette these sont divisés en deux parties.

- Tout d’abord, la microstructure des trois lots a été caractérisée avant et apres
compression afin de connaitre I’impact de cette étape sur la morphologie des grains, la
taille de pores ainsi que la surface spécifique de la phase solide.

- Ces trois lots ont ensuite été comprimés a des taux de chargement précis dans des tubes
en laiton de 80 mm de long afin de réaliser des tests de déflagration. Ces tests consistent
en I’allumage thermique ponctuel de ’explosif par chauffage a I’aide d’une source
LASER et en ’observation de la progression de la réaction de décomposition dans le
milieu confiné permettant de statuer le cas échéant, de la transition de I’explosif en
détonation.

Ces deux premicres parties, réalisées a I’ISL a Saint Louis dans le groupe Physique des Chocs
et Détonique (PCD) nous ont permis de dégager une tendance pour la variation de la distance
de transition de 1’explosif en fonction de la surface spécifique et de la taille de pores du milieu
réactif comprimé.

- Enparallele de ces deux parties experimentales, un modele a été développé en se basant
sur le modéle multiphasique réactif 1-D issu de celui proposé par Baer et Nunziato. A
I’aide de ce modéle numérique, une étude paramétrique a été effectuée afin de tenter de
reproduire les résultats expérimentaux en implémentant les caractéristiques initiales de
I’explosif et en calibrant le modele.
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Cette troisieme partie a été réalisée a I’Institut Pprime de I’'ISAE-ENSMA.

Les données d’entrée puisées au sein des trois parties ont permis de reproduire
numériquement les résultats de certains tirs expérimentaux. De plus, les simulations nous ont
permis de reproduire un certain nombre de mécanismes constituant la TCoDD qui ont été décrits
dans la littérature.

15



16



|. Partie Bibliographique

oo 18 [o1 o] o OO SRSRTR TR 18
I.L1.  Généralités sur les matériaux énergétiques et le HMX .........ccoooieveiiiieveneeceseseee e, 19
1.2.  Etat de ’art sur la Transition Combustion-Déflagration-Détonation (TCoDD)............... 24

l.2.a. Historique des études du phénomene de TCODD..........cccveireireiineireeeeeee e 24

1.2.b. DiSpPOSItifS EXPEITMENTAUX .......euerveuiriiieteirteiei ettt 39
1.3.  Etat de I’art sur les modélisations NUMErIQUES.............cccceevvrreircieiiieiniee e 47
(0] o Tox 1113 o] o F OSSOSO 60

17



Bibliographie

Introduction

Ce chapitre a pour but de présenter de fagcon succincte 1’état de I’art dans le domaine de
la Transition Combustion-Déflagration-Détonation (TCoDD). Cette étude bibliographique a été
divisée en trois catégories.

Dans un premier temps, sont présentées des generalités sur les réactions pyrotechniques
et sur les différents types de matériaux énergétiques connus ainsi que leurs propriétés génerales.
Des informations plus précises sont ensuite données sur le matériau énergétique poreux qui a
été choisi pour ce projet : I’octogéne. Ces parametres primordiaux sont utilisés a la fois pour la
partie expérimentale et la partie modélisation.

Dans un second temps, 1’étude bibliographique a porté sur le phénoméne de Transition
Combustion-Déflagration-Détonation dans des matériaux énergétiques et sur les différents
mécanismes intervenant dans ce phénomene. Pour ce faire, un historique des études sur la
TCoDD est d’abord réalisé, permettant de connaitre 1’évolution de la compréhension du
phénomene et des différents mécanismes en jeu. Cet historique retrace les études depuis le
milieu du 20°™ siécle ayant pour but d’améliorer la sécurité des munitions, jusqu’aux études
expérimentales récentes tentant de réunir des données afin de modéliser le phénomene de
TCoDD dans des explosifs secondaires dans le but de s’en servir pour diverses applications.
Les différents dispositifs expérimentaux utilisés pour ces études ont également été présentés
avec leurs avantages et leurs inconveénients respectifs.

La derniere partie de cette étude bibliographique fait état des différents modéles ayant
été €élaborés pour modéliser le comportement d’un matériau énergétique en TCoDD. Ont ainsi
été abordés les modéles monophasiques, relativement simples, et les modeles multiphasiques
allant d’une complexité croissante jusqu’au modele de référence de Baer et Nunziato et de ses
évolutions.
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1.1. Généralités sur les matériaux énergétiques et le HMX

Les matériaux énergétiques sont constitués d’une ou d’un ensemble de molécules,
susceptibles de libérer leur énergie en un temps trés court par réaction chimique selon plusieurs
processus [1].

On peut distinguer entre autres les phénomeénes suivants.

- La combustion : décomposition exothermique auto-entretenue d’un matériau
énergétique avec un front réactif se propageant a une vitesse inférieure a la vitesse du

son dans 1’air.

- Ladeflagration : décomposition d’un matériau énergétique libérant 1’énergie chimique
du matériau sous forme thermique, les gaz générés produisant également de fortes ondes
de pression. La vitesse de propagation de ce régime de décomposition est initialement
inférieure a la vitesse du son dans le matériau. Ce phénomeéne peut s’accélérer pour
ensuite atteindre le régime de détonation.

- Ladétonation : régime de décomposition supersonique dans le milieu dans lequel il se

propage. La détonation libére 1’énergie chimique trés rapidement a la fois sous forme
thermique et sous forme mécanique (onde de choc). Cette onde de choc générée
déclenche la réaction chimique rapide dont 1’énergie libérée entretient 1’onde de choc.
On dit alors que la détonation est auto-entretenue. Cette vitesse de propagation est
propre au matériau énergétique dans lequel se propage la détonation. La détonation est
le régime de décomposition le plus violent que peut subir un matériau énergétique. Les
modeles permettant d’étudier ce phénomene ont, dans un premier temps, considéré que
I’onde de choc, assimilée a une discontinuité plane et stationnaire, et I’onde réactive
étaient confondues (modéle de Chapman-Jouguet [2] [3] [4]). L’étude de ce phénoméne
a ensuite été¢ approfondie avec un modele, établi par Zel’dovich, Von Neumann et
Doring [5] [6] [7]) dans lequel la vitesse de réaction n’est plus infinie et donc dans lequel
la réaction et I’onde de choc ne sont plus confondues. En effet, ce modele, plus réaliste
mais aussi plus complexe, indique que le milieu est tout d’abord choqué
adiabatiqguement. Puis pour certaines conditions de pression et de température, le
matériau énergétique se décompose en produits gazeux, par I’intermédiaire d’une
réaction chimique.
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Les différents matériaux énergétiques peuvent étre classés en quatre différents groupes

selon leur application.

Les poudres et propergols : ce sont des mélanges de poudres énergétiques utilisés pour
produire une déflagration ou pour propulser des systemes. Ces poudres et leurs additifs

sont choisis pour leur tendance a génerer beaucoup de gaz a température éelevée
permettant de générer une poussée sur un systeme, tout en se décomposant en
déflagration pour garantir son intégrité. Les propergols sont coulés en une certaine
géométrie correspondant a la courbe de poussée désirée. En effet, la vitesse de
géneration de gaz est liée a la vitesse de combustion et a la surface de combustion.
L’évolution de cette surface de combustion au cours du temps donne donc la courbe de
poussée.

Les _compositions énergétigues : ce type de matériaux énergétiques regroupe les
compositions énergétiques utilisées pour les propriétés particuliéres de leurs produits de

combustion. On retrouve par exemple dans cette catégorie les feux d’artifice, les
compositions fumigenes, les compositions lacrymogenes ou les compositions thermites.

Les explosifs primaires : ce sont des matériaux énergétiques de puissance relativement
faible mais s’initiant trés facilement, car ayant une grande sensibilité a différents types

d’agressions, ce qui rend leur fabrication et leur manipulation tres dangereuses. Ces
matériaux énergétiques sont susceptibles de transiter tres rapidement en détonation et
sont dans la majorité des cas utilisés dans les détonateurs pour initier d’autres
compositions moins sensibles. Les différents explosifs primaires sont choisis pour leur
tendance plus ou moins prononcée a s’initier a 1’aide d’une source thermique,
mécanique ou électrique selon I’application finale visée.

Les explosifs secondaires : ce sont des matériaux énergétiques possédant la plus grande
puissance explosive, définie comme étant le produit du volume de gaz produit et de la
chaleur libérée [8]. Les explosifs secondaires sont cependant beaucoup moins sensibles

que les explosifs primaires. Ils sont utilisés pour leur pouvoir brisant, ¢’est-a-dire pour
leur tendance a générer une onde de détonation puissante. En effet, les explosifs les plus
puissants peuvent atteindre des vitesses de détonation proches de 9 a 10 km/s. Ce type
d’explosif ayant une énergie d’activation relativement élevée, ils sont en régle générale
initiés a I’aide d’un explosif primaire. Dans le cas d’explosifs trés peu sensibles, il peut
étre nécessaire d’utiliser un relais composé d’explosif secondaire plus sensible lui-
méme déclenché par un explosif primaire pour initier la charge. Ces explosifs peuvent
soit étre utilisés seuls sous forme de poudre plus ou moins comprimée, soit, dans la
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majorité des cas, étre formulés avec un liant, énergétique ou non, afin de modifier les
caractéristiques mécaniques de la charge finale et de faciliter sa manipulation. C’est le
cas par exemple de la composition C-4, trés représentée dans le cinéma, qui est constitué
de 91% de RDX, un explosif secondaire puissant, et de 9% de différents additifs
plastiques servant de liant, et conférant a la charge sa malléabilité.
Une autre classification est néanmoins possible : low/high explosive, explosifs idéaux et
non-idéaux.

Dans le cadre de cette these, nous nous sommes concentrés exclusivement sur le
comportement des explosifs secondaires poreux, et plus particulierement du HMX mis en forme
par compression. Le HMX, de I’anglais High Melting eXplosive a cause de sa température de
fusion relativement élevée par rapport a d’autres explosifs, est aussi appelé octogene, ou bien
par son nom décrivant sa structure chimique le 1,3,5,7-Tetranitro-1,3,5,7-tetrazocane ou encore
Cyclotétraméthylene-tétranitramine. Cette molécule est représentée sur la Figure 1.1 tirée du
livre de référence de Gibbs et Popolato regroupant les propriétés des explosifs courants [9].
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Figure 1.1 - Structure de la molécule d'octogéne tirée de Gibbs et Popolato [9]
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Figure 1.2 - Structure de la molécule d'hexogéne tirée de Gibbs et Popolato [9]
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Le HMX est une nitramine (i.e. amine ayant subi un procéde de nitration) cyclique trés
proche du RDX, explosif secondaire, également appelé hexogéne et dont 1’usage est trés
répandu pour la fabrication de munitions. On peut constater la ressemblance de la structure en
comparant les Figure 1.1 et Figure 1.2 représentant respectivement la structure d’une molécule
de HMX et de RDX et tirées de la méme ceuvre.

La similarité entre ces molécules est due au fait qu’elles sont formées lors du méme
processus de synthese. En effet, le HMX fut un temps considéré comme une impureté
apparaissant lors de la formation du RDX avec le procédé de Bachmann et Sheehan [8], procédé
ayant le meilleur rendement pour la synthese du RDX. Ainsi, bien que le RDX ait été découvert
en 1899, le HMX, qui se révele plus stable et plus puissant que le RDX, n’a été isol¢ et étudié
qu’a partir de la seconde guerre mondiale. Le Tableau 1.1 donne certains paramétres du HMX
ainsi que ceux du RDX afin de comparer leur puissance sous leur forme polymorphique la plus
stable a pression et température ambiantes, ¢’est-a-dire la phase orthorhombique o pour le RDX
et la phase orthorhombique B pour le HMX, et proche de leur masse volumigue maximale
théorique, TMD en anglais pour Theoretical Maximum Density. Ce parametre, désignant la
masse volumique d’un monocristal parfait, est une notion trés importante dans 1’étude de la
microstructure des explosifs, et sert notamment de valeur de référence pour calculer le taux de
compression et en déduire la porosité d’un explosif granulaire.

Ces deux explosifs se présentent sous forme de cristaux blancs. Leur taille et leurs
défauts cristallins peuvent étre controlés par recristallisation. Ce sont deux des explosifs
militaires parmi les plus puissants et dont I’'usage est le plus répandu. Ils sont souvent associés
dans les différentes compositions étant donné que le HMX bien que plus puissant, plus dense,
est également plus cher du fait de sa méthode de syntheése. Leur mise en ceuvre est le plus
souvent faite en les mélangeant avec un additif plastique, ou encore avec de la tolite (TNT) qui
permet de réaliser un mélange pouvant étre coulé facilement. Dans notre cas, I’0ctogéne mis en
ceuvre est comprimé seul, sans additif. Pendant longtemps, on a considéré que la compression
conventionnelle de ce type d’explosif sous forme pulvérulente (i.e. poudre) était impossible du
fait de leur nature cristalline si I’on veut maintenir une cohésion d’ensemble et qu’il était
nécessaire d’effectuer cette compression avec ajout de solvant. Le solvant aura en effet pour
effet de dissoudre partiellement les grains qui recristalliseront ensuite en formant des liaisons
cristallines entre les grains. Cependant, des études plus récentes, notamment celle de Pesce-
Rodriguez et Piraino [10], suggérent que 1’ajout de solvant lors de la compression de ces
explosifs (Ile RDX en ’occurrence) n’est pas nécessaire si les cristaux posseédent des défauts
internes. En effet, I’analyse de ces défauts montre qu’ils contiennent une part importante de
solvant piége saturé en RDX. Lors de la compression sans additif de la poudre, ce solvant est
donc libéré lorsque les cristaux se fracturent, produisant le méme effet qu’une compression
avec ajout de solvant, mais de fagon plus efficace puisque le solvant agit localement sur chaque
grain fracturé. Le méme processus prévaut pour le HMX.
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Grandeur HMX RDX
C4HsNsOs C3HsNsOse
Masse molaire (g/mol) 296.16 222.13
TMD (g/cm3) 1.905 [9] 1.806 [9]
Vitesse de détonation CJ (m/s) 9110 [11] 8800 [9]
Pression de détonation CJ (GPa) 39.5[11] 33.8 9]
Enthalpie de formation (kJ/mol) 47.28 [12] 58.58 [9]
Enthalpie de combustion (MJ/mol) -2.76 [12] -2.10 [9]
Energie d'activation (kJ/mol) 220.50 [13] 196.65 [9]
Température de fusion (K) 520 [14] 477.15 [9]
Coefficient ¢y de I'Hugoniot de choc 2.74 [15] 2.78 [9]
(kml/s)
Coefficient s de I'Hugoniot de choc 2.6 [15] 1.91[9]
Conduction thermique (W/(m-K)) 0.5 [16] -
Chaleur spécifique a pression constante 1010 [17] -
(J/(kg-K))
Chaleur spécifique & volume constant 1072 [17] -

(J/(kg-K))

Tableau 1.1 - Paramétres du HMX et RDX
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1.2. Etat de I’art sur la Transition Combustion-
Déflagration-Detonation (TCoDD)

La transition combustion-déflagration-détonation (CoDDT en anglais pour
Combustion-Deflagration-Detonation Transition) désigne un ensemble de phénomeénes
conduisant un front réactif dans un matériau énergétique solide ou gazeux a transiter d’un
régime de déflagration, vers un régime de détonation, régime de décomposition le plus rapide
possible pour un matériau énergetique.

l.2.a. Historique des études du phenomene de TCoDD

Cette transition fait nécessairement suite a une initiation thermique ou a I’aide d’un
piston a faible vitesse du matériau énergétique et non a I’aide d’un choc fort, initiation qui
conduirait & une transition choc-détonation (SDT en anglais pour Shock to Detonation
Transition), phénoméne qui a été largement étudié, la TCoDD n’ayant été étudiée qu’a partir
de la 2™ moitié du XX sigcle.

Ainsi, dés 1944, Andreev [18] théorise I’existence de mécanismes pouvant amener la
combustion d’un explosif solide a transiter en détonation, notamment 1I’évolution d’un front de
combustion conductive en une combustion convective. De nombreux travaux sur le phénomeéne
furent alors menés a partir des années 1960, notamment par Macek et Tarver [19] [20] [21] qui
établirent un modele monodimensionnel d’accélération du front de réaction dans un explosif
solide. La Figure 1.3, tirée du chapitre de McAfee présentant la TCoDD dans le livre de Asay
[22] synthétise I’interaction entre les ondes de pression et les fronts réactifs lors d’une TCoDD.
Ce schéma identifie plusieurs phénomenes intervenant dans 1’accélération de la déflagration en
détonation, notamment la coalescence des ondes de pression de vitesse co dans le matériau pour
former une onde de choc S menant a une détonation.

D’autres travaux furent menés comme ceux de Griffiths et Groocock [23] qui ont été les
premiers a publier les résultats de leurs études expérimentales portant sur 1’accélération du front
réactif dans un explosif solide, confirmant en méme temps I’existence des mécanismes
d’accélération du front réactif, avancés initialement par Andreev [18].

La Figure 1.4 est tirée de 1’étude expérimentale de Griffiths et Groocock [23]. Lors de
cette étude, plusieurs tirs ont été effectués avec du HMX comprimé a différents taux de
compression (donneés ici en permeabilité au gaz). Cette courbe donne la distance de transition
(« length of burning », pour distance de combustion avant détonation) pour ces tirs. Pour obtenir
ces résultats, différents explosifs ont été comprimés en plusieurs incréments a différents taux
de compression dans des tubes en laiton. Griffiths et Groocock ont pu identifier une tendance
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pour la variation de la distance de transition en fonction de la fraction volumique solide initiale,
qui peut étre dans notre cas assimilé au taux de compression.

Pressure fronts
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Figure 1.3 — Diagramme x-t de la TCoDD dans un matériau solide tiré dans travaux de Macek [19] et
présenté dans le livre de Asay par McAfee [22]
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Figure 1.4 - Distance de transition en fonction de la perméabilité dans du HMX tiré de Griffiths et
Groocock [23]

D’apres la Figure 1.4, la longueur de transition est maximale pour les faibles valeurs de
perméabilité, ¢’est-a-dire pour les grandes fractions volumiques solides. Cette distance diminue
ensuite lorsque la perméabilité augmente jusqu’a atteindre un minimum. La courbe augmente
ensuite pour atteindre un palier. On peut supposer que ces deux parties distinctes de la courbe
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représentent les deux types de TCoDD possibles qui seront explicités plus loin (voir Tableau 1.3).
Griffiths et Groocock font également remarquer qu’une porosité trop faible ou trop importante
a tendance a empécher toute transition.

Une autre partie des expériences de Griffiths et Groocock concerne I’'impact de la taille
de grain (composé d’un ou de plusieurs cristaux) initiale sur le comportement de 1’explosif.
Deux lots de HMX, ayant une taille de grain moyenne de 124 um et 251 um, ont été comprimés
a différents taux de compression (donnés ici encore en perméabilité au gaz). Les résultats sont
décrits sur la Figure 1.5.

g T ]
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Figure 1.5 - Distance de TCoDD en fonction de la perméabilité pour différentes tailles de grain de
HMX [23]

Ce graphique, qui doit étre lu de la méme facon que celui de la Figure 1.4 met en
évidence une différence de comportement selon la taille de grain initiale. En effet, pour des taux
de compression identiques, on observe des différences dans la longueur avant détonation entre
les deux lots. Cela semble indiquer que ’'un des parametres influengant le phénomene de
transition d’une déflagration en détonation est la taille de grain initiale de I’explosif.

Un autre résultat intéressant de cette étude est la comparaison entre un confinement
fermé et un confinement ouvert. En effet, chaque tir réalisé, tant avec du HMX qu’avec du RDX
ou du PETN, a été comparé avec un tir dans la méme configuration mais dans un tube
« ouvert », c’est-a-dire dans un tube en laiton dont le début n’était pas obstrué par un bouchon
en laiton. Il en résulte une grande différence dans les longueurs de transition. Le Tableau 1.2
réunit les résultats présentés dans cette publication.
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Confinement fermé (cm) Confinement ouvert (cm)

RDX 4.0 5.5
PETN 0.8 1.0
HMX 1.9 5.2

Tableau 1.2 - Comparaison de la distance de transition pour des confinements ouverts ou fermés tiré
de Griffiths et Groocock [23]

On voit que la distance de transition augmente sensiblement en passant d’un
confinement fermé a un confinement ouvert, notamment pour le HMX. Cela met en évidence
le role de la pression des gaz dans ’accélération de la déflagration, notamment lors de la phase
dite de combustion convective. Ces travaux ont servi de référence a beaucoup d’autres études
qui suivirent.

Afin d’illustrer 1’accélération de la réaction et les différents phénomeénes décrits dans
leur étude, Griffiths et Groocock obtiennent la premiére image claire de caméra a fente d’une
TCoDD en étudiant du PETN comprimé a 68% de la masse volumique d’un monocristal (TMD)
sur la Figure 1.6.

stable detonation 6310 m/s

detonation onset

_ retonation”

combustion SO0 m/s max

Figure 1.6 - Image de TCoDD obtenue par Griffiths et Groocock avec caméra a fente

Cette image met en évidence deux régimes de décomposition de 1’explosif, avec un
changement brutal de pente. Le premier régime est une deflagration, avec une vitesse moyenne
allant jusqu’a 800 m/s. le deuxiéme régime est une détonation stable de 6310 m/s. On observe
également I’apparition d’une détonation dénommee « rétonation », qui se propage en arriere du
front de choc en sens inverse, vers 1’aval.
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Dans les années 1960, toutes les études dans le domaine se focalisent sur 1’accélération
du front de combustion dans le milieu poreux. En 1963, Andreev et Chuiko [24] ménent eux-
aussi des travaux focalisés sur les mécanismes de transition d’une déflagration en détonation,
et notamment sur le rdle de la pression dans la transition d’une combustion dite conductive, de
basse vitesse, en une combustion convective, plus rapide, par intrusion des gaz chauds en amont
du front de combustion. Ces travaux, et ceux se basant dessus [25] [26] [27] ont permis d’établir
la combustion convective comme étant 1’étape déterminante de la TCoDD. Lors de leurs
différents tirs, Korotkov, Sulimov et al. [26] [27] ont d’ailleurs obtenus des images de TCoDD
similaire a la Figure 1.6 a I’aide de caméras a fente.

Plus tard, dans la continuité de ces travaux, des modeles multiphasiques sont établis par
Kuo et Summerfield pour étudier ce type de combustion et I’interaction entre les gaz chauds et
de la matiére énergétique confinée menant a ’accélération du front [28] [29], travaux de
modeélisation poursuivis et complexifiés par Krier jusqu’a la fin des années 1970.

Une série d’articles fut ensuite publiée par Bernecker et Price [30] [31] [32] [33]
reprenant leurs propres travaux dans ce domaine ainsi que les travaux d’autres chercheurs,
réalisés durant les années 1960 [23] [27] [34] [35]. Dans leurs travaux, Belyaev et Bobolev,
parviennent d’ailleurs a établir un premier graphique schématique de 1’évolution de la vitesse
de réaction en fonction du temps rassemblant les quatre différentes étapes de la TCoDD.

On retrouve ces différentes étapes sur la Figure 1.7 :
- I —Ila combustion conductive ;
- 11— la combustion convective (et en partie compressive en pointillés) ;
- 11— la combustion compressive ;
- IV —la détonation.

L’ensemble de ces travaux a permis d’identifier ’ensemble des phénoménes régissant
la TCoDD en fonction de la fraction volumique initiale du matériau énergétique. Une partie de
ces phénomenes est donnée dans le Tableau 1.3, tiré du chapitre écrit par McAfee dans le livre
de Asay [22].

La premicre chose a noter est 1’identification de deux types d’accélération regroupant
différents phénomeénes selon la fraction volumique initiale de matériau énergétique, mais
conduisant tous deux a une transition déflagration-détonation. Le type 1 de TCoDD concerne
les phénomeénes se produisant dans des milieux fortement comprimés, ayant une fraction
volumique de solide supérieur a 0.6, tandis que la TCoDD de type 2 ne se produit que dans des
milieux non comprimés et ayant des fractions volumiques de solide trés faibles.

Dans notre cas, nous ne sommes concernés que par les forts taux de chargement, c¢’est-a-dire le
type 1 de TCoDD. Il est a noter que les fractions volumiques proches de 1 font référence a des
matériaux energétiques avec liant. Notre étude porte sur un explosif poreux comprimé avec une
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fraction volumique se situant typiquement entre 0.75 et 0.9. Les phénomenes mis en jeu
appartiennent donc aux deux colonnes du type 1 de TCoDD, et correspondent a priori a la partie

gauche de la courbe sur la Figure 1.4.
|

DISTANCE
~

m /

* TIME

Figure 1.7 - Schéma de différentes étapes de la TCoDD selon Belyaev et Bobolev [35]

Types de TCoDD Type 2 Type 1
Fraction volumique de solide <0.15 0.4-0.65 0.6-0.85 0.8-1
Allumage @) O @) O
Combustion conductive @) @) @) @)
Accélération de flamme due a la

. @) @) @) O
pression
Combustion convective @) O @) X
Propagation de flammes dans
les fissures % % % ©
Combustion déconsolidante @) O @) O
Combustion compressive X @ @) 0]
Formation de choc @) @ @) 0]
Détonation @) @) @) @)
Rétonation @) @) @) X
Turbulences @) X X X

Tableau 1.3- Phénomenes jouant un réle dans les différents types de TCoDD tiré de McAfee [22]
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Pour un matériau énergetique fortement comprimé, possédant une faible porosité, la

transition de la déflagration a la détonation de type | se déroule de la fagon suivante :

1)

2)

3)

4)

5)

6)

Initiation thermique du matériau énergétique : Une source d’énergie thermique
(LASER ou résistance chauffante par exemple) est appliquée sur le matériau jusqu’a ce
que celui-ci initie une combustion. Le niveau d’énergie est relativement faible comparé
a ceux des moyens d’initiation utilisés habituellement pour initier un explosif par choc.

Combustion conductive : Le matériau est initié en combustion. Durant cette premiére
phase, la propagation de la chaleur générée par la réaction est conductive, c¢’est-a-dire
qu’elle est propagée par le solide vers la matiére non réagie par phénomene conductif.
C’est le début de la phase de déflagration.

Combustion convective : La combustion conductive du matériau génére des produits
de combustion gazeux chauds. Cela méne a une augmentation de la pression dans le
milieu qui a réagi. La différence de pression avec le milieu non réagi va alors amener
les gaz chauds a s’infiltrer dans les porosités du solide en amont du front réactif. Cela
va alors préchauffer le milieu non réagi, provoquant ainsi 1’accélération du front réactif.

Combustion déconsolidante : 1’augmentation de la pression en aval du front de
combustion due a la combustion convective permet aux flammes de s’infiltrer dans les
pores du matériau. Cela provoque la désagrégation de I’explosif comprimé en grains
d’explosif dans la zone de réaction. Cette désagrégation provoque une forte
augmentation de la surface de combustion, conduisant elle-méme & une augmentation

de la pression et a I’emballement de la réaction [36] [37].

Combustion compressive : L’augmentation de la pression dans le milieu réagi et
I’emballement de la réaction due aux combustions convective/déconsolidante provoque
I’apparition d’ondes de pression qui se propagent dans le milieu non réagi a la vitesse
du son dans celui-ci. Ces ondes de pression vont alors comprimer le solide non réagi au-
dela du taux de compression initial, augmentant de ce fait la vitesse du son dans ce
milieu. Les ondes de pressions successives vont donc se propager de plus en plus
rapidement et coalescer. L’accumulation de ces ondes de pression vont provoquer
I’apparition de points chauds du fait de I’hétérogénéité du milieu, en amont du front de
réaction, accélérant encore le front réactif.

Formation d’un bouchon et détonation : La convergence des ondes de pression finit
par produire une pression suffisante pour provoquer 1’effondrement de tous les pores du
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solide. Se forme alors un bouchon (plug en anglais), une zone dans laquelle le taux de
compression du solide est proche de la TMD. Dans cette zone, les ondes de pression
accélerent et forment une onde de choc. Cette onde de choc va alors se propager dans le
milieu non réagi et déclencher une détonation en amont du bouchon. La détonation se
propage a une vitesse plus rapide que la vitesse CJ, car elle se propage dans un milieu
précomprimé, puis va se relaxer vers la vitesse CJ, aprés avoir rattrapé les ondes de
compression.

7) Rétonation : On peut constater dans certains cas la formation d’une détonation qui se
propage dans le sens inverse de la propagation du front de choc vers ’arriére du
bouchon.

Pour étudier plus précisément les mécanismes en jeu pour le type 1 de la TCoDD,
Campbell [38] a mis en place une expérience visant a initier un tube rempli de HMX Classe A,
ayant un diametre moyen de grain de 193 um [39], comprimé a 65% de la TMD, a I’aide d’un
piston a basse vitesse. Le déroulement de cette expérience est schématisé sur la Figure 1.8 tirée
de Asay, McAfee et Campbell [40].

2o

T O

-

Figure 1.8 - Expeérience de Campbell [38] sur du HMX initié avec un piston

Ce schéma consiste en une succession de séquences détaillant le déroulement de la
TCoDD initiée par piston de la fagon suivante.
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- Sur la Figure 1.8a, on observe un tube rempli de HMX au taux de compression initial de
65% de la TMD. Celui-ci est en contact avec un piston p ayant une vitesse initiale assez
faible pour qu’il n’y ait pas de choc.

- SurlaFigure 1.8b, le piston avance et on observe 1’apparition d’une onde de compaction
C qui progresse dans le HMX, le comprimant a environ 90% de la TMD.

- Sur la Figure 1.8c, alors que le piston et I’onde de compression progressent, le HMX est
initié en combustion et I’onde de combustion b progresse dans le HMX comprime.

- La Figure 1.8d montre la progression de I’onde de compaction. On peut constater
qu’une autre zone de compaction s’est formée, due aux ondes de pression émanant de
la zone comprise entre I’onde de combustion et le piston. Un bouchon (« plug ») se
forme entre r et S, onde de choc provenant de la coalescence des ondes de pression.

- Sur la Figure 1.8e, I’onde réactive aprés une phase d’accélération arrive en r et ralentit
alors fortement.

- L’onde de choc accélére dans une zone pré-comprimée, pour finalement transiter en
détonation. Cette onde de détonation D1 se propage plus rapidement dans un milieu
comprimé par 1’onde de pression c. Puis elle ralentit & la vitesse Dz, la vitesse CJ du
milieu initial.

Ces différentes étapes de la TCoDD sont décrites sur la Figure 1.9, tirée de [40].

65% TMD
sz D% TMID
"""" 0% TMD
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Figure 1.9 - Diagramme x — t illustrant les différents phénoménes de la TCoDD
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Le diagramme x — t permet de considérer les phénomeénes sous un angle différent. On
y voit les phénomenes dans le tube décrits sur la Figure 1.8. Sur ce diagramme, la vitesse de
propagation de chaque phénoméne est donnée par la valeur de la pente : plus celle-ci est
verticale, plus la vitesse de propagation du phénomeéne est rapide. On voit sur ce diagramme
qu’une onde de compression générée par le piston se propage dans le milieu poreux. Cela crée
un front de combustion b qui accélére progressivement jusqu’a atteindre le bouchon ou la
vitesse du front diminue fortement du fait de I’augmentation brutale du taux de compression.
Le bouchon s’est formé par effondrement des pores, suite aux ondes de pression générees par
la zone de combustion. Ce digramme met également en évidence un premier régime de
détonation tres rapide D1 dans le milieu pré-comprimé par 1’onde de compression avant de
ralentir en D2 dans le milieu non réagi. Ce diagramme est un schéma explicatif tiré des essais
de Campbell [38]. Ces mémes phénomenes ont cependant été observés a 1’aide de tirs mettant
en ceuvre une caméra a fente, comme nous le verrons par la suite.

On remarque que pour ces expériences, I’explosif a été initi¢ a I’aide d’un piston basse
vitesse (< 100 m/s) et non directement thermiquement. Dans la suite de ces travaux de Campbell
[38], Asay et McAfee [41] puis Luebcke en 1996 [42] ont retrouvé les mémes résultats en
initiant I’explosif a I’aide d’un Pyrofuse®, une composition pyrotechnique générant beaucoup
de chaleur.

Durant d’autres expériences, décrites dans le méme document [38], Campbell a étudié
le rdle de la combustion convective dans du HMX Classe A fortement comprimé (colonne de
droite dans le Tableau 1.3). Ces expériences sont schématisées sur la Figure 1.10.

Steel Plug

— Steel Tube —
6 35-mm 1D
50.8-mm OD

HMX-A

136 mim todal
0.220-g
inerements

ITTITTI

Neoprene disks
(L8-mm thick

HMX-A — —t
111 -mm total

LLITT

HMX-A
C 0685 g

_ lgniter ——
0200 g

Figure 1.10 - Schéma des expériences mettant en évidence la prépondérance du réle de la combustion
compressive sur la combustion convective dans [’accélération de la déflagration
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Lors de ces deux expériences, deux tubes en acier identiques ont été remplis au méme
taux de compression avec du HMX Classe A. A intervalle régulier, des disques de plomb ont
été disposés dans la poudre comprimée. Il est ainsi possible de suivre le déplacement de 1’onde
réactive avec une precision relative en comparant une série de clichés au rayons X gréace a la
différence de densité du plomb. La seule différence est que, pour I’expérience de droite, a partir
d’une certaine distance, des disques de néopreéne de 0.8 mm d’épaisseur ont été disposés entre
chaque incrément de HMX afin d’empécher ’infiltration des gaz chauds dans les porosités et
ainsi d’inhiber les effets de la combustion convective. 1l en ressort que les distances de transition
de ces deux essais sont sensiblement identiques. Cela indiquerait a priori que la combustion
convective ne joue pas un role aussi important que ce que 1’on pensait lors de 1’accélération de
la déflagration dans la TCoDD de type I.

D’autres essais du méme type ont ensuite été réalisés en mettant en ceuvre du HMX
Classe C et du HMX Classe F. Pour ces essais, Campbell a fait varier la distance a partir de
laguelle il placait les disques de néopréne, tout en les comparant bien sdr avec des essais sans
néopréne. Il en résulte que, lorsque les disques de néopréne sont trop proches de la zone
d’initiation, la distance de TCoDD augmente sensiblement par rapport au tir sans néoprene.
Cela indique que, dans les milieux peu poreux (lié au taux de compression) la combustion
convective a bien un réle important dans les premiers instants de la transition, avant de laisser
place & la combustion compressive.

Avec la découverte du réle important joué par la combustion compressive, les études
des années 1980 se sont orientées vers ce phénomene aprés avoir longuement étudié la
combustion convective. Ainsi, Sandusky publie au début des années 1980 une étude sur la
combustion compressive dans les explosifs poreux [43]. A partir des années 1970, les études se
sont tournées vers la modélisation des différents phénomenes identifiés mis en jeu, permettant
de mieux comprendre leur évolution.

Liste des paramétres influents

Le développement de ces modéles, pour la majorité, issus de travaux soviétiques [35]
[44] [45] [46], a permis d’identifier les différents paramétres rendant possible ou non la
transition d’un régime de déflagration vers une détonation et influencant sa distance de
transition.

Le parametre le plus évident influant sur le comportement de 1’explosif est bien entendu
la nature de 1’explosif lui-méme et plus particulierement ses propriétés physico-chimiques. En
effet, comme il a été expliqué dans la section 1.1, les matériaux énergétiques, en particulier ici
les explosifs primaires comme secondaires, sont plus ou moins sensibles a différents stimuli
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selon leur nature (friction, choc, pression ...). De plus, chaque explosif réagit aprés qu’une
certaine quantité d’énergie lui ait été apportée. La nature de 1’explosif mis en ceuvre joue donc
un réle fondamental dans le phénomene de TCoDD.

Un autre paramétre évident qui a été cité plus tot et qui influe sur la tendance d’un
explosif a transiter en détonation est la fraction d’explosif du milieu étudié. Ce paramétre peut
étre présenté sous forme d’une fraction volumique d’explosif ou d’un taux de chargement,
pourcentage de la masse volumique maximale théoriquement atteignable par 1’explosif (TMD
pour Theoretical Maximum Density en anglais). Ce paramétre a été 1’un des premiers identifiés
comme influengant la TCoDD. C’est d’ailleurs en fonction de ce parametre que sont identifiés
les différents mécanismes intervenant dans la TCoDD (voir Tableau 1.3) [34] [44] [45] [46].

Un troisieme parametre identifié, lié entre autres au taux de chargement, est la
perméabilité du milieu, c’est-a-dire la propension d’un gaz a circuler dans le milieu poreux. En
effet, une bonne perméabilité facilite I’occurrence de la combustion convective, participant
largement a I’accélération du front réactif. L’influence de ce paramétre a également été
identifiée et étudiée tres tot puisqu’elle apparait des 1960 dans les travaux de Griffiths et
Groocock [23] (voir Figure 1.4). La combinaison de ces deux derniers parametres permet de
différencier I’évolution du phénoméne de TCoDD de type I entre un dispositif mettant en ceuvre
un explosif sous forme de poudre fortement comprimée (taux de chargement élevé, perméabilité
relativement haute) et un dispositif mettant en ceuvre un explosif mélangé avec un liant
plastique (taux de chargement trés éleve, perméabilité nulle). Dans le cas de poudre comprimée,
I’arrangement des grains et leur morphologie n’étant pas idéaux, il est difficile de relier les
paramétres de taux de chargement et de perméabilité. Ce qui nous améne au quatrieme
paramétre influencant le phénomeéne de TCoDD : la granulométrie initiale de 1’explosif.

La taille moyenne des grains est un paramétre qui apparait dans 1’étude de Griffiths et
Groocock (voir Figure 1.5). Cependant, la granulométrie d’une poudre, i.e. sa distribution de
taille et son effet sur la vitesse de combustion a été largement étudiée auparavant dans le cadre
d’études de balistique intérieure [47]. Ainsi, la taille des grains est directement liée a la surface
spécifique du milieu, c’est-a-dire I’ensemble de la surface du solide en contact avec la phase
gazeuse, qui est le paramétre pilotant la vitesse de combustion d’une poudre (loi de Vieille).

Il a également été prouveé que le phénoméne de TCoDD est influencé par la température
initiale. C’est en fait le cas, plus généralement, de la tendance d’un matériau énergétique a
réagir indépendamment des conditions de confinement, de mise en forme... Cela peut étre
expliqué par deux types d’effets sur le milieu :
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- comme expliqué précédemment, les matériaux énergetiques commencent a réagir
lorsqu’un seuil d’énergie d’activation propre au matériau est atteint ;
- un deuxiéme effet de la température initiale est la modification des propriétés
mécaniques et thermodynamiques du milieu.
Une illustration montrant I’influence de la nature et de la température initiale sur la tendance

d’un explosif a détoner est donnée dans 1’¢tude de Urtiew et Tarver [48].
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Figure 1.11 - Influence de la température sur la TCD (Transition Choc-Détonation) du LX-17, tiré de
Urtiew et Tarver [48]

Cette illustration provient d’une étude sur I’initiation d’un explosif en détonation a
I’issue d’un impact par une onde de choc (TCD : Transition Choc-Détonation). Lors d’une
TCoDD, la derniére étape consiste également en un choc qui génére la détonation (Figure 1.8).
Chaque courbe représente un ensemble de points désignant les distances de transition en
détonation en fonction de I’intensité des chocs administrés a plusieurs explosifs a une
température donnée. L’étude porte sur le LX-17, un explosif plastique a base de 92.5% de
TATB, tres peu sensible, porté a différentes températures initiales, que 1’on compare a d’autres
explosifs testes a temperature ambiante : le LX-04, le PBX-9404 et le PBX-9501, trois explosifs
plastiques respectivement a base de 85%, 94% et 95% de HMX afin de démontrer le peu de
sensibilité du LX-17. On constate I’influence de la présence de liant. On voit bien sur ce
graphique que la pression de choc nécessaire pour obtenir une déetonation a une distance donnee
diminue lorsque la temperature initiale augmente.
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Une derniere courbe permet de comparer la sensibilité du LX-17 a 250°C avec et sans
confinement. On voit bien que celui-ci joue fortement sur la sensibilité de I’explosif. Il s’agit la
du dernier parameétre d’importance influencant la TCoDD.

En effet, les mécanismes de la TCoDD dépendent de la configuration de 1’explosif :
géométrie, diametre, présence ou non d’un confinement, résistance du confinement. Ce dernier
aspect a été abordé largement dans la these de Leuret [49] qui a étudié la TCoDD de PBX dans
des tubes de résistances différentes et a conclu que plus le confinement était résistant, plus la
transition avait de chance de se produire, les pertes d’énergie radiale suite au gonflement du
tube étant moindres.

Parker et al. [37] récapitulent I’ensemble des essais effectués a ce jour sur du HMX
granulaire (voir Figure 1.12). Si la dépendance par rapport a la porosité est évidente, I’influence
du confinement est également mise en évidence. Le faible confinement du polycarbonate [50]
[51] entraine une augmentation de la distance de transition. Ces effets semblent également
présents avec du confinement avec du laiton (brass) [23] par rapport aux essais effectués dans
des tubes en acier (steel).
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Figure 1.12 - Compilation de données de longueurs de transition en fonction de la porosité pour du -
HMX dans des tubes a température ambiante. Tailles des grains de HMX et diamétre interne (ID). (a)
3:1 bimodale, moyenne = 170:44 um, ID = 6.35 mm [37]; (b) 0100 um, ID = 1.2 mm [52]; (c)
moyenne = 170 pm, ID = 16.3 mm [53]; (d) very coarse, ID = 25.4 mm [50]; €) moyenne = 170 pm,
ID =6.35 mm [38]; f) <44 um, ID = 6.35 mm [38]; (g) longueur estimée en pondérant par 3:1 des
longueurs a partir de e and f [38]; (h) moyenne = 170 um, ID = 12.7 mm [40]; (i) moyenne = 170
um, ID = 6.35 mm [54]; (j) 124-251 pm, ID = 12.8 mm [23].
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Les études de Baer et al. [55] et de Field et al. [56] sont relatives au Type Il de la
transition de la déflagration a la détonation, avec des porosités beaucoup plus grandes. Bien
qu’utilisant les mémes lots de CP (perchlorate de 2-(5-cyanotétrazolato) penta-amine-cobalt,
explosif secondaire inorganique chimiquement proche des explosifs primaires), Baer et Field
obtiennent des résultats tres différents (voir Figure 1.13) pour des tubes de diamétre différent

(2.09 mm et 5 mm). Hill et Kapila [57] introduisent alors une *’longueur de friction”” [y = (1 —

v)/v - &/us, avec v le coefficient de Poisson, & le rapport du périmetre sur la section et ug le
coefficient de frottement statique. La Figure 1.14 montre les effets du taux de chargement sur
la distance de transition apres adimensionnalisation de la longueur de transition par le diametre

interne du tube.
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1.2.b. Dispositifs expérimentaux

Les études expérimentales se sont globalement arrétées dans les années 1980. C’est vers
la fin des années 1990 que les études sur le phénomeéne de TCoDD ont commencé a s’intéresser
aux opportunités d’applications de ce phénoméne plutét que de se focaliser sur les
problématiques liées a la sécurité. Pour ce faire, de nombreuses études expérimentales ont été
mises en place avec la mise en ceuvre de différentes techniques d’observation du phénoméne,
utilisant des outils de mesures de plus en plus performants, permettant 1’obtention de résultats
de plus en plus précis.

Movens d’allumage thermique

Pour réaliser une TCoDD, il est nécessaire d’allumer thermiquement I’explosif étudié
(ou a I’aide d’un piston a faible vitesse), c¢’est-a-dire d’apporter suffisamment d’énergie pour
que I’explosif secondaire (peu sensible) réagisse tout en évitant la formation d’un choc qui
proviendrait d’un dépdt d’énergie trop important. Plusieurs moyens ont été mis en ceuvre pour
y parvenir :

- une résistance chauffante (allumage conductif), méthode largement utilisée comme par
exemple par Benson et Baer [58]. Cette étude menée en 1983 met en place une
expérience visant a mesurer I’évolution de la vitesse de combustion d’une petite charge
de HMX, et plus particulierement la vitesse de combustion des grains. Dans leur
dispositif, la charge est comprimée dans un confinement épais en métal. L’explosif est
allumé par une feuille métallique chauffée et 1’évolution de la pression dans le
confinement est obtenue en mesurant le déplacement d’un piston situé¢ a I’extrémité
opposée de la charge par rapport a la feuille métallique ;

- une composition pyrotechnique générant beaucoup de chaleur (allumage
conductif/convectif) comme la composition thermite, utilisée par exemple par Sandusky
[59];

- une faible sollicitation mécanique, notamment a 1’aide d’un piston lancé a faible vitesse
comme cite plus tot dans les travaux de Campbell [38] ;

- etun allumage par source LASER.

Cette dernieére méthode d’allumage posséde de nombreux avantages comme celui de

rendre impossible les départs intempestifs dus a I’interaction de I’environnement avec le
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systéme d’allumage ce qui augmente considérablement la sécurité lors de la manipulation des
dispositifs [60]. Ce type d’allumage permet également de controler précisément 1’instant
d’allumage de I’explosif et 1’énergie déposée. Celle-ci est déposée directement au contact de
I’explosif, par exemple au moyen d’une interface optique ou d’une fibre optique. Il convient de
veiller a éliminer le moindre espace libre entre la fibre optique et 1’explosif, qui disperserait
I’énergie et rendrait plus difficile ’allumage de 1’explosif.

Caméra a fente

Lorsque les expérimentations ont été re-popularisées dans les années 1990, 1’objectif
était d’étudier et de tenter de contrbler le phénomene de TCoDD. Pour étudier les différents
mécanismes de la TCoDD, et étant donne les distances de transition obtenues lors de certaines
experiences de I’ordre de quelques centimeétres, a commencer par Griffith et Groocock [23], il
semble judicieux d’étudier des charges de plusieurs centimeétres de long confinées dans des
tubes, a la différence de Benson et Baer [58] qui n’ont mis en ceuvre que des comprimés de
faible épaisseur. Ainsi, a partir de 1995, [56] [61] [62] Luebcke en collaboration avec d’autres
auteurs comme Gifford, Dickson et Field, présente des travaux dans lesquels ils utilisent un
confinement permettant d’effectuer des observations a la caméra a fente dans la continuité des
travaux de Griffiths et Groocock [23] et Korotkov [27]. Ce dispositif est présenté sur la Figure

1.15.
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Figure 1.15 - Confinement avec fenétre d'observation utilisé par Luebcke et al. [61] [62]
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Il consiste en un confinement en polycarbonate pour le CP (perchlorate de 2-(5-

cyanotétrazolato) penta-amine-cobalt), un explosif secondaire inorganique chimiquement
proche des explosifs primaires (a) ou en acier dans lequel est introduit une lame de
polycarbonate de 1 mm sur toute la longueur de 1’explosif pour le PETN (b). Cette lame de
polycarbonate permet d’observer le passage de 1’onde réactive lumineuse a I’aide d’une caméra
a fente positionnée sur cette lame de polycarbonate. L’explosif est initié a 1’aide d’une
composition énergétique apportant une stimulation thermique. Ce type de dispositif, utilisé lors
de tous les travaux de Luebcke et al. cités ci-dessus, a permis d’obtenir des résultats intéressants
dont une illustration est donnée sur la Figure 1.16. Ce résultat reste toujours aujourd’hui 1’une
des observations de TCoDD les plus précises jamais effectuées. On y voit 1’accélération
progressive de la déflagration due a I’influence successive des différents mécanismes décrits
dans le Tableau 1.3. On voit également tres clairement un changement de pente dd a la transition
entre la déflagration et la détonation. Ce cliché est si précis qu’on peut méme distinguer une
premiere phase de sur-détonation (plus rapide que CJ) avant 1’établissement de la détonation
stationnaire, comme décrit sur la Figure 1.9. D’autres observations ont été effectuées avec du
CP comprimé a différents taux de compression. Cela a permis a Luebcke d’obtenir une courbe
décrivant I’évolution de la distance de transition en fonction du taux de compression de
I’explosif.
Le méme type de résultat a été obtenu pour les dispositifs mettant en ceuvre de la pentrite
(PETN) comprimée [61]. Plus récemment, de nouveaux tirs observés a la caméra a fente ont été
effectués dans la continuité de ces travaux mais cette fois-ci sur des explosifs avec liant
plastique a porosité tres faible [63].
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Figure 1.16 - Résultat d'un tir de CP comprimé a 67% de la TMD, observé avec une caméra a fente

par Luebcke et al. [56]
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Méthodes de mesure intrusives

Les tirs, réalisés en 1988 et 1991, respectivement par Demissy et Michot [64] et Dickson
et al. [65] ont utilisé une méthode d’observation plus intrusive. Des fibres optiques sont
amenées au contact de 1’explosif a intervalles réguliers via le percage du confinement. Ainsi,
lors du passage de I’onde réactive, les fibres optiques renvoient un signal lumineux permettant
de mesurer la vitesse de propagation de celle-ci. Ces méthodes ont bien entendu également été
utilisées lors d’études citées précédemment, comme par exemple celle décrite par Gipson et
Macek en 1962 [20] avec des sondes ionisantes. Cette méme méthode a été utilisée quelques
annees plus tard par Leuret [49] [66]. D’autres méthodes de mesure intrusives ont été largement
utilisées, car simples, pour étudier la progression du front réactif. La mise en ceuvre reste la
méme chaque fois, suivant le principe décrit sur la Figure 1.17 tirée de Leuret [66].

ferroelectrical
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or optical fibers

Figure 1.17 - Dispositif général de mesure intrusif tiré de Leuret [66]
Plusieurs types de capteurs peuvent étre utilisés de maniere intrusive pour observer le
passage de 1’onde réactive. Ces types de capteurs et leur principe de fonctionnement sont listés

ci-apres de fagcon non exhaustive :

- fibres optiques : elles renvoient un signal lumineux lors du passage de 1’onde réactive,
principe également utilisé pour les fibres de Bragg [67] ;
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les sondes a fil fondu : circuit électrique fermé qui fond et qui s’ouvre au passage de

I’onde réactive, cessant de conduire le courant ;

sondes ferroelectriques : sondes piézoélectriques qui renvoient un signal sous 1’effet de
la pression générée par le passage de 1’onde réactive ;

sondes ionisantes : ces aiguilles sont en fait formées de deux fils non reliés. Au passage
de ’onde réactive, les conditions extrémes ionisent le milieu entre les deux fils,

permettant ainsi une circulation électrique ;

fibre optique axiale : une fibre optique perforée radialement peut également étre placée
axialement dans 1’explosif. Le passage de I’onde réactive produira une variation de
I’intensité lumineuse regue au cours du temps ce qui permettra d’étudier la vitesse de

propagation de I’onde.

Ces méthodes de mesures largement utilisées ne peuvent cependant pas 1’étre pour des

dispositifs possédant un confinement fin. En effet, ’intrusion de sondes a pour défaut de
fragiliser le confinement favorisant ainsi la rupture de celui-ci comme cela a été le cas pour les
travaux de Qiao et al. [68] et comme illustré sur la Figure 1.18.

Figure 1.18 - Rupture du confinement le long des intrusions de sondes [68]

Méthodes non-intrusives

Cameéra rapide

Pour eviter les problémes de fragilisation, il est possible d’observer le passage de I’onde

réactive depuis 1’extérieur du tube. La caméra a fente n’est pas considérée comme non intrusive

puisqu’elle nécessite & minima la présence d’une fente transparente dans le confinement pour
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permettre 1’observation. D’autres tests ont mis en ceuvre des tubes en plastique transparent (le
plus souvent en polycarbonate qui est un matériau tres répandu en balistique de par sa haute
résilience) qui ont permis de suivre la progression de 1’onde réactive grace a une caméra rapide
(Cook [69] ou encore Bodard [70]) ou aux rayons X comme Smilowitz [71], avec un
confinement renforcé. D’autres études ont utilis¢ des caméras rapides afin d’étudier les
transitions dans des tubes en métal, garantissant certes une meilleure tenue du confinement mais
rendant I’observation plus difficile puisque ce n’est plus directement 1’onde qui est observée
mais la déformation du tube [72] [69].

Capteur de pression
Une solution tres répandue est 1’observation du passage de I’onde a I’aide de capteurs
de pression. Ceux-ci sont capable de mesurer 1’évolution de la pression en étant disposés a

I’extérieur du confinement, comme illustré sur la Figure 1.19 tirée des travaux de Sandusky et
al. [59].

,Heating Rope on 152-mm Sq x 25 4-mm Thick End Plate

cating Tape on 25.4-mm ID, 76-mm OD
x 343-mm Long Mild Steel Tube

. AN ANIRINNRNRINNRENRENRN

(]-l‘ﬁlg E N I N NN

Tetlon
R R R P]_ug
‘ LX-04 Sample

Thermite E

Tgmtor

aﬁ}axxxxxxmﬁm&xxxxm&x{ﬁ

3 Pairs of Stram Gages & Thermocouples on Tube,
\ Additional Thermocouple on each End Plate

Four 19-mm Dia. Rods, Medmum-Strength Steel. Fme Threads

Figure 1.19 - Exemple de dispositif mettant en ceuvre des capteurs de pression, tiré de Sandusky et al.
[59]

Les capteurs de pression ou jauges de contrainte ont été largement utilises [73] [74]
puisque c’est un moyen efficace de connaitre 1’évolution de la pression sans risquer
I’endommagement total du confinement. Cependant, du fait de leur encombrement, on ne peut
placer qu’un nombre limité de ces capteurs sur le confinement. On remarque pour I’expérience
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citée la présence d’une bande chauffante enroulée autour du confinement sur la Figure 1.19
servant a faire varier la température initiale de 1’explosif dans le but d’étudier son influence sur
la variation de la distance de TCoDD.

Autre

D’autres moyens de mesures non intrusifs et moins communs ont également été mis au
point. La Vélocimétrie Hétérodyne par exemple, qui utilise I’effet Doppler pour mesurer la
vitesse de déplacement d’une surface jusqu’a 20 km/s, a également été utilisée pour detecter la
déformation du confinement au passage de I’onde réactive [75] [74]. Durant sa these, Nicoloso
[76] a également utilisé la Vélocimétrie Hétérodyne afin de mesurer la vitesse de déplacement

d’un disque propulsé par la déflagration d’un explosif placé a son contact.

Un moyen d’observation non-intrusif, utilisé par Poeuf [77], est la radio-interférométrie
qui permet de mesurer la vitesse de déplacement d’un front de choc. Pour ce faire, une onde
radio est envoyée dans le matériau étudié. Cette onde est réfléchie par le choc, d0 au
changement brutal de masse volumique du matériau, avec un certain déphasage. La vitesse du
choc est alors déterminée par interférométrie.

Une autre méthode utilisée par Nicoloso met en ceuvre des sondes court-circuit pour
détecter le passage de 1’onde réactive lors de tests de déflagration. Cela consiste en la mise en
place d’aiguilles le long du confinement métallique a intervalles réguliers, les aiguilles et le
tube faisant parti d’'un méme circuit électrique mais étant séparés par un mince film isolant.
Ainsi, lors du passage de I’onde réactive, le gonflement du tube oblige les aiguilles a transpercer
le film isolant et ainsi a fermer le circuit, envoyant un signal attestant du passage de 1’onde. Ce
type de montage sur la Figure 1.20 est extrait de la thése de Nicoloso [76] et illustre le
fonctionnement de cette méthode de mesure.

Figure 1.20 - Mise en place des sondes court-circuit, tiré de Nicoloso [76]
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Une derniere méthode qui mérite d’étre mentionnée est celle utilisée par Hill, Morris et
Jackson [78]. Dans leur étude, ils réalisent des tests de TCoDD en allumant thermiquement
I’explosif comprimé¢ dans un confinement dont les caractéristiques mécaniques sont
parfaitement connues. Les tirs sont observés a 1’aide d’une caméra rapide. En mesurant la
déformation plastique du tube, et le cas échéant sa rupture, ils tentent d’obtenir un profil de
pression le long du tube, comme illustré sur la Figure 1.21 et représentant un schéma explicatif
de cette technique de mesure.
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Figure 1.21 - Schéma explicatif de la méthode de mesure de Hill et al. [78]
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1.3. Etat de I’art sur les modélisations numériques

La modélisation numérique de la réponse d’un matériau énergétique suite a une
sollicitation est un probleme multi-échelles. La revue exhaustive de Handley et al. [79] identifie
les differentes approches et ne sera pas reproduite ici. La premicre est I’approche mésoscopique
a I’échelle du pm. Son objectif est de prédire les effets de la microstructure et des éventuels
points chauds sur la dynamique des ondes de choc et de détonation. La deuxiéme s’appuie sur
la dynamique moléculaire qui permettrait de renseigner les modeles a 1’échelle macroscopique.
Elle nécessite cependant des moyens de calcul considérables. La troisieme approche la plus
courante s’appuie sur une formulation ou les milieux sont considérés comme continus, ou les
modeles réactifs plus ou moins phénoménologiques prenant en compte I’effondrement des
pores (pore collapse), leur distribution, leur forme sont inclus dans la modélisation. Par la suite,
nous ne presenterons que les modeéles issus de celui de Baer et Nunziato [80], concu pour la
transition de la déflagration a la détonation.

Depuis les années 1970, des modéles ont été établis afin de mieux comprendre les
différents phénomenes mis en jeu, et, dans un premier temps, principalement la combustion
convective. C’est le cas par exemple du modele développé par Kuo et al. [28] [29] [81] qui
concerne 1’évolution de la vitesse de combustion et de la pression dans un matériau réactif
poreux et qui se base sur des résultats expérimentaux présentés dans ces mémes publications.
Comme la plupart des études de cette époque, cette modélisation est plus proche de la balistique
intérieure que veéritablement du phénomeéne de transition combustion-déflagration-détonation
mais sert cependant de base de développement pour les modéles qui ont suivi. Ces travaux sur
la combustion convective furent poursuivis par Krier [82] [83].

Puis des modeles successifs 1-D visant a prédire la TCoDD ont été élaborés. Les
modeéles de Baer-Nunziato (BN) [80], de Bdzil-Kapila-Stewart (BKS) [84], de Xu-Stewart
Solid-Void-Gas (SVG) [85], Stewart-Prasad-Asay (SPA) [86], puis celui de Saurel et al. [87]
seront présentés.

Modele de Baer-Nunziato (BN)

En 1986, Baer et Nunziato [80] présentent un modele qui servira de référence a
I’ensemble des mode¢les par la suite. Ce modéle diphasique et monodimensionnel est basé sur
la théorie des milieux continus appliquée a un melange de solide poreux, le matériau
énergeétique, et de gaz représentant a la fois 1’air dans le mélange non réagi et les produits de
réaction gazeux. Dans ce modele, les deux phases sont compressibles et la compressibilité de
la phase solide, c¢’est-a-dire le changement de la masse volumique du mélange en fonction de
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la pression qui lui est appliquée due a sa nature granulaire est introduite. Les 8 équations de
base définissant ce modele sont présentées ci-dessous :

dasps 0
_ — 7 1
ot + Ox (aspsus) m ( )
Oagpg
at +_(“gpgug) = —m @)
ou Jda 1.
asps[ S Ug dx ] U a + (pg ps) dx - (CD + Em) (us - ug) (3)
Ju ou dp 1.
el d_xgl = —ay ¢~ (0 -3 (g ) “
des des
%sPs [ ot U a] -
u d oT. dsag, m
e g () TR0 =) = =80 (T )
S
aeg aeg
R i
Oug 0
= —QgPg P 6x< ) (T - T) ©)
Jda d.a, m
- [pg axs - CD(us - ug)] (us - ug) + (ps - ﬁs) ( ;ts - E)
+m(e, — es)
dag das  asag m
ot 5= [ps — (pg + Bs)] + o (7
a;=1—as (8)
tel que

- sou g lesindices désignant la phase solide ou la phase gazeuse ;

- a; lafraction volumique de la phase i ;

- p; lamasse volumique de la phase i avec la masse volumique du mélange p =
D aip; ;

- wu; lavitesse de la phase i ;

- m le débit masse du solide, résultant de sa décomposition ;

- p; la pression thermodynamique de la phase i ;

- ¢p le coefficient de trainée ;
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- e; I’énergie de la phase i ;

- A; la conductivité thermique de la phase i ;
- T; latempérature de la phase i ;

- h le coefficient de transfert thermique ;

- B; lapression intergranulaire ;

- u le coefficient de relaxation des pressions ;

40 _ 20, 20
dt at Lox’

- d;—(t) la dérivée particulaire de la phase i telle que
Ces equations définissent le bilan de masse de la phase solide (1) et gazeuse (2), le bilan
de quantité de mouvement de la phase solide (3) et gazeuse (4), le bilan énergétique de la phase
solide (5) et de la phase gazeuse (6) et le transport de la fraction volumique de la phase solide
(7) et gazeuse (8). Ces équations sont issues de I’application des équations d’Euler a chaque
phase a 1’aide des fractions volumiques ainsi que de 1’application d’une inégalité de 1I’entropie
et sont basées notamment sur les travaux de Drew et Segel portant sur les écoulements
biphasiques [88].
Des tentatives ont été faites précédemment d’établir un modele de la TCoDD comme par
exemple avec les modéles proposes par Butler et al. [89] ou celui proposé par Beckstead et al.
[90]. Bien que ces modé¢les n’aient pas abouti a cause de problémes d’hyperbolicité, ils ont servi
de base pour le développement du modele de Baer et Nunziato qui ont réglé le probléeme
d’hyperbolicité en introduisant un déséquilibre des pressions entre les phases. Une nouvelle
notion introduite par ce modele est celle de pression intergranulaire, notée S. Cette notion
permet de prendre en compte I’énergie apportée par les contacts entre les grains lors de la
compaction. Cette notion sera développée par les travaux de Gonthier, Rao et al. [91] [92] [93].

La Figure 1.22, tirée de Baer et Nunziato [80] illustre 1’un des résultats issus de ce
modele comparés aux expériences menées par Price et Bernecker [94], qui portaient sur I’effet
de I’ajout de cire a I’explosif poreux (en 1’occurrence du HMX) sur le phénoméne de TCoDD.
Ces simulations sont effectuées en considérant une fraction volumique de 70% de phase solide
constituée de grains de HMX ayant une taille de grain moyenne de 100 pum. Cette figure montre
la progression du front réactif en fonction du temps, qui est comparée avec la progression du
front réactif observée par Price et Bernecker a I’aide de sonde ionisantes. On peut voir que les
deux résultats sont tres proches ce qui valide le modele mis en place, au moins pour ce cas de
figure.

Baer et Nunziato ont ensuite réalisé des simulations en faisant varier différents
parametres, dont la fraction volumique initiale de solide, ce qui leur a permis d’établir la Figure
1.23. Cette figure montre 1’évolution de la distance de prédétonation en fonction de la fraction
volumique initiale de la phase solide, pour du HMX ayant une taille de grain initiale moyenne

de 200 um. On remarque que cette courbe est similaire a celle présentée par Griffiths et
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Groocock [23] sur la Figure 1.4. 1l est cependant a noter que les résultats ne sont pas les mémes
pour les fractions volumiques proches de 1. En effet, dans les résultats de la Figure 1.23, la
distance de prédétonation n’est pas aussi haute dans les configurations fortement comprimées
qu’elle ne devrait 1’étre (voir Figure 1.4 et Figure 1.12). 11 est donc possible de dire qu’a priori,
le modéle de Baer et Nunziato reproduit efficacement le comportement de 1’explosif poreux
pour des taux de compression relativement faibles qui restent dans le domaine de la TCoDD de
type | (voir Tableau 1.3).

Dans les années qui ont suivi, ce modele a subi des modifications par ses auteurs, portant

principalement sur 1’évolution du terme de variation de débit masse .
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Figure 1.22 - Comparaison des résultats du modéle de Baer et Nunziato [80] avec des données issues
des expériences de Price et Bernecker [94]
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Figure 1.23 - Variation de la distance de TCoDD en fonction de la fraction volumique initiale de
solide selon le modéle de Baer et Nunziato [80]
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Finalement, le modele obtenu est assez complexe mais tres complet et servira de
référence pour la plus grande partie des modeles multiphasiques développés par la suite, comme
ceux développés par Bdzil et al. [95], ou encore plus récemment par Saurel et al. [96] [97] [87].

Modeéle de Bdzil-Kapila-Stewart (BKS)

Le modele Bdzil-Kapila-Stewart est une simplification du modéle de Baer et Nunziato.
En effet, la complexit¢ du modele BN et son nombre d’équations de base est réduite en
considérant que le coefficient de trainée entre les deux phases tend vers 1’infini, ce qui implique
une relaxation des vitesses infinie entre les deux phases et donc une différence de vitesse entre
la phase solide et la phase gazeuse proche de zéro. Une faible différence entre les vitesses des
deux phases leur permet de mettre en place un systéme d’équations ne contenant qu’une seule
équation de bilan de quantité de mouvement pour les deux phases simplifiant ainsi grandement
le modele. Leur démarche est expliquée dans un rapport comparant les modeles de Baer et
Nunziato, de Bdzil-Kapila-Stewart et de Stewart-Prasad-Asay [84]. Les auteurs précisent qu’un
terme non-conservatif reste présent et qui ne peut donc pas étre parfaitement résolu au travers
d’un choc. Cette erreur est cependant négligeable tant que le choc traversé est faible. La Figure
1.24 permet de comparer deux simulations : une issue du modeéle de Baer et Nunziato et une
issue du modéle BKS (September faisant référence a la personne ayant codé ce modele).
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Figure 1.24 - Comparaison de la fraction volumique solide calculée avec les modéles BN et BKS, issue
du rapport de Bdzil et Son [84]
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Cette figure présente plus particulierement le profil de fraction volumique solide. Les
deux profils sont issus de simulations ayant des données d’entrée similaires et a I’instant ¢t =
18.5 ps. Les deux simulations considérent un méme matériau réactif solide dont la fraction
volumique initiale est de 0.73 impacté par un piston ayant une vitesse de 100 m/sen x = 0. En
lisant la Figure 1.24 de la droite vers la gauche, on constate la propagation d’un choc provoquant
I’augmentation de la fraction volumique solide avant que celle-ci ne s’effondre a cause de la
perte de masse solide due a la réaction du matériau énergétique.

Sur la Figure 1.24, on observe un décalage important entre le profil de la fraction volumique
solide donné par le modéle de Baer et Nunziato et celui donné par le modéle Bdzil-Kapila-
Stewart. Les deux modéles ayant donné des résultats identiques pour des simulations de chocs
en milieux monophasiques, cette grande différence vient vraisemblablement du fait que le
modele BKS néglige la différence des vitesses entre les deux phases.

Afin de déterminer laquelle des deux modélisations est dans I’erreur, les auteurs avec 1’aide de
Kapila ont mis en place un cas simple dont ils ont obtenu les résultats analytiquement, résultats
qu’ils ont ensuite comparé avec les résultats des modéles BKS et BN [98]. Il est apparu que le
modele BKS était en fait plus proche du résultat que le BN. Ils indiquent alors que cela pourrait
également provenir de la discrétisation numérique, liée a la raideur des différents termes de BN.

Finalement, afin de pallier au probleme causé par la modélisation des chocs forts, les
auteurs ont implémenté une équation supplémentaire prenant en considération une différence
de vitesse entre les deux phases, mais en ne faisant intervenir cette équation seulement lorsque
le terme non conservatif pose probleme, a savoir pendant les phases de choc fort et de transfert.

Modéle Solid-Void-Gas (SVG)

Une évolution de ce modéle est le modéle dit SVG pour Solid-Void-Gas. Le modele
SVG, développé par S. Xu et D. S. Stewart [85], part du méme principe que le BKS
(monodimensionnel, multiphasique, une méme vitesse pour les deux phases) mais considere
une troisieme phase constituée seulement de vide représentant les inclusions de la phase solide
(i.e. les défauts se trouvant a I’intérieur des cristaux d’explosif) comme schématisé sur la Figure
1.25. Cette troisieme phase permet de prendre en compte les défauts des matériaux énergétiques
réels. Ce modele a donné de bons résultats lorsqu’il a été confronté aux résultats expérimentaux
comme illustré par la Figure 1.26 comparant les modeles BKS, SVG et GISPA (modele dont
nous discutons ci-apres) avec des résultats expérimentaux. On observe de meilleurs résultats
avec les modeles SVG et GISPA par rapport aux résultats expérimentaux.
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1 Void Gas
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Figure 1.25 - Schéma des différentes phases du modéle SVG, tiré de Xu et al. [85]
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Modeéle Stewart-Prasad-Asay SPA

Un autre modele qui a été développé afin de modéliser la TCoDD est celui de Stewart-
Prasad-Asay [86]. Ce mode¢le, beaucoup plus simple, n’a pas été développé en suivant la méme
démarche que les précédents. En effet, au contraire du modele de Baer et Nunziato qui est un
modele complexe que I’on recale en utilisant une grande quantité de données expérimentales,
le modele SPA se construit en reproduisant les résultats d’une seule expérience de la fagon la
plus simple possible, puis en essayant d’y faire correspondre une deuxiéme expérience et ainsi
de suite, le modéle se complexifiant avec chaque itération mais restant le plus simple possible.
Les expériences en question sont, comme pour beaucoup de travaux de modélisation, issues des
travaux de McAfee [40] [41] qui ont été présentés dans la partie I.2 mettant en ceuvre du HMX
poreux amorcé par I’impact a faible vitesse d’un piston. Ce modele est constitué des équations
de bilan de masse, de quantité de mouvement et d’énergie pour une seule phase, ainsi que de
deux équations décrivant 1’évolution de la compaction de solide et 1’évolution de la réaction.

Un résultat issu de ce modele est présenté sur la Figure 1.27.
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Figure 1.27 - Comparaison de diagrammes x-t des résultats de McAfee (A) et des résultats du modéle
SPA (B)

La Figure 1.27-A représente un diagramme x — t présentant les résultats issus de 1’une
des expeériences de McAfee tandis que la Figure 1.27-B représente les résultats issus d’un calcul
utilisant le modéle SPA. Ces deux résultats sont trés proches. En effet, le modéle a été construit
sur ces résultats expérimentaux. En effet, on retrouve sur les deux figures des fronts de
compaction et de détonation, ainsi que des abscisses auxquelles se produisent les différents
phénomenes relativement similaires. Les différentes etapes representées reproduisent bien les
différentes étapes établies par les études précédentes et illustrées sur la Figure 1.8 : présence
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d’un front de compaction, d’un bouchon, front de déflagration, transition en détonation. On
peut remarquer cependant que, contrairement au modele plus complexe de Baer et Nunziato,
I’étape de combustion convective n’est pas représentée par le modéle SPA.

Ce modéle a ensuite évolué en modele dit GISPA (Gas-Interpolated Solid Stewart-
Asay-Prasad) qui posséde globalement la méme structure que le modéle SPA mais qui,
contrairement a celui-ci, posséde une équation d’état non idéale.

Modele de Saurel et al. [96] [97] [87]

A la suite de ces travaux, de nombreux travaux de modélisation ont éte effectués dans
le domaine de la propagation des ondes de détonation dans un matériau énergétique poreux
[99]. Bdzil et al. [95] et Kapila et al. [100] indiquent que le modéle de Baer et Nunziato contient
tous les ingrédients nécessaires pour traiter de la déflagration a la détonation. En effet, le travail
de compaction issu de la compaction du lit de grains, localisé aux interfaces des pores est un
mécanisme suffisant pour initier les mécanismes réactionnels. Saurel et al. [87] élaborent un
modele de sous-maille dans le formalisme multiphasique ou le travail de compaction est une
source de chaleur localisée aux interfaces des pores, qui est dissipée au sein du matériau solide.
Au-dela d’une température d’interface d’auto-inflammation qui résulte de ce bilan énergétique
local, le mécanisme de décomposition chimique du matériau est enclenché. Ce modéle de sous-
maille de collapse de pores, plus simple dans sa mise en ceuvre que celui proposé par Massoni
et al. [101] dans le contexte des équations d’Euler réactives, lui permet de traiter la transition
choc-détonation dans du PBX9501 (HMX atres faible porosité, avec du liant). Trois ingrédients
sont également nécessaires : le suivi des pdles de I’Hugoniot, la prise en compte de la
fracturation des grains en fonction de la pression, un paramétre semi-empirique qui traduit la
fluidisation du milieu permettant de transiter d’'une combustion par pores a une combustion par
grains.

La compaction de poudre est prise en compte dans [96] par 1’énergie de configuration
issue de la pression intergranulaire, déja discuté pour le modele de Baer et Nunziato. Cette
pression intergranulaire est définie pour la phase i comme :

dB;

Bi = aipid_ai
avec B; I’énergie de configuration de la phase i. En se basant sur des travaux antécedents
comme ceux de Jogi [91] portant sur la compaction de poudre, il est possible d’obtenir ces
termes a partir de données expérimentales propre a la poudre étudiée : la courbe de
compression, représentant la variation de fraction volumique de poudre en fonction de la

pression qui lui est appliquée. On a alors 1’énergie de configuration :

B(a) = a[(l —a)log(1—a) + (1 +1log(1 —ay))(a—ay) — (1 —ag)log (1 — ao)]n
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avec : o, la fraction volumique de la poudre lorsqu’aucune contrainte ne lui est appliquée, a et
n deux paramétres propres a la poudre utilisée. 1ls sont obtenus en ajustant les courbes de
compression obtenues expérimentalement avec la courbe de compression théorique S () issue
de cette expression. Il est a noter que cette expression n’est valide que pour ay < a < 1 puisque
le cas a < « signifie que la fraction volumique considérée est inférieure a la fraction
volumique de la poudre au repos, ce qui revient a dire que les grains ne se touchent pas, il ne
peut donc pas y avoir de contrainte intergranulaire. 1l est également a considérer que dans le
cas ou la deuxieme phase serait une phase gazeuse, on aurait bien entendu 5, = 0. La Figure
1.28 est tirée des travaux de Saurel [96] et représente un exemple de courbe de compression
théorique (en vert) comparée avec une courbe de compression expérimentale (en rouge) issue
des données de Jogi sur le HMX [91].
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Figure 1.28 - Courbe de compression (en vert) comparée avec une courbe de compression
expérimentale (en rouge)

Cette figure représente donc la pression intergranulaire g en fonction de la fraction
volumique solide, donnée ici en % de la TMD (pour Theoretical Maximum Density). La courbe
théorique a été approchée de la courbe expérimentale en utilisant les paramétres a, = 0.63,a =
3 x 10* Pa et n = 1.1. La courbe ainsi obtenue permet au modeéle d’extrapoler les données
experimentales pour ¢y < a < 1.

Le modele en question est basé sur les équations de bilan données par Saurel [97] [87] de la
facon suivante :
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Pour la phase solide, elles sont :

das m ©)
rra +u,a pu(ms — ng)+E
d(ap)s N 0(apu)s _ - (10)
Jt 0x
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d(apE)s = 0(a(pE +plu) dag , . (12)
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? Ox - (ap)sns
Pour la phase gazeuse, elles sont :
d(ap), N d(apw)g _ i (14)
at 0x
d(apu), Od(apu®+ ap)g da, ., (15)
ot | ox i
d(apE), J(a(pE +p)u) da . , . (16)
o g+ ax I = u—2 — 2 — Fpuj + prj (s — my) — ME,
ong d(nuw), | 17)

ot T ox

On retrouve, a I’instar du modéle BN, les équations de bilan de la masse des deux phases (10)
et (14), de leur quantité de mouvement (11) et (15), de leur énergie (12) et (16), le transport de
la fraction volumique solide (9), mais également les équations (13) et (17) qui sont les équations
de conservation du nombre de grains solides n, et gazeux n,.

Saurel et al. introduisent les paramétres d’interface des deux phases

dag\ Ty — s Zsus + Zgug
=u; + t uyy=——-=
h=t Sg"(a )Z vz, © M7 Z,+z,
oas\ ZsZg Zstg + Z,T
mo=n+sgn (57) g () et ==
s T 4g

avec Z; I'impédance acoustique de la phase i et T; = p; — S;.

D’autres parametres comme 1’énergie, la masse volumique ou encore la température
sont définies a I’interface. Saurel s’est orienté vers la modélisation de PBX. A partir de son
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modeéle de sous-maille et d’un terme de fragmentation dynamique de grains, il restitue la
profondeur de transition a la détonation, comme sur la Figure 1.29.
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Figure 1.29 - Exemple de résultat donné par le modeéle de Saurel comparé avec des données
expérimentales, tiré de Saurel et al. [87]

Cette figure représente la superposition sur un digramme x — t du résultat d’un tir de
Gustavsen [102] mettant en ceuvre du PBX-9501 choqué). Les résultats numériques sont en
excellent accord avec les résultats expérimentaux.
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Figure 1.30 - Evolution de la pression de gaz lors de la transition d'un PBX9501 donné par le
modele de Saurel et al [87]

La Figure 1.30 représente 1’évolution du front de pression de la phase gazeuse lors de la
réaction de PBX9501. La transition est observable non seulement par I’augmentation brutale
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de pression a une abscisse d’environ 5 mm. On peut également constater I’accélération du front
de réaction, jusqu’a une zone ou la vitesse est constante et ou les pics de pression sont
relativement constants a environ 55 GPa, matérialisant la détonation stationnaire.
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Conclusion

Ce chapitre regroupe les différentes connaissances de la bibliographie dans différents
domaines liés au phénoméne de Transition Combustion-Déflagration-Détonation (TCoDD).
Ainsi, dans un premier temps nous avons présenté les caractéristiques du matériau énergetique
choisi pour ce projet de thése : I’octogéne. Ce matériau s’avere étre un explosif secondaire
cristallisé puissant, issu de la synthése de I’hexogéne.

Dans un second temps, une revue des différentes études menées dans ce domaine a
permis d’identifier les différents mécanismes intervenant dans la TCoDD. Sont ainsi a
distinguer deux types de TCoDD faisant intervenir deux séries de mécanismes complétement
différentes. Le type de TCoDD ayant lieu dépend de la masse volumique initiale du milieu,
cette masse volumique étant exprimée comme le taux de compression initial. Il représente le
rapport entre la masse volumique du milieu et la masse volumique théoriqgue maximale (TMD
en anglais) qui représenterait dans notre cas la masse volumique d’un monocristal parfait
d’octogene. Le type de TCoDD nous intéressant est le premier type, c’est-a-dire celui
intervenant dans les milieux a haut taux de compression (entre 65% et 90% de la TMD). Cette
partie de 1’étude bibliographique nous a permis d’identifier les différents mécanismes. Chacun
de ces mécanismes correspond a des ordres de grandeur différents de la vitesse du front réactif
dans le milieu. On a tout d’abord la combustion conductive qui résulte du transfert de chaleur
dans le solide de proche en proche par la conduction thermique. On a ensuite la combustion
convective résultant du préchauffage du milieu en amont du front réactif par les produits de
réaction s’infiltrant dans les porosités du solide par le gradient de pression. Vient ensuite la
combustion compressive qui consiste dans un premier temps par 1’effondrement des pores du
solide sous I’effet des ondes de pression issues de la réaction. Les points chauds qui en résultent
vont ensuite accélérer le front. La coalescence de ces ondes de pression provoque alors une
forte compression du milieu qui atteint un taux de compression proche de la TMD. Ce milieu
tres dense permet la génération d’un choc fort qui déclenche alors en aval la détonation du
matériau énergetique.

Les différentes études nous ont également permis d’identifier les différents paramétres
influencant la TCoDD, ¢’est-a-dire son occurrence et le cas échéant sa rapidité d’occurrence.
Ainsi, outre le confinement et la température initiale, la microstructure de 1’explosif choisi, qui
a été peu étudiée dans la littérature, joue un réle primordial. Dans notre cas qui est la mise en
ceuvre d’un explosif pur, poreux comprimé, le taux de compression initial est déterminant. La
granulomeétrie et les parametres qui y sont liés tels que la surface specifique ou la taille des
pores jouent évidemment aussi un trés grand role. L’objectif de ce projet de thése est d’ailleurs
d’étudier I’influence de la microstructure en fixant les autres paramétres pour observer son

influence sur le comportement de I’explosif.
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Les différents moyens expérimentaux utilisés pour observer les différentes étapes de la
TCoDD sont également présentés. En effet, il s’agit d’un phénoméne extrémement rapide et
violent (pour rappel, la vitesse de détonation de I’octogéne a la TMD est de 9100 m/s). Ces
observations peuvent étre faites au moyen de différentes caméras rapides ou bien a 1’aide de
sondes mesurant différents parameétres de facon intrusive ou non. Ces différentes techniques
sont présentées ainsi que leurs avantages et inconvénients.

La troisieme partie de ce chapitre est consacrée a la présentation de différents modeles
développés afin de reproduire le comportement d’un milieu énergétique soumis a une
sollicitation thermique ou mécanique. Bien que des modéles monophasiques soient présentes,
I’accent est mis sur les différents modeles multiphasiques développés, et plus particulierement
sur le modele de Baer et Nunziato ainsi que son adaptation par d’autres auteurs comme Bdzil,
ou plus récemment Saurel, duquel sera inspiré le modele présenté dans ce mémoire.
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Introduction

Cette partie décrit I’ensemble des travaux expérimentaux menés au cours de la thése.
Cette étude a consisté tout d’abord en la caractérisation de trois lots d’explosif sous forme de
poudre (pulvérulent). La distribution des tailles de grain initiale a été obtenue avec des
granulométries LASER. Des pycnométries hélium ont également été effectuées afin de
connaitre la fraction volumique de défauts internes. Ces mesures ont été complétées par des
observations des grains au microscope optique ainsi qu’au microscope €lectronique a balayage.

Ces poudres ont ensuite été comprimees a différents taux de compression afin d’étudier
I’impact de la compression sur la structure du matériau. La distribution de taille de grain, la
surface spécifique et la distribution de taille de pores ont ainsi été respectivement obtenues par
la granulométrie LASER, la physisorption gazeuse et la porosimétrie mercure.

Dans un deuxiéme temps, des tests de transition de la déflagration a la détonation sont
décrits. Le dispositif expérimental est présenté ainsi que les différentes longueurs de transition
obtenues a I’issue des quatre campagnes. Les observations par caméras rapides haute résolution
et les diagrammes de marche x — t obtenus permettent d’induire les différents phénoménes de
cette transition.

La derniére section récapitule I’ensemble des données et présente 1’analyse des résultats.

I1.1.  Présentation de I’explosif pulvérulent

Les trois lots qui ont été¢ choisis pour étre étudiés sont trois lots d’octogene
(cyclotetramethyléne-tetranitramine ou HMX) sous sa forme polymorphique stable 3, avec des
tailles moyennes de grain de trois ordres de grandeurs différents : de I’ordre du micrometre pour
le lot de HMX M3c, de la dizaine de micromeétres pour le lot de HMX Classe E et de la centaine
de micrométres pour le lot de HMX 150-200. Ces trois lots, issus de différents fournisseurs
industriels (respectivement Eurenco et Dyno Chemring), ont fait ’objet d’une caractérisation
tres fine. Le HMX 150-200 présente en plus la particularité d’avoir été sphériseé, un traitement
supplémentaire qui permet de réduire les arrétes des cristaux de HMX afin d’en réduire la

sensibilité, et passé au tamis afin de réduire 1’écart des tailles de grains.

Afin de connaitre précisément le diamétre moyen des grains des différents lots
d’octogene choisis, des granulométries laser ont été réalisées sur des échantillons pulvérulents
a I’aide d’un granulométre Coulter LS230 (diffraction LASER). Pour ce faire, chacun des
échantillons a été dispersé a I’aide d’un bain d’ultrasons dans de 1’eau a laquelle a été ajouté du
sodium dodécyl sulfate (SDS) et du triton X-100, deux agents tensioactifs permettant

d’améliorer la mouillabilit¢ des échantillons. Ces suspensions ont ensuite €ét€¢ passées au
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granulometre Coulter LS230, ce qui a permis d’obtenir les courbes présentées ci-dessous sur la
Figure 11.1.

Les trois courbes représentent les populations initiales de taille de grain des trois lots
pulvérulents. Le lot 150-200 présente une granulométrie bimodale claire, contrairement aux
deux autres lots. La polydispersion est d’autant plus large que le diamétre moyen est grand. On
peut néanmoins calculer un diamétre moyen d,, sur le nombre total de grains :

- 1.3 um pour le HMX M3c ;

- 12.2 pym pour le HMX Classe E ;

- 176.7 um pour le HMX 150-200.

16
14
12

10

% Nombre

0.1 1 10 100 1000
Diamétre de grain (um)

M3c Classe E 150-200

Figure 11.1 - Populations de tailles de grains des lots de HMX M3c, Classe E et 150-200 pulvérulents

Pour illustrer cette différence de taille et de distribution, des clichés ont été réalisés a
I’aide d’un Microscope Electronique a Balayage (MEB). Pour ce faire, les échantillons
pulvérulents ont été séchés, puis dispersés sur une plaque avant d’étre recouverts d’une mince
couche d’or. Les clichés résultants sont présentés ci-dessous sur la Figure 11.2.

Ces images, bien que ne permettant pas une représentation statistique des grains
confirment les résultats obtenus avec la granulométrie laser, et la différence d’échelle de taille
entre chaque lot (les clichés a, ¢ et e présentant le méme grossissement). Cela donne également
une information sur la morphologie des grains ainsi que leur état de surface.
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— 50 ym ————
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—— 50 pm ———

Figure 11.2 - Clichés MEB des différents lots de HMX
a. M3c x500, b. M3c x5000, c. Classe E %500, d. Classe E x1000, e. 150-200 x500
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Ainsi, contrairement au lot 150-200, les grains de HMX Classe E et de M3c restent
agglomerés. On observe également que les grains présents dans les agglomérats de Classe E
ont des populations de taille plus resserrées que dans les agglomérats de M3c au sein desquels
sont également présentes des particules submicroniques.

Cela signifie que les populations observees pour les plus grandes valeurs de la taille de
grains, notamment pour le Classe E, correspondent en fait a des agglomérats de particules.

A la suite de ces mesures de granulométrie, des mesures de pycnométrie Hélium ont été
effectuées. La pycnométrie Hélium permet de mesurer un volume tres précisement. Pour ce
faire, I’échantillon est introduit dans une cuve hermétique dont le volume est mesureé lors de la
calibration de I’appareil. L hélium est alors introduit dans la cuve et occupe tout I’espace
disponible, y compris les plus petits pores ouverts. En effet, I’hélium a un faible diametre
atomique qui lui permet de pénétrer de tres petites cavités. Connaissant alors le volume
d’hélium injecté, la pression et la température de la cuve, on en déduit le volume apparent de
I’échantillon. En mesurant la masse de 1’échantillon, sa masse volumique apparente est obtenue
de facon précise. Puis, en comparant cette masse volumique avec la masse volumique d’un
monocristal parfait d’octogéne, qui est de 1.905 g/cm?®, on obtient alors une indication sur la
quantité des inclusions présentes dans les cristaux. Les valeurs mesurées sont présentées dans
le Tableau I1.1.

Volume  Masse Volumique Moyenne

Masse (9) (cmd) (g/cmd) (g/cm?®)
4.5720 2.4039 1.9019

M3c 4.5489 2.3934 1.9006 1.9017
4.2261 2.2211 1.9027
5.5017 2.9100 1.8906
5.1580 2.7250 1.8928

Classe E 5.5681 2.9385 1.8949 1.8931
5.8497 3.0924 1.8916
5.0654 2.6721 1.8957
7.9654 4.2112 1.8915

150-200/SPH 9.4914 5.0190 1.8911 1.8910
9.7443 5.1536 1.8908
9.5776 5.0660 1.8906

Tableau 11.1 - Masse volumique apparente des différents lots de HMX obtenue par pycnométrie
Hélium
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Ces mesures montrent que plus la taille de grain du lot est importante, plus les grains
comportent un volume de défauts internes important.

Il est & noter que les résultats du Tableau 1.1 font suite & de nombreuses mesures dont
certaines n’ont pas été prises en compte car aberrantes, I’appareil de mesure s’étant avére étre
défectueux et ayant donc da étre répare. Pour observer ces inclusions dans les différents lots,
ceux-ci ont été également observés au microscope optique en plongeant les grains dans une
solution ayant un indice de réfraction proche de celui du HMX, ce qui permet de soustraire
I’image du cristal pour mettre en évidence ses défauts internes. La Figure 11.3 est composée de
trois clichés, un pour chaque lot, résultant de ces observations au microscope optique.
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Figure 11.3 - Microscopies optiques de lots de HMX a) M3c b) Classe E c) 150-200

Ces trois clichés sont des observations des trois lots de HMX étudiés, respectivement le
HMX M3c, le Classe E et le 150-200. IIs permettent, tout comme avec les images obtenues au
MEB, d’illustrer les différences de taille entre les différents lots. Cependant, ces photos mettent
également en évidence les défauts des cristaux. On constate, comme cela avait été relevé avec
les résultats des pycnomeétries, que le volume de défauts internes aux grains augmente avec la
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taille des cristaux. Ainsi, on peut voir quelques petits défauts pour le M3c. On constate
également que celui-ci forme des agrégats, méme apres avoir été dispersé a I’aide d’un bain
d’ultrasons. Le Classe E quant a lui a moins tendance a former des agrégats. On peut également
remarquer la présence de grosses inclusions a I’intérieur des cristaux. Concernant le lot de
150-200, les clichés de ces cristaux sont beaucoup plus sombres a cause du traitement de surface
des cristaux ayant permis de les sphériser, et qui a certainement créé des défauts a la surface
des cristaux qui sont visibles sur la Figure 11.3c. Cette sphérisation sert a désensibiliser
I’explosif, en gommant les arétes vives des cristaux.

Ces mesures nous indiquent que plus la taille de grain du lot est importante, plus les
grains comportent des défauts internes. Cela peut conduire a une augmentation de la sensibilité
des grains aux chocs puisque la présence d’inclusions favorise 1’apparition de points chauds
[103], et également peut favoriser la fracturation des grains lorsqu’ils sont soumis a une
contrainte mécanique.

I11.2.  Caractérisation de I’explosif comprimé

L’explosif étant fortement comprimé, sans liant, dans un confinement fort, il a été
nécessaire d’étudier I’impact des pressions mises en ceuvre lors des phases de compression sur
la microstructure des grains d’explosif : apparition de fracturations, modification de la porosité
et de la granulométrie résultante.

I1.2.a.  Dispositif de compression

Les compressions de HMX se sont déroulées selon les étapes suivantes.

- Le tube dans lequel est comprimé 1’échantillon est nettoyé a I’acétone, comme
I’ensemble des ustensiles utilisés, puis pesé. Cette pesée, comparée a une pesée du tube
rempli du matériau énergétique, permettra de déterminer le taux de compression de
I’explosif dans le tube.

- Le tube est ensuite disposé a 1’aide de boulons entre deux plaques, dont une disposant
d’un entonnoir qui permet de verser I’explosif directement dans la partie basse de
diametre 4 mm. Cela permet d’éviter de polluer le taraudage, ce qui pourrait s’avérer
dangereux en vissant le connecteur de la fibre optique lors des essais de deflagration.
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- Une masse de poudre correspondant a un incrément de compression de 4 mm maximum
dans le tube est alors pesée. Cette masse dépend de la pression appliquée pour la
compression ainsi que de la compressibilité du lot utilisé (cf. Figure 11.7), elle est
comprise entre 60 et 90 mg.

- Une fois la poudre introduite dans le tube, elle est comprimée a 1’aide d’une presse
présentée Figure 11.4 ci-dessous. Un jeu de pistons de différentes longueurs est utilisé
de facon a ce qu’un piston ressorte peu du tube pendant la compression pour éviter que
la tige du pison ne flambe sous 1’effet des contraintes appliquées.

- La compression effectuée, le piston est extrait et un nouvel incrément est effectué si
nécessaire, et le piston changé si nécessaire. Par la suite, un comprimé fera référence a
un incrément de 4 mm de hauteur maximale.

- En fin de processus, pour les tubes de déflagration qui auront une hauteur de 80 mm
dans notre étude, une couche de 1 mm de composition d’allumage est ajoutée, puis le

tube plein est pesé et la masse volumique de I’échantillon est déterminée.

Figure I1.4 - Presse utilisée pour les compressions. La partie en rouge représente l’endroit ou va se
situer [’échantillon qui va subir la compression.

Le principe de fonctionnement de la presse présentée sur la Figure 11.4 est trés simple :
la pression est appliquée par une masse en utilisant un effet de bras de levier. Le dispositif de
compression comprenant le tube, le piston et la poudre est placé sur le socle (partie rouge
entourée sur la Figure 11.4). Le schéma cinématique est représenté sur la Figure I1.5. Le centre
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de rotation est situé a I’extrémité gauche du bras supportant la masse. Ce bras est lui-méme
soutenu par un écrou qui se déplace le long d’une vis sans fin, elle-méme actionnée par un
moteur. Ainsi, lorsque la vis tourne et selon le sens, le bras monte ou descend. Lors d’une
opération de compression, le bras est descendu jusqu’a ce qu’il repose entiérement sur le
dispositif de compression qui supporte alors toute la masse du bras et du lest. L’écrou continue
a descendre, se désolidarisant du bras. La pression alors appliquée sur le dispositif est calculée
a partir du rapport de distance entre le centre de rotation et la position du dispositif entourée en
rouge (distance fixe) et la distance entre le centre de rotation et la masse du lest dont la position
peut étre réglée. En disposant de plusieurs masses différentes et en faisant varier la position de
celles-ci sur le bras, on obtient ainsi une large gamme de pressions de compression possibles.

Moteur L
L v —

Bras

/ 8 9 10 11 12 13

Centre de rotation

du bras Ecrou Force F

Dispositif de +——Vissansfin
{ compression

ral

Bati

—

RN

Figure 11.5 - Schéma cinématique de la presse

On notera que les positions de la masse sont notées de cette facon car elles sont situées a une
distance du centre de rotation du bras correspondant a ce nombre multiplié par la longueur L.
Si on néglige la masse du bras, les frottements et qu’on considere que le bras est horizontal a
I’équilibre du systéme, la pression appliquée a la poudre est calculée de la fagon suivante. A
I’équilibre on a au centre de rotation du bras :

C =FanL¥+ RaLZ = 0.

-

avec C le couple sur Z au centre de rotation du bras, F la force appliquée par la masse sur le

bras, n le numéro de la position, L le bras de levier et R la force de réaction correspondant a la
force appliquée sur le piston.
En projetant I’équation précédente sur 1’axe y, on obtient :

1F]InL = [[R]|L.

R R . .
IRl _ IR] r étant le rayon du piston.

21

Or la pression appliquée a la poudre est donnée par P =

S r

On obtient finalement
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A cause du niveau des pressions de compression appliquées ainsi que des risques
pyrotechniques de la matiére a comprimer associée aux risques de frottement, la presse est
disposée derriere un large écran en polycarbonate lors des opérations de compression afin
d’arréter d’éventuels éclats en cas de départ intempestif. De plus, les commandes du moteur de
la presse ont été déportées a I’extéricur de la cellule de manipulation afin de protéger
I’utilisateur de 1’onde de souffle résultant d’un éventuel amorgage accidentel et d’une
détonation dans le cas le plus défavorable. L’opération est observée a 1’aide d’une caméra.
Ces mesures de sécurité ont été¢ validées par des calculs réalisés a 1’aide de I’'UFC
(Unified Facilities Criteria) [104] ainsi que par des essais a 1’échelle, réalisés pour des
conditions défavorables, a savoir une détonation du contenu d’un tube plein. Ainsi, un tube en
laiton a été rempli de 2 g de HMX 150-200 comprimé (avec une presse sécurisee) puis ensuite
placé a distance réduite de protections en polycarbonate d’une épaisseur de 30 mm. Le tube a
¢été initi¢ directement en détonation (cas le plus défavorable) a I’aide d’un relais en hexocire
(mélange d’hexogéne et de cire). Le résultat de ce tir a montré que les protections ont
parfaitement tenu et cela a permis de vérifier les calculs effectués avec I’'UFC, a la fois pour la

fragmentation du tube et pour I’onde de choc émise.

[1.2.b.  Vérification de la présence éventuelle d’un gradient de densité
initial

Avant toute caractérisation des lots de HMX comprimeés, il a tout d’abord fallu vérifier
que la poudre comprimée ne présente pas d’hétérogénéité de densité sur la hauteur de
chargement. En effet, les comprimés a caractériser sont comprimés dans des tubes de diameétre
intérieur de 4 mm comme pour les tirs qui seront décrits ci-aprées dans la partie 11.3. A cause
des contraintes radiales durant les phases de compression, il n’est pas possible de comprimer
sur toute la longueur du tube en une seule fois. Il est ainsi nécessaire de faire des incréments
afin d’éviter I’apparition de gradients de densité dans le tube. Il a donc été décidé de réaliser
des incréments d’une hauteur correspondant au diamétre interne du tube, ¢’est-a-dire de 4 mm.

I1 est cependant nécessaire de vérifier préalablement qu’un incrément de 4 mm ne génere
pas de gradient de densité. Pour ce faire, une masse précise de HMX 150-200 correspondant a
une hauteur d’incrément de moins de 2 mm a ét¢ introduite dans un tube en verre de 4 mm de
diametre intérieur. Une cale en métal d’une épaisseur connue a ensuite €été€ rajoutée puis la méme
masse de HMX a de nouveau été introduite dans le tube. Le tout, d’une hauteur de 4 mm, a
ensuite été comprimé entre deux autres cales en métal. Il a ainsi été vérifié qu’une hauteur de
compression de 4 mm n’induit pas de gradient de densité, les hauteurs des deux parties
comprimeées étant identiques.
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Remplir un tube de 80 mm de longueur avec cette méthode revient donc a effectuer 20
incréments, ce qui veut dire que le premier incrément sera comprimeé 20 fois, le deuxieme 19
fois, le troisiéme 18 fois, etc. Il faut donc vérifier que cela n’augmente pas le taux de
compression de ces incréments. Pour ce faire, un tube en verre a été rempli en effectuant des
incréments de 4 mm avec une masse fixe de HMX 150-200 et en intercalant entre chaque
incrément, une cale métallique d’une épaisseur controlée. L observation du tube illustré sur la
Figure 11.6 ci-dessous montre que la distance entre les cales est restée la méme ce qui indique
que le taux de compression n’augmente pas pour les premiers incréments. Les distances ont été
mesurées a 1’aide d’un microscope permettant des mesures de I’ordre d’une dizaine de
micrometres. Ainsi, la poudre qui suit ce protocole de compression ne présente pas de gradient
de densité.

Figure 11.6 - Vérification de I'absence de gradient de densité dans un tube en verre, cales espacées de
4 mm
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I1.2.c.  Courbes de Compression

L’étude portant sur des taux de compression compris entre 75% et 90% de la densité
théorique maximale (ou TMD pour Theoretical Maximum Density) qui est de 1.905 g/cm?, il a
tout d’abord fallu déterminer les courbes de compression de chaque lot, c’est-a-dire le taux de
compression obtenu pour une pression appliquée donnée. Pour ce faire, les trois lots ont été
comprimés dans des cylindres en bronze a différentes pressions. Les comprimés de 4 mm de
hauteur maximale ont ensuite été délicatement démoulés afin de conserver leur intégrité puis
ont été pesés alors que leurs dimensions (mensurations) ont été mesurées au pied a coulisse.
Les courbes de compression sont présentées sur la Figure 11.7.
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Figure 11.7 - Courbes de compression pour les trois lots de HMX

Elles suivent globalement le comportement des courbes de compression (voir [105]),
avec néanmoins ici deux familles. Les différences de comportement entre les trois lots
s’expliquent par la forte différence entre les tailles initiales de grains. Le lot avec la plus grosse
granulométrie (150-200) nécessite une pression inférieure aux deux autres lots pour atteindre
le méme taux de compression, avec une variation moins importante. Les plus gros grains se
brisant plus facilement, le M3c et le Classe E possédent une pente de compression plus
importante que celle du 150-200.

On observe également que pour les trois lots, ’augmentation de taux de compression
est relativement rapide jusqu’a des valeurs comprises entre 87% et 94% de la TMD pour le
150-200 et le M3c/Classe E. Cela signifie qu’a partir d’un taux de compression relativement

similaire pour les trois lots, les grains sont trop petits pour se fracturer. Ce résultat est a mettre
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en paralléle avec les résultats de granulométrie LASER présentés ci-apres partie 11.2.d. Enfin,
on peut observer que les courbes de compression du M3c et du Classe E semblent tendre
asymptotiquement vers 95% de la densité du monocristal (0.95 TMD).

Ces courbes ont permis de définir les conditions permettant d’atteindre les taux de
compression qui ont été retenus pour les tests de déflagrations de la thése.
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11.2.d. Granulométries

Une fois ces courbes de compression obtenues, chaque lot a été caractérisé a des taux
de compression différents. Ainsi une nouvelle série de mesures de granulométrie a été réalisee
sur les lots comprimés dans le but d’observer I’impact des compressions sur la taille des grains.
Pour ce faire, chaque lot a ét¢ comprim¢, dans les mémes conditions d’obtention des courbes
de compression, dans des matrices en bronze au taux de compression désiré. Les comprimeés
résultants ont ensuite été délicatement démoulés puis déconsolidés grace a I’action d’ultrasons
de faible énergie dans une solution de Sodium Dodecyl Sulfate (SDS) et de triton X-100. Les
courbes suivantes servent a comparer les tailles de grain des différents lots a un taux de
compression donné.

Ces courbes, pour les taux de compression de 80, 85 et 90%, sont représentées
respectivement sur les Figure 11.8 Figure 11.9 et Figure 11.10. Le comprimé de HMX 150-200 n’a
pas de tenue mécanique a 80% en dehors de la matrice, ce qui a exclu ce point de toute la
campagne de caractérisation (granulométrie, porosimétrie, physisorption, pycnométrie). La
comparaison des résultats du matériau pulvérulent de la Figure I1.1 avec ceux du matériau
comprimé nous montre que la taille des grains diminue fortement au cours de la compression.
Ceci est db a la fragmentation des grains, le cas le plus extréme étant celui du HMX 150-200
comprimé a 90% de la TMD.

Les populations de taille de grain étant relativement resserrées, il est possible de donner
une moyenne pertinente d,, de la taille des grains, donnée dans le Tableau 11.2.

HMX M3c Classe E 150-200
Pulvérulent 1.3 12.2 176.7
80% 15 2.1 -
85% 1.3 2.2 2.1
90% 14 2.3 1.2

Tableau I1.2 - Moyennes des tailles de grain des différents lots en um
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Figure 11.8- Populations granulométriques des différents lots comprimés a 80% de la TMD
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Figure 11.9 - Populations granulométriques des différents lots comprimés a 85% de la TMD
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Figure 11.10 - Populations granulométriques des différents lots comprimés a 90% de la TMD

Il est a noter que la partie haute de la population granulométrique est due a la présence
d’agrégats de grains lors de la mesure. Ainsi, en ce qui concerne le M3c, la taille moyenne de
grain change peu. En effet, étant donnée leur petite taille initiale, les grains sont peu fracturés.
Mais ils sont en revanche plus difficiles a disperser, ce qui explique certainement la tres légere
augmentation de la moyenne aprés compression. Concernant le HMX Classe E, les grains sont
d’abord fortement fracturés puis deviennent, comme pour le M3c, difficiles a disperser car ils
forment des agrégats. L effet de réduction de taille le plus flagrant est observé pour les grains
de 150-200. En effet, en considérant que les grains soient sphériques avant et apres
compression, le diameétre moyen passe de 176.7 um pour le HMX 150-200 pulvérulenta 1.2 um
pour le HMX 150-200 comprimé a 90% de la TMD.

Afin de vérifier I’effet du traitement ultrasonique sur les grains d’explosif, des
granulométries LASER ont également été effectués sur deux des trois lots sous forme
pulvérulente ayant subi seulement les ultrasons pendant environ 2 heures. Le résultat est illustré
sur la Figure 11.11.
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Figure 11.11 - Populations granulométriques des lots de M3c et de Classe E pulvérulents et soumis a
un bain d'ultrasons de 2 h

On voit sur les répartitions granulométriques du Classe E avant et aprés le bain
d’ultrasons que les grains ne sont pas fracturés aprés deux heures d’ultrasons. La seule
différence entre les deux courbes est une tres légeére réorganisation des plus grosses particules
présentes en pulvérulent. On peut penser que ces dernieres correspondent a des agrégats
présents avant la mesure et qui ont été dispersés par les ultrasons. Concernant le M3c, la
granulométrie diminue légérement apreés traitement au bain d’ultrasons. Mais nous avons
montré plus haut par observation au MEB que les grains de cette granulométrie ont fortement
tendance a former des agrégats. Au final, les deux courbes granulométriques du Classe E avant
et aprés passage aux ultrasons montrent que le traitement n’endommage pas les grains en eux-
mémes. Il est a noter cependant que les bains d’ultrasons effectués pour les mesures
granulométriques précédentes ont duré moins de deux minutes et n’ont pas duré aussi
longtemps, ce qui fait que des agrégats ont pu persister dans les échantillons caractérises, surtout
pour les plus petites granulométries.

Les clichés de la Figure 11.12 qui ont été réalisés au Microscope Electronique a Balayage

(MEB) sur les trois lots comprimés a 90% de la TMD puis déconsolidés au bain d’ultrasons a

faible puissance illustrent I’effet de la compression sur 1’état des grains.
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Figure 11.12 - Clichés MEB des lots comprimés a 90% puis déconsolidés par un bain d’ultrasons : a.
M3c x1000, b. M3c x5000, c. Classe E x1000 d. Classe E x5000, e. 150-200 x500, f. 150-200
%2500

Les clichés de gauche Figure I11.12 (a, ¢ et e) sont des prises de vue globales
respectivement du M3c, du Classe E et du 150-200 tandis que les clichés de droites (b, d et f)
tentent de montrer les particularités de ces mémes lots comprimés. Ces clichés sont a comparer
avec ceux effectués sur les lots pulvérulents Figure 1.2 et a mettre en parallele avec les
granulométries LASER. Il est ainsi possible d’observer I’effet des compressions sur les grains
selon leur granulométrie initiale. Ainsi, on peut voir que les particules de HMX 150-200 (Figure
11.12 e-f) se fracturent beaucoup tandis que les grains de M3c (Figure 11.12 a-b) ont plus

tendance a s’agglomérer sans se fracturer. Les clichés montrent également que les grains de
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Classe E (Figure 11.12 c-d) présentent les deux comportements. En effet, les Figure 11.12 c-d
montrent des agglomérats de grains dont une partie a été fracturée en de tres petits grains.
Les particules 150-200 initialement sphérisées ne le sont plus, présentant des arétes vives.

Finalement, a ces taux de compression, les répartitions granulométriques des différents
lots comprimés sont relativement semblables. I est a noter que les caractérisations n’ont pas pu
étre faites sur le HMX 150-200 comprimé & 80% de la TMD car la pression de compression
n’était pas suffisante pour que le comprimé soit suffisamment cohésif et garde son intégrité
apres le démoulage. Afin d’y remédier et étant donnés les résultats pour le Classe E comprimé
a 80% de la TMD, nous avons considéeré par la suite que les résultats pour le 150-200 étaient
proches des deux autres courbes obtenues.

Cela signifie que les répartitions granulométriques qui sont assez similaires d’un lot a
I’autre ne seront pas a priori le parameétre prépondérant dans les différences de comportement
qui pourront étre observées lors d’une transition déflagration-détonation pour les divers lots
sélectionnés ici.

I1.2.e.  Physisorption Gazeuse

A T’issue de ces mesures, étant donnée la similitude entre les granulométries des
différents lots, il a été nécessaire d’identifier et de caractériser d’autres paramétres pouvant
influencer le déroulement de la transition entre le régime de déflagration et de détonation de
I’explosif.

Ainsi, des mesures de physisorptions gazeuses ont été pratiquées sur les lots d’explosif,
pulvérulents puis comprimés, a I’aide d’un appareil Micromeritics ASAP2020. Ces
manipulations consistent a injecter un gaz, dans notre cas du Krypton, a une certaine pression
dans une cellule hermétique contenant 1’échantillon a caractériser qui a été auparavant séché en
étuve sous vide. En mesurant la baisse de pression du gaz, on en déduit le volume consommé
lors de la physisorption. Connaissant le volume de la cellule, et en utilisant la théorie Brunauer-
Emmett-Teller (BET) [106] qui décrit la distribution de molécules de gaz absorbées par une
surface solide, il est alors possible de calculer la surface spécifique de 1’échantillon. Ce
parametre est 'un des plus importants puisqu’il influence directement la vitesse de
décomposition de I’explosif [47]. Les échantillons ont été préparés de la méme facon que pour
les mesures de granulomeétries: comprimés dans un moule puis démoulés sans
endommagement. Pour ces mesures, les comprimés n’ont pas été déconsolidés, I’objectif étant
de déterminer la surface initiale accessible aux gaz dans la poudre comprimée. Certaines
mesures ont cependant été difficiles a réaliser puisque, pour avoir un résultat exploitable et
fiable la surface spécifique doit étre d’au moins 0.2 m? au total, ce qui pour les plus grosses
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granulomeétries nécessite une grande quantité de matiere. Dans certains cas, il a fallu mettre en
ceuvre jusqu’a 4 g de mati€re par mesure a partir de comprimés ne pesant que 60 mg chacun
environ. Les résultats sont présentés sur la Figure 11.13 et récapitulés dans le Tableau I1.3. Ce
moyen de caractérisation possede un grand avantage par rapport a la granulométrie LASER
puisqu’il n’est pas destructif. Ainsi, les échantillons étudiés ont pu étre réutilisés pour d’autres
caractérisations. Il est a noter que les résultats présentés a 65% de la TMD sont relatifs a 1’état
pulvérulent.

Ces résultats, et notamment les calculs d’erreur fournis par 1’appareil de mesure,
montrent des mesures assez fiables avec une erreur maximale qui dépasse a peine les 2%. Ces
mesures renseignent sur le comportement des lots pendant le processus de compression.

2.5

Surface Spécifique (m%g)

0.5

60 65 70 75 80 85 90 95

Taux de compression (% de la TMD)
M3c A ClasseE 150-200

Figure 11.13 - Surfaces spécifiques déterminées par BET

Tout comme pour les granulométries présentées précédemment, des comportements
différents peuvent étre observés selon les lots. Ainsi, pour le HMX 150-200 qui possede les
plus gros grains sous forme pulvérulente, la surface spécifique augmente avec le taux de
compression, ce qui est le signe d’une diminution de la taille des grains due a la fracturation
des grains. Au contraire, pour le M3c qui a initialement les grains les plus petits, la surface
spécifique diminue lorsque le lot est comprimeé. Cela peut indiquer que des agrégats se soient
formés et que des pores se soient fermés pendant la compression, avec des cavités ayant été
rendues inaccessibles pour la pénétration de gaz. Dans le cas du lot intermédiaire, le Classe E,
les deux comportements peuvent étre observés. Dans un premier temps, on observe une
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augmentation de la surface spécifique due a une fragmentation des grains, puis celle-ci diminue

a cause de I’agrégation des grains qui ne peuvent plus se fracturer davantage.

Taux de Surface

2 0,
compression  Spécifique (m?/g) Erreur (m#/g) - Erreur (%)

Pulvérulent  2.1208 0.0479 2.26
80% 1.5633 0.0314 2.01
Mac 85% 1.3328 0.0183 1.37
90% 1.0778 0.0168 1.56
Pulvérulent  0.2911 0.0037 1.27
Classe e 20% 0.5031 0.0065 1.29
85% 0.5272 0.0086 1.63
90% 0.4504 0.0042 0.93
Pulvérulent  0.0355 0.0006 1.69
80% - - -
150200 goes 0.1305 0.0010 0.77
90% 0.1488 0.0012 0.81

Tableau I1.3 - Résultats de la physisorption au Krypton

11.2.f. Porosimétrie Mercure

La porosimétrie par intrusion de mercure permet d’obtenir les caractéristiques de
porosité des matériaux solides a savoir la porosité mais surtout la distribution de taille des pores
et la densité. Pour réaliser ces mesures, les échantillons de 4 mm de hauteur maximale ont été
séchés en étuve sous vide. lls ont ensuite été introduits dans des cellules dans lesquelles du
mercure a été injecté. Une fois qu’un certain volume de mercure a été injecté, un gradient de
pression lui est appliqué, poussant le mercure a s’infiltrer progressivement dans les pores de
I’échantillon. Plus la pression appliquée est €levée, plus les pores infiltrés par le mercure sont
petits. Ainsi, en mesurant la variation du volume de mercure en fonction de la pression qui lui
est appliquée, il est possible d’obtenir la répartition des populations de tailles de pores. Les
résultats obtenus lors de ces caractérisations sont présentés sur les Figure 11.14, Figure 11.15 et
Figure 11.16 respectivement pour les lots a 80%, 85% et 90%.
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Figure 11.14 - Intrusion cumulée de mercure dans les pores des différents lots a 80% de la TMD
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Figure I1.15- Intrusion cumulée de mercure dans les pores des différents lots a 85% de la TMD
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Figure 11.16 - Intrusion cumulée de mercure dans les pores des différents lots a 90% de la TMD

Ces courbes représentent les intrusions cumulées (totales) de mercure dans les pores des
échantillons pour les trois lots de HMX, elles ont été regroupées sur un méme graphique selon
le taux de compression. A la différence de la granulométrie LASER, technique de
caractérisation qui ne révélait pas de différence notable entre les grains pour un méme taux de
compression, on observe une différence entre les lots. La taille des pores est indiquée par la
variation du volume de mercure introduit. Il faut cependant noter que les extrémités inférieures
et supérieures des courbes ne doivent pas étre prises en compte. En effet, comme évoqué
précédemment, le mercure s’infiltre & I'intérieur des pores de I’échantillon a 1’aide d’une
augmentation progressive de la pression. Ainsi, I’application initiale de la pression va
comprimer les échantillons, les amenant a se contracter légerement dii a 1’élasticité du matériau
et du réarrangement des liaisons intergranulaires. Puis pour les valeurs supérieures d’intrusion
cumulée, la pression peut atteindre 228 MPa, ce qui risque d’endommager les pores.

Les Figure 11.17, Figure 11.18 et Figure 11.19 représentent respectivement les populations
de pores pour les différents taux de compression de 80%, 85% et 90%.

Ainsi, de fagcon générale, la population de pores du M3c est plus resserrée que celle du
Classe E et du 150-200, avec une plus grande population de petits pores. Tous les lots sauf le
M3c a 80 et 85% présentent deux voire trois populations de tailles de pores, matérialisees par
deux ou trois maximas locaux.
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Figure 11.17- Population de tailles de pore des différents lots a 80% de la TMD
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Figure 11.18- Population de tailles de pore des différents lots & 85% de la TMD
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Figure 11.19 - Population de tailles de pore des différents lots a 90% de la TMD

Afin d’exploiter au mieux les résultats, chaque distribution a été approchée par une
courbe normale, définie par 1’équation suivante :
1 —(x —p)?
y=C o exp (T)
avec : x lataille des pores, u I’espérance, o 1’écart type et C une constante permettant de recaler
la loi normale avec la courbe expérimentale. En utilisant cette approximation, il a été possible
de proposer une valeur approchée de tailles de pores représentative pour chaque lot a chaque

taux de compression. La Figure 11.20 illustre le résultat de cette approximation pour le M3c
comprimé a 90% :
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Figure 11.20 - Exemple de courbe expérimentale approchée par une courbe normale
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Apres traitement de 1’ensemble des courbes de mesure, les valeurs approchées pour les
deux populations de taille de pores sont détaillées dans le Tableau 11.4.

cl pom)  om) G p@m)  om) AP

80% 0.109 195 35 - - - 195
M3c 85% 0.085 199 42 - - - 199

90% 0.0382 224 88 0.0307 130 31 176

82% 0.53 831 178 0.239 202 108 507
Classe E  85% 0.455 685 145 0.504 254 220 454

90% 0.334 400 89 0.461 292 165 311

80% - - - - - - -
150-200 85% 1.9 10500 1550 1.795 825 795 2798

90% 2.61 3500 2950 1.04 605 321 1603

Tableau 11.4 - Résultats des porosimétries mercure

Ce tableau rassemble les valeurs des trois parametres définissant la courbe normale
approchant chaque courbe expérimentale de populations de taille de pores. Une taille moyenne
de pores a également éteé estimée. Il est a noter que certains résultats presentent plusieurs
populations de taille de pores distinctes. Elle permet cependant, de suivre 1’évolution globale
des tailles de pores en fonction du taux de compression (voir Figure 11.21). D’aprés ces
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moyennes, il y a une grande différence a la fois dans les valeurs de tailles de porosités et dans
leur évolution en fonction du taux de compression.
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Figure 11.21 - Comparaison des tailles moyennes de pores de chaque lot comprime

Le M3c comprimé faiblement (80% et 85%) ne présente qu’une seule population de

tailles de pores, du fait de la non-fracturation des grains, au contraire de tous les autres lots. On
peut remarquer €¢galement la différence d’ordre de grandeur entre les populations de tailles de
pores.
On peut supposer qu’une plus grande taille de pores comme celle du 150-200 favorise la
transition entre le régime de déflagration et de détonation puisque de plus grands pores facilitent
I’infiltration des gaz chauds en amont du front réactif, conduisant au préchauffage de I’explosif
et ainsi a I’accélération du front dans les premiers instants.

On peut également constater que la plus petite des deux populations de pores du Classe
E comprimé a 80% est proche de la population de taille du M3c. De méme, les populations de
tailles de pores les plus petites du 150-200 comprimé a 85% sont relativement proches des plus
grandes populations de tailles de pores du Classe E.
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I1.2.g. Pycnométries sur comprimes

Finalement, des pycnométries Hélium ont été également pratiquées sur les deux plus
petits lots comprimés afin d’obtenir une information sur la quantité de pores fermés par la
compression, les pores intergranulaires fermés étant inaccessibles a I’Hélium. Le principe des
mesures est le méme que celui décrit dans la partie 1. L’échantillon, un comprimé de diamétre
4 mm et de hauteur d’environ 4 mm, est introduit dans une cuve au volume pré-établi lors de la
calibration. La différence de volume donnera le volume du comprimé sans les porosités
accessibles pour I’Hélium. Cependant, afin de réduire I’erreur de mesure, il faut maximiser le
volume a mesurer, et le volume d’un échantillon est assez faible. C’est la raison pour laquelle
les comprimés, qui pour rappel sont réalisés dans des moules en bronze, n’ont pas été démoulés
avant les mesures, afin d’ajouter le volume de la matrice en bronze. Il a cependant fallu
connaitre le volume précis des matrices seules afin de déduire le volume de I’échantillon de la
mesure finale. Pour ce faire, avant chaque compression, des pycnométries Hélium ont été
réalisées sur les matrices nettoyées a I’acétone puis séchées.

Les résultats de ces mesures (erreur de masse volumique comprise entre 1.49% et
1.91%) ont permis de déterminer une masse volumique des comprimés qui a été comparée a
leur masse volumique apparente, mesurée au pied a coulisse et a la masse volumique du
matériau pulvérulent mesurée par pycnométrie. Le résultat de la comparaison de I’ensemble des
mesures est présenté ci-dessous dans le Tableau 11.5.

Volume massique

MV moyenne MV moyenne MV moyenne Volume Volume massique o )
Taux de - L o . . porosités fermées
. TMD  pycnometrie comprimes par pycnometrie massique porosites .
HMX compression . - L . . . . par compression
. (9/mL) pulvérulent mensuration ~ comprimes inclusions  extracristallines 7. . .
atteint (g/mL) (g/mL) (g/mL) (uL/g) (uL/g) (inaccessibles a
80% 1.905 1.9017 1.5316 1.8620 0.9109 115.8551 11.2116
M3c 85% 1.905 1.9017 1.6156 1.8496 0.9109 78.3077 14.8121
90% 1.905 1.9017 1.7174 1.8013 0.9109 27.1209 29.3093
82% 1.905 1.8931 1.5604 1.8311 3.2997 94.7415 17.8857
Classe E  85% 1.905 1.8931 1.6179 1.8246 3.2997 70.0198 19.8312
89% 1.905 1.8931 1.6993 1.8278 3.2997 41.3718 18.8717

Tableau 11.5 - Résultats des pycnométries Hélium sur comprimés.

Les éléments de chaque colonne ont été obtenus de la facon suivante : la masse
volumique (MV) moyenne du pulvérulent a été obtenue comme décrit dans la partie 1. Elle a
permis, en la comparant a la densité théorique maximale, d’obtenir la proportion d’inclusions
dans les différents lots. Les mensurations des comprimés ont ensuite été relevées au pied a

coulisse afin d’obtenir leur masse volumique apparente et également de calculer le taux de
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compression obtenu en comparant cette valeur a celle de la densité theorique maximale. Enfin
la derniere masse volumique présentée a été obtenue avec les valeurs des mesures de
pycnométrie sur les comprimés.

Grace a ces valeurs, il a été possible d’obtenir des volumes massiques intéressants. Tout
d’abord, le volume massique des inclusions est obtenu simplement en comparant le volume
massique du pulvérulent et celui obtenu avec la densité théorique maximale. Ensuite, le volume
massique des porosités extracristallines (pores ouverts comme fermés) a été obtenu en
comparant le volume massique obtenu avec le pied a coulisse et celui du HMX pulvérulent afin
de ne pas prendre en compte les inclusions. Cette valeur englobe les pores ouverts et fermés.
Enfin, le volume massique de porosités fermées a été obtenu en comparant le volume massique
obtenu avec les pycnométries sur comprimé et le volume massique obtenu avec les
pycnométries sur pulvérulent.

Cette derniére colonne est a mettre en parallele avec les résultats des analyses BET. On
remarque que pour le M3c, les résultats sont cohérents avec les résultats de physisorption : le
volume massique de porosités fermées augmente avec le taux de compression, ce qui signifie
que de plus en plus de porosités sont fermées, ce qui explique la baisse de surface spécifique
(voir Figure 11.13). Concernant le Classe E, le volume massique des pores fermés reste
relativement constant, au contraire des résultats de la surface spécifique obtenue par BET. En
effet, il est a noter que les résultats présentés sont moins précis que ceux obtenus avec la surface
BET. En effet, pour les obtenir, on a considéré que la masse de gaz présente dans les porosités
était négligeable par rapport a la masse de HMX, de méme que pour le solvant saturé en HMX
présent dans les inclusions [10]. De plus, de nombreuses mesures ont été nécessaires pour
chaque échantillon. Aussi, les résultats et valeurs présentés ci-dessus ne doivent pas étre
considérés comme irrévocables mais plut6t permettre de dégager des tendances.
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I1.2.h. Résumeé

De nombreuses caractérisations ont été pratiquées sur les trois lots de HMX retenus au
cours de I’étude pour leur différence initiale de taille de grains : le HMX M3c ayant des grains
de ’ordre du micrométre, le HMX Classe E ayant des grains de 1’ordre de la dizaine de
micrometres et le 150-200 ayant des grains de I’ordre de la centaine de micrométres. Dans un
premier temps, il a fallu caractériser les explosifs bruts pulvérulents. Des granulométries
LASER ont donc été pratiquées et ont permis de déterminer la taille moyenne des grains de ces
lots ainsi que la répartition granulométrique. Des observations au microscope électronique a
balayage ont également été réalisées afin de préciser et conforter les résultats des
granulométries laser et de les illustrer.

Une fois ces caractérisations effectuées, la poudre comprimée a été caractérisée a
différents taux de compression, donnés en pourcentage de la densité maximale théorique. Pour
ce faire, il a tout d’abord fallu établir les courbes de compression des différents lots, c’est-a-
dire la courbe décrivant le taux de compression obtenu pour une certaine pression appliquée sur
la poudre. Différents chargements ont donc été appliqués sur la poudre dans des matrices en
bronze pour former des comprimés dont les mensurations ont été relevées au pied a coulisse,
permettant ainsi d’en obtenir la masse volumique apparente. Chaque point résulte d’une
moyenne de deux a trois mesures de densité.

Ces courbes ont ensuite permis de viser des taux de compression précis, se trouvant dans
le domaine qui nous intéresse c’est-a-dire entre 80% et 90% de la TMD. Des comprimés a 80%
85% et 90% ont donc été réalisés puis déconsolidés au bain d’ultrasons afin d’en mesurer les
nouvelles granulométries, sur les lots comprimés cette fois. Pour chaque taux de compression
et pour chaque lot, un ensemble de trois mesures a été effectué. L’ensemble de ces mesures ont
montré de facon inattendue que, malgré un grand écart entre les tailles de grains des lots en
pulvérulent, cet écart disparaissait lorsque ces lots étaient comprimés. Ainsi, la moyenne des
tailles de grain est comprise entre 1.2 et 2.3 um. Cela signifie que la granulométrie seule ne
peut pas expliquer les différences de comportement entre les lots et les taux de compression
lors d’une Transition Déflagration-Détonation. Des clichés au microscope électronique a
balayage ont également de nouveau été effectués, confirmant la forte fracturation des grains les
plus gros lors des compressions, les ramenant a des tailles de I’ordre du micromeétre. En outre,
le 150-200 comprimé présente des arétes vives, suite a la fracturation des gros grains initiaux.

Il a donc été nécessaire de pratiquer d’autres mesures sur les lots comprimés. Ainsi, des
physisorptions de Krypton ont été réalisées sur des comprimés de chaque lot ainsi que sur les
lots pulvérulents comme référence. Ces mesures permettent de connaitre précisément la surface
spécifique des comprimés (erreur inférieure a 2%), qui est un des parameétres prépondérants
influant la vitesse de décomposition des matériaux énergétiques. Les résultats ont montré

différentes variations selon les lots et surtout, des valeurs d’une différence significative entre

92



Etude expérimentale

chaque lot pour un méme taux de compression. Ainsi, pour tous les taux de compression, la
surface specifique du M3c est plus grande que celle du Classe E, elle-méme plus grande que
celle du 150-200. Lors du passage de 1’état pulvérulent a un état comprimé a 90%, le rapport
entre les surfaces spécifiques du Classe E et du 150-200 varie d’un facteur de 3 a 8 et le rapport
entre les surfaces spécifiques du M3c et du 150-200 varie de 7 a 60. Pour chaque lot, la surface
spécifique augmente tout d’abord a cause de la fracturation des grains, puis diminue suite a la
formation d’agrégats et a la fermeture des pores.

Enfin, des mesures de porosimétrie mercure ont été faites sur les mémes échantillons
que pour la physisorption gazeuse afin de mesurer la taille des pores dans les comprimés. La
taille des pores est un paramétre majeur permettant aux produits de combustion de remonter
plus ou moins facilement en amont du front de combustion afin de préchauffer le mélange
gaz/poudre et ainsi d’accélérer le front de combustion. Des tailles de pore plus importantes
favorisent également I’apparition de points chauds au passage d’une onde de pression lors de
la phase de combustion compressive. Ces résultats ont révélé, tout comme pour la physisorption
gazeuse, de grands écarts de tendances entre les différents lots aux mémes taux de compression,
ainsi que des variations marquées d’un taux de compression a I’autre pour les plus grosses
granulométries, a cause d’une plus forte tendance du grain a se fracturer. La distribution des
tailles de pores est principalement bimodale pour le 150-200 (0.7-7 um) et le Classe E (0.25-
0.64 um). De grandes différences existent avec le M3c qui présente des tailles de pores plus
petites (0.2 um).
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11.3.  Tests de déflagration

A I’issue de la phase de caractérisation des différents lots, des tests de déflagration ont
été effectués. Ces tests ont pour but de voir s’il est possible, en fonction du taux de compression
et de la granulométrie initiale, de transiter d’un régime de déflagration a un régime de
détonation et de connaitre la distance nécessaire dans 1’explosif pour réaliser cette transition.
Les tubes de déflagration ont été initiés thermiquement avec une source LASER délivrant une
puissance constante d’un tir a ’autre. De la méme manicre, les conditions de confinement ont
¢té dans la mesure du possible conservées pour les différents tests d’une méme campagne de
tir. Les quatre campagnes expérimentales seront successivement décrites, ainsi que deux essais
de faisabilit¢ avec I’observation des transitions avec des caméras a fente. Une synthése
présentera un résumé des essais ainsi que des premiéres conclusions.

a. Observation avec caméra a fente de tubes de deflagration transparents

En préliminaire, des tirs ont été effectués dans une configuration de tube de déflagration
utilisant un tube transparent afin de tenter d’observer le phénoméne de transition a I’aide d’une
caméra a fente. Le principe d’une caméra a fente est de restreindre la fenétre d’observation d’un
phénoméne a une fente d’une largeur de quelques dizaines de micromeétres et de dérouler celle-
ci sur un axe temporel. Cela permet d’obtenir un enregistrement se présentant sous la forme
d’un diagramme x — t.

Ainsi, pour ces essais préliminaires, du HMX Classe E a été comprimé dans deux tubes
de 80 mm de long et 4 mm de diameétre interne. L’un de ces tubes était en plexiglass et ’autre
en polycarbonate, moins transparent mais plus résistant. Afin d’augmenter leur résistance, ces
tubes ont été dotés d’un sur-confinement en laiton haute résistance (limite élastique de
625 MPa) muni d’une fente d’observation, les deux tubes étant maintenus ensemble entre deux
plaques serrées par quatre boulons, comme illustré sur la Figure 11.22 ci-dessous.

Les tubes transparents ont été remplis de HMX Classe E comprimé & 110 MPa, pression
ayant conduit a I’obtention d’un taux de compression de 91% de la TMD. Comme précisé pour
les caractérisations, ces compressions ont été réalisées par incrément de 4 mm de hauteur
environ, correspondant au diamétre interne du tube afin d’éviter un gradient de taux de densité
dans I'incrément d’explosif. Le dispositif est initi¢ par une diode LASER dont 1’énergie est
déposée sur I’explosif par une fibre optique placée au contact de ce dernier comme illustré sur
le schéma du montage vu en coupe (Figure 11.23). Cependant, les cristaux de HMX étant
transparents a la longueur d’onde du LASER (940 nm), il a été nécessaire de rajouter une couche
de 1 mm de HMX Classe E mélangé avec 3% de noir de carbone qui agit comme dopant optique
permettant d’absorber toute I’énergie du LASER. La fibre optique est amenée au contact de

cette composition a I’aide d’un connecteur spécifique vissé¢ dans le tube. L herméticité et
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I’étanchéité sont assurées grace a ’'usage d’un frein-filet permettant de maintenir les hautes
pressions et hautes températures dans les conditions de déflagration. Finalement, le tube a été
chargé avec 1.9 g de HMX (2.3 g en équivalent TNT).

Figure 11.22 - lllustration du montage du tube pour les tirs avec caméra a fente

/ _—
Taraudage pour accueillir \

X . , 1 mm de HMX Classe E + Noir de Carbone 97/3
la fibre optique dallumage

«— Sur-confinement en laiton HR

Confinement en
plexiglass/polycarbonate

. HMX Classe E a 91%
de laTMD

Fente d'observation ——
Plaques de maintienen acier

Figure 11.23 - Schéma du montage des tubes pour les tirs avec caméra a fente

Le schéma sur la Figure 11.24 présente le dispositif mis en place pour observer ce test.
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Bunker

N— Diode LASER 27 W

Miroir —

Caméra a fente IMACON
Vitesse de de défilement : 28.6 cm/us
Fente de 100 um

Figure 11.24 - Schéma du dispositif expérimental pour les tirs avec caméra a fente

Ce tir a été observé avec une caméra a fente Imacon placée a I’extérieur du bunker de
tir derriere un hublot de protection. Un miroir permet de renvoyer I’image sur cette dernicre
afin de ne pas exposer la fenétre d’observation aux éclats. L’alignement de la fente de la caméra
avec la fente d’observation dans le tube de laiton ainsi que la mise au point ont été effectués a
I’aide d’une cible papier possédant des graduations afin de fournir une échelle spatiale de
référence, en prenant un cliché statique avec la caméra (voir Figure 11.25 ci-dessous).

Figure 11.25 - Cible utilisée a la fois comme échelle spatiale (40 mm entre le haut et le bas des deux
bandes noires) et pour régler I'alignement de la fente avec le tube

Malheureusement, ces observations ont échoué car la fenétre d’enregistrement

temporelle réglée était trop courte ne permettant pas de capturer le phénomene (comme montré
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Figure 11.26). De plus, le confinement en polycarbonate renforcé avec un sur-confinement en
laiton haute résistance a céde de facon prématurée sous la brutale montée en pression due a la
décomposition de 1’explosif, conduisant a un déconfinement rapide de celui-ci. Tout ce qui est
visible sur le cliché n’est donc qu’un flash lumineux dd a la post-combustion du HMX éjecté
du confinement.

Figure 11.26 - Cliché pris avec la caméra a fente présenté sous forme de diagramme x-t

Suite a ces deux échecs, les tirs en caméra a fente avec confinement transparent ont été
abandonnés. Ces expériences n’ont cependant pas été inutiles car elles nous ont permis de
corriger les erreurs de synchronisation des différents appareils lors des tirs suivants.

b. Premiere campagne de tirs avec tubes pleins

Il a donc été décidé de passer a I’étude expérimentale mettant en ceuvre un confinement
renforcé tel qu’initialement prévu. Pour ce faire, le montage présenté sur la Figure 11.27 a été
mis en place. Ce schéma représente une partie du dispositif expérimental mis en place afin
d’étudier I’influence du taux de compression et de la granulométrie initiale sur le phénoméne
de Transition Combustion-Déflagration-Détonation. L’échantillon devant étre étudié est
comprimé dans un tube totalement en laiton Haute Résistance (limite élastique de 625 MPa)
d’un diamétre intérieur de 4 mm et d’une épaisseur de 2 mm. Ce tube est fermé a une extrémite
par un bouchon et comporte a son autre extrémité un taraudage permettant d’accueillir le
connecteur de la fibre optique mentionné dans la partie précédente. A I’intérieur de ce tube, le
lot choisi est comprimé a la pression désirée sur 80 mm de hauteur, par incréments de 4 mm,
puis est surmonté d’une couche de 1 mm de composition d’allumage composée de 97% en
masse de HMX Classe E mélangé avec 3% de noir de carbone. Cette composition est conservée

pour tous les lots testés afin de faire varier au minimum le temps d’initiation en combustion de
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la poudre explosive par le LASER. Cette composition est comprimée a la méme pression que

I’échantillon a tester afin de ne pas impacter le taux de compression de celui-Ci.

Taraudage pour accueillirle
connecteurde la Fibre Optique

16 aiguilles court-circuit

reliées a un compteur \ [

! 1 mm de HMX Classe E
analogique

+ Noir de Carbone 97/3

"\ Tube en laiton HR

di =4mm,e=2mm

Echantillon a tester

Film isolanten Kapton | | & supporten Plexiglass

Figure 11.27 - Schéma de principe du montage de tir des tubes métalliques avec caméra rapide

En suivant le protocole qui a été décrit plus tét (partie 11.2.a), plusieurs dizaines de tubes
ont été remplis avec les différents lots de HMX comprimés a des taux de compression compris
entre 75% et 90% de la TMD. Et bien que des problémes techniques aient été rencontrés lors
des compressions et lors de la préparation des tirs, les résultats ont été probants. Ces problémes
concernaient la phase de compression de la poudre explosive, et plus particulierement les
frottements entre le piston et le tube. En effet, pendant une phase de compression, de la poudre
peut remonter entre le piston et le tube et créer des frottements supplémentaires, voir un blocage.
Pour remédier a cela, le piston était nettoyé a I’acétone entre chaque compression, et il fallait
poncer celui-ci a I’aide de papier de verre afin de retirer de potentielles traces de poudre trop
comprimées pour se dissoudre facilement dans I’acétone. De plus, pour faciliter I’extraction du
piston, la presse a ét¢ munie d’une fourchette permettant d’agripper le piston et de 1’extraire en
commandant la presse depuis I’extérieur de la cellule. Malgré cela, certains tubes ont été mal
remplis et possédaient le mauvais taux de compression. Il est méme arrivé qu’un piston reste
bloqueé dans le tube a moitie rempli et celui-ci a di étre détruit par mesure de sécurite.

Les tirs ont été observés grace au dispositif expérimental décrit sur le schéma de la
Figure 11.28.
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Miroir Bunker

Vers diode LASER

\
LY,
_—t4— délivrant une impulsion de 1 ms
| B et 22 W environ

AN

2 flashs de 1000 W

?\@}

%7

Nappe connectée aux
16 aiguilles court-circuit et reliée
au multi chronometre HP

Caméra rapide Shimadzu HPV-X
Enregistrement 0.5 img/ps

Figure 11.28 - Schéma du dispositif de mesure des tirs de tubes pleins avec caméra rapide

Les différents phénomenes dynamiques sont observés a 1’aide d’une caméra rapide
Shimadzu HPV-X enregistrant une image toutes les 2 us pour une durée totale d’enregistrement
de 256 ps. Deux flashs de 1000 W chacun fournissent la lumiére nécessaire pour I’observation
du phénomeéne avec un temps de pause extrémement court. Comme montré sur les Figures
précédentes Figure 11.27 et Figure 11.28, le tube est placé sur un support en plexiglass et couvert
en partie de kapton. Des aiguilles & court-circuit sont mises au contact du kapton et reliées a
I’aide d’une nappe a un chronometre haute précision (HP). Apres initiation du dispositif, et sous
I’effet du relévement du tube, les aiguilles percent le kapton, envoyant un signal électrique au
chronométre capable d’enregistrer un temps avec une précision de 2 ns. Les 16 aiguilles étant
a distance constante de 4.5 mm les unes des autres, il est possible de connaitre la position du
front de réaction dans le tube en fonction du temps et ainsi d’observer une éventuelle transition
entre une déflagration et une détonation.

Concernant le déroulement du tir, de la méme facon que pour les tirs avec la caméra a
fente, la fibre optique amenant le pulse LASER permettant d’initier thermiquement 1’explosif
est mise au contact de la composition d’allumage a I’aide d’un connecteur Haute Température
Haute Pression (HTHP) vissé directement dans le tube. Tous les équipements de mesure
permettant I’observation du phénomene sont alors synchronisés afin d’enregistrer de la facon
suivante le phénomeéne qui a une durée caracteéristique de ~ 100 ps.

- Un premier signal de déclenchement est envoyé aux flashs, le temps d’illumination étant
plus long que tous les autres phénomenes.

99



Etude expérimentale

- Avec un délai de 450 ps qui permet aux flashs d’atteindre le maximum d’éclairement, un
signal est envoye a la diode LASER qui délivre alors une impulsion de 22 W environ a
I’explosif.

- Apres un deuxieme délai de 50 ps, I’enregistrement de la caméra est déclenché. Ce délai
permet de prendre en compte le temps d’initiation de la composition d’allumage par le

LASER et permet d’étre sir que I’ensemble du phénomeéne est enregistré par la caméra.

- L’enregistrement des signaux des aiguilles a court-circuit se déclenche automatiquement
lors de la détection du premier signal.

En utilisant cette méthode, les tirs ont pu étre enregistrés pour les différents lots a différents
taux de compression. Lors d’une premicre campagne de tirs, les trois lots ont été testés a des
taux de compression de 80%, 85% et 90% de la TMD. Et bien que les premiers tirs aient échoué
a cause d’un mauvais remplissage du tube (la composition d’allumage n’étant pas en contact
avec le connecteur de la fibre optique), les résultats ont été globalement satisfaisants. Différents
comportements ont en effet été observés selon le lot de HMX utilisé et le taux de compression
étudié. Un exemple de résultat est donné Figure 11.29 ci-dessous, illustrant une transition
déflagration-détonation typique.

Cette illustration est extraite de la vidéo enregistrée par la caméra rapide. Lors de ce tir,
un tube en laiton rempli avec du HMX 150-200 comprimé a 83% de la TMD (environ
1.580 g/cm?3) a été initié thermiquement a 1’aide d’une fibre optique visible sur la droite de la
photo. Les aiguilles a court-circuit sont quant a elles disposées a I’arriére du tube par rapport a
la caméra (fils visibles sous le tube). Sur ce cliché sont visibles les deux régimes de
décomposition séparés par une frontiere assez nette qui correspond au point de transition qui
nous intéresse. A droite de cette frontiére, prés du point d’initiation, on voit que le tube explose
en gros fragments, signe d’une déflagration (puissance libérée relativement plus faible), laissant
dans le méme temps échapper de la poudre claire qui est en fait du HMX non consommé. A
gauche de cette frontiere, on voit que les fragments du tube sont beaucoup plus petits, signe
d’une détonation avec une puissance libérée bien plus importante, et une fumée noire
s’échappant du tube qui est due aux produits de détonation. Ces deux phénomenes sont encore
mieux mis en évidence par la vidéo du tir dans laquelle on voit nettement la forte accélération
du front de réaction.
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Figure 11.29 - lllustration mettant en évidence le phénoméne de TCoDD avec du HMX 150-200
comprimé & 83% de la TMD a a) ty, b) to + 30 us, €) to + 32 us, d) to + 44 us

Cette accélération du front réactif est également mise en évidence par les aiguilles
court-circuit qui ont donné de trés bons résultats de mesure dans la majorité des cas. Le
diagramme x — t résultant des mesures des aiguilles a court-circuit lors du tir est présenté sur
la Figure 11.30.
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Figure 11.30 - Résultat des aiguilles court-circuit pour le HMX 150-200 a 83% de la TMD
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Sur ce diagramme, 1’espace étant donné sur 1’axe des ordonnées et le temps sur I’axe
des abscisses, plus la pente est raide, plus le front réactif est rapide. Ici, chaque point représente
le signal d’une aiguille qui témoigne du gonflement du tube au passage de I’onde réactive. On
observe tres clairement une augmentation brutale de la pente a ’instant 11.5 ps, signe d’une
accélération de la réaction. On a tout d’abord la courbe bleue qui représente une déflagration
avec une vitesse de propagation moyenne de 1976 m/s. En effet, cette phase n’est pas
completement stationnaire et est sujette & une accélération progressive. Plusieurs études
expérimentales ont d’ailleurs mis en évidence ce phénomene d’accélération, comme les tests
de déflagration réalisés par Luebcke et al. [61] avec de la pentrite (PETN) poreux observé avec
une caméra a fente a travers une fenétre transparente dans le tube. Cette expérience montre
clairement 1’accélération du front en deux phases de déflagration de vitesse quasi-constante.
Cependant, sur le graphique de la Figure 11.30, on n’observe pas le méme comportement : la
vitesse de déflagration semble étre relativement constante. Cela pourrait étre dd au fait que les
conditions expérimentales soient différentes, ou bien que les moyens d’observation mis en
ceuvre n’aient pas une résolution spatiale suffisante.

On a ensuite un changement brutal de pente, avec la courbe rouge représentant la
détonation. La pente de cette portion de la courbe nous donne une vitesse moyenne de 7793 m/s,
ce qui est cohérent avec une vitesse de détonation de HMX avec une faible porosité (pour
rappel, a la TMD, la vitesse de détonation est de 9100 m/s). Il est a noter que toutes les aiguilles
n’ont pas toujours renvoy¢ de signal, ou bien que celui-ci n’était pas exploitable, c’est la raison
pour laquelle les 16 aiguilles ne sont pas toujours toutes représentées sur les graphiques. Pour
chaque tir, dans le cas ou une détonation a eu lieu, la distance de transition est obtenue en
calculant I’intersection des deux droites de tendance définissant respectivement la déflagration
et la détonation. Ici, la distance de transition calculée est de 26.9 mm par rapport au point
d’initiation de I’explosif.

Afin d’étre slir que tous les parametres influencant la distance de transition sont
controlés ainsi que pour s’assurer des résultats obtenus, tous les tirs pour une configuration
donnée (méme lot et méme taux de compression) ont été systématiquement doublés. Le résultat
des aiguilles a court-circuit de deux tirs ayant la méme configuration est présenté sur la Figure
11.31. Sur ce graphique sont affichés les résultats du tir présenté plus tot et ceux du deuxieme
essai réalisé dans les mémes conditions. Le résultat est tres satisfaisant. Certes, les transitions
ne se produisent pas au bout de la méme durée, probablement a cause de différences dans le
temps d’occurrence des mécanismes pré-transition. Cela se traduit par des vitesses moyennes
differentes de 1976 m/s et de 1605 m/s pour les deux tirs. Cependant, les transitions se
produisent sensiblement a la méme distance, ce qui veut dire que les tirs sont reproductibles.
On peut noter que les vitesses de détonation sont similaires pour les deux tirs (vitesse moyenne
de 7829 m/s pour le second tir), résultat attendu puisque la vitesse de détonation dépend du taux
de compression du matériau énergeétique.
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Figure 11.31 - Comparaison de deux tirs de deux lots identiques comprimés avec la méme pression

Cette reproductibilité est confirmée visuellement lorsque 1I’on compare deux clichés pris
avec la caméra rapide et la distance qui sépare le début du tube de la frontiére décrite plus tot,
comme illustré par la Figure 11.32. Comme on peut le voir sur cette figure, les distances de
transition entre les deux dispositifs chargés selon la méme configuration sont sensiblement
identiques. Cela temoigne du fait que les paramétres influant sur cette distance sont tous bien
maitrisés : confinement et microstructure.
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Figure 11.32 - lllustration de la reproductibilité des tirs — HMX 150-200 a 83%

Durant cette premiere campagne de tir, un total de 19 essais ont été conduits pour les
trois lots, a différents taux de compression. En cas de non-feu, résultant d’un mauvais contact
entre la fibre optique et la composition d’allumage, les compositions d’allumage ont été
recomprimeées et les tubes tirés. Le détail de ces tirs est donné dans le Tableau 11.6.

La premiere chose que 1’on peut noter a propos de cette campagne de tir, c’est que les
phénomeénes de transitions n’ont été observés que pour le HMX 150-200 comprimé. En effet,
pour le Classe E et le M3c, la montée en pression au démarrage de la réaction semble plus
beaucoup plus rapide que pour le 150-200, si bien que I’intégrité du confinement n’a pu étre
maintenue. Celui-ci céde en fait dés les premiers instants, laissant échapper beaucoup de
matiére et d’énergie avant que la réaction n’ait atteint une vitesse suffisante, au contraire du
150-200 pour lequel le confinement céde également, mais bien plus lentement par rapport a la
vitesse de propagation du front, ce qui permet a la réaction d’accélérer et a la transition de se
produire. La Figure 11.33 illustre ce phénoméne de rupture du confinement pour le Classe E.
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#tir Lot de Taux de Masse Pression de Puissance Transition ? Distance de  Vitesse du
HMX compression  Volumique  compression LASER transition front de
(% de TMD)  (g/cmd) (MPa) déposée (W) (x2,25 mm)  détonation (km/s)

2 150-200 83 1.581 40.5 22.73 27.0 7.793

3 150-200 83 1.581 40.5 23.23 26.9 7.829

4 150-200 88 1.676 78.6 22.98 ? ?

5 150-200 88 1.676 78.6 21.72 50.4 9.032

6 Classe E 77 1.467 55.6 22.73 / /

7 Classe E 77 1.467 55.6 22.98 / /

8 Classe E 83 1.581 117.1 21.21 / /

9 Classe E 83 1.581 117.1 22.98 / /

10 Classe E 90 1.715 181.0 21.97 / /

11 Classe E 90 1.715 181.0 22.73 / /

12 M3c 80 1.524 55.6 22.98 / /

13 M3c 80 1.524 55.6 22.98 / /

14 M3c 84 1.600 104.3 22.73 / /

15 M3c 84 1.600 104.3 22.98 / /

16 150-200 81 1.543 28.0 22.98 23.1 7.693
17 150-200 81 1.543 28.0 22.73 22.7 7.693
18 150-200 78 1.486 13.8 23.23 24 7.896
19 150-200 78 1.486 13.8 22.73 24 7.623
22 150-200 65 1.238 0.0 22.98 30.2 5.860

Tableau 11.6 - Résumé des tirs de la premiére campagne. M transition effective, Xl pas de transition observée par les aiguilles et la caméra vers la détonation.
Zone en orange : transition observée uniquement par la caméra. Diamétre intérieur de 4 mm, épaisseur de 2 mm. Tube en laiton haute résistance (limite élastique
de 625 MPa).
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Figure 11.33 - Rupture de confinement pour du HMX Classe E comprimé a 83% de la TMD

I1 est a noter cependant que pour les tirs 12 et 13, mettant en ceuvre du HMX M3c
comprimé a 80%, il n’y a pas eu de transition sur les 80 mm du tube, bien que le confinement
ait resisté. Ce résultat, qui nous a paru plutot anodin lors de cette campagne, s’est révélé
primordial par la suite, ce qui sera confirmé par les campagnes suivantes. Cela peut indiquer
que le point de transition se situe aprés 80 mm.

La deuxiéme chose importante de cette campagne de tir, est la variation de la distance
de transition pour le HMX 150-200 en fonction du taux de compression. Cette variation est tres
nette. En effet, la distance de transition a un minimum qui se situe entre 65% de la TMD, taux
de compression obtenu en remplissant simplement le tube de poudre sous forme pulvérulente
(sans lui appliquer de compression) et 81% de la TMD. Pour 88%, on note une nette
augmentation de cette distance. Plusieurs tirs ne peuvent malheureusement pas étre exploités.
En effet, pour le tir 4, bien qu’une transition ait eu lieu (présence de produits de détonation
visibles a la caméra), il est impossible de la localiser a I’aide des aiguilles ou de la caméra. Les
tirs 18 et 19 posent également probléme puisque, a la suite d’une mauvaise préparation des
aiguilles, celles-ci n’ont pas donné de résultat. Les résultats affichés dans le tableau et surlignés
en orange ont éte obtenus en tentant de suivre le front réactif sur les images de la caméra rapide,
ce qui est bien entendu moins précis du fait de la relative résolution temporelle de
I’enregistrement (une image toutes les 2 pus) et de la difficulté de percevoir visuellement le début
du gonflement du tube.

Un autre point remarquable est qu’excepté les tirs que 1’on vient de mentionner, la
vitesse de détonation lorsqu’elle se produit est d’autant plus grande que la poudre est fortement
comprimée, ce qui est cohérent avec de précédentes études, comme celle de Steinberg [107].
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Cette campagne de tir a donc permis de dégager une premiére tendance pour la variation
de la distance de transition en fonction du taux de compression pour le lot 150-200. Des essais
complémentaires sont bien sir nécessaires pour confirmer cette évolution. Ils seront décrits lors
de la présentation des campagnes 3 et 4 ci-apres.

L’objet de la deuxiéme campagne a été plutot de tenter d’obtenir une tendance pour les
deux autres lots, de granulométrie initiale plus fine. Pour ce faire, et puisque la montée en
pression de ces lots était trop importante pour maintenir I’intégrité des tubes utilisés pendant la
phase de déflagration, des tubes différents ont été réalisés. Ceux-ci ont été congus comme ceux
de la premiere campagne de tir, mais avec une épaisseur de paroi beaucoup plus importante.
Ainsi, les tubes sont passés d’une épaisseur de 2 mm pour la premiere campagne, & une
épaisseur de 6 mm, garantissant a priori une meilleure tenue mécanique lors de la phase de
déflagration.
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c. Deuxieme campagne de tirs

Cette deuxiéme campagne a d’abord mis en ceuvre 8 tubes épais (6 mm d’épaisseur au
lieu de 2 mm) tirés dans la méme configuration que pour la campagne précédente. Puis un tube
d’une épaisseur de 2 mm rempli avec du HMX 150-200 comprimé a 83% a été mis en ceuvre
afin de tester les possibilités de visualisation offertes par une caméra a fente numérique
nouvellement acquise par le groupe PCD (Physique des Chocs et Détonations). Nous
reviendrons sur ce dernier essai par la suite. Les tubes plus épais ont été remplis avec du
Classe E pour 5 tubes et du M3c pour les 3 autres tubes. Le Tableau I1.7 résume 1’ensemble de
ces tirs.

On remarque tout d’abord que, lors de cette campagne, tous les tirs mettant en ceuvre du
HMX Classe E ont transité en détonation, alors que pour le M3c seul le tir ou celui-ci a été le
moins comprimeé a transité en détonation.

Comme on pouvait s’y attendre, I’exploitation des résultats des aiguilles a court-circuit
a été rendue difficile a cause de 1’épaisseur du tube qui a empéché le confinement de gonfler au
passage de 1’onde réactive, rendant celle-ci indétectable en-dessous d’un régime de détonation.
Cela a également rendu imprécise la détermination du point de transition. Il est a noter
¢galement que les résultats des aiguilles du premier tir (en orange) n’ont pas pu étre exploités,
dd a une mauvaise préparation du tir ; les résultats présentés ont été obtenus en exploitant
I’enregistrement Vvidéo. Le tir surligné en rouge a été écarté en raison d’une erreur de réglage
de la pression lors de la phase de compression de 1’explosif.

Un probléme qui n’avait pas été anticipé est le comportement mécanique différent du
confinement par rapport a la premiere campagne lors des compressions. En effet, comme on
peut le voir dans le Tableau I1.7, les taux de compression obtenus pour une méme pression
appliquée sont plus faibles que ceux obtenus lors de la premiere campagne. Par exemple, pour
le Classe E comprimé a 55.6 MPa, on obtenait un taux de compression de 77% lors de la
premiére campagne contre 70% ici. Cela est dd au fait que le tube se dilate moins lorsque la
pression de compression est appliquée du fait de sa plus grande résistance, augmentant les
forces de frottement sur le piston. Il est & noter que le piston gonfle également (déformation
¢lastique) et ce d’autant plus que la pression exercée augmente. Il faut rajouter a cela le possible
passage de particules de HMX Classe E entre le piston et le tube. Tout cela résulte en une
diminution de I’effort de compression appliqué directement sur la poudre, d’ou la baisse de taux
de compression atteint.
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#tir Lotde Taux de Masse Pression de Puissance Transition ? Distance de  Vitesse du front de
HMX compression  Volumique compression LASER transition détonation (km/s)
(% de TMD)  (g/cm®) (MPa) déposée (W) (2,25 mm)

1 Classe E 70 1.334 55.6 22.98 26 7.005

2 Classe E 70 1.334 55.6 22.98 28.6 7.223

3 Classe E 75 1.429 65.8 22.73 28.6 7.784

4 ClasseE 75 1.429 65.8 22.98 24.1 7.704

5 Classe E 84 1.600 65.8 21.72 24.1 8.167

6 M3c 79 1.505 65.8 22.98 / /

7 M3c 79 1.505 65.8 22.47 / /

8 M3c 59 1.124 0.0 22.73 61.0 6.140

Tableau 11.7 - Résumé des tirs de la deuxieme campagne M transition effective, Xl pas de transition observée par les aiguilles et la caméra vers la détonation.
Zone en orange : transition observée uniquement par la caméra, zone en rouge : anomalie obtenue lors de la phase de compression. Diamétre intérieur de 4 mm,
épaisseur de 6 mm. Tube en laiton haute résistance (limite élastique de 625 MPa).
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Cela a egalement pose probleme lorsque la pression a été augmentée pour atteindre un
taux de compression plus ¢levé pour le Classe E. Le piston s’est en effet retrouvé définitivement
blogué dans le tube en partie chargé et le tout a d( étre détruit par des raisons de sécurité. C’est
la raison pour laquelle le taux de compression des tirs avec le Classe E ne dépasse pas les 75%.
Pour remedier a ce probleme, il faudrait mettre en place un nouvel outillage de compression, ce
qui n'a été pas réalisé durant cette these, faute de temps.

Concernant le Classe E, 4 tirs ont été effectués qui ont tous transité en détonation. La
Figure 11.34 illustre le diagramme de marche x —t a 75% de la TMD. Un phénomeéne de
rétonation (points rouges) ainsi qu’une sur-détonation (vitesse supérieure a la vitesse de
détonation établie) sur les quatre premiéres aiguilles peuvent étre observées.
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Figure 11.34 - Résultat des aiguilles court-circuit pour le HMX Classe E a 75% de la TMD

Concernant le M3c, 3 tirs ont été réalisés, 2 a un taux de compression de 79% de la
TMD et 1 n’ayant pas été comprimé du tout : la poudre a simplement été tassée dans le tube a
’aide du piston afin de séparer les agrégats formés a cause de la taille des grains, et d’avoir une
poudre uniforme dans le tube résultant en un taux de compression de 59% de la TMD. Seul le
troisieme échantillon a conduit a une détonation, information importante au vu des résultats de
la premiére campagne, et qui sera approfondi lors d’une troisiéme campagne. Les deux Figure
11.35 et Figure 11.36 illustrent le comportement observé pour la détonation dans un tube épais,
a la fois du point de vue de la caméra rapide et des aiguilles a court-circuit.
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Figure 11.35 - Transition Déflagration-Détonation pour du HMX M3c a 59% de la TMD

On retrouve sur la Figure 11.35 le contraste entre la poudre blanchatre non réagie et les
produits de détonation plus sombres, signe qu’une transition s’est produite. On observe
¢galement que le tube n’a pas gonflé lors de la déflagration et a seulement éclaté lors de la
détonation, provoquant alors un gonflement du tube en amont du point de transition. Ce
comportement du tube est retrouvé sur le graphique x —t sur la Figure 11.36 résultant des
aiguilles a court-circuit.

Comme on pouvait s’y attendre, et contrairement a la premiére campagne, la
déflagration n’est pas visible avec les aiguilles ce qui signifie que la paroi extérieure du tube
n’a pas du tout gonflé. On peut alors considérer que le point de transition entre la déflagration
et la détonation est donné par le premier signal détecté par les aiguilles, en I’occurrence ici a
61 mm du point d’initiation de I’explosif. En effet, c’est le point a partir duquel la pression est
suffisante pour faire rompre le confinement, ¢’est-a-dire le point a partir duquel la détonation

s’est produite.
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Figure 11.36 - Résultat des aiguilles court-circuit pour le HMX M3c a 59% de la TMD

On peut également remarquer deux parties a cette courbe, partant de ce point. Ces parties
ont été représentées de deux couleurs différentes afin de les mettre en évidence : en bleu, la
courbe partant du point de transition et allant vers la fin du tube, représentant la détonation ; et
en rouge, la courbe partant également du point de transition mais remontant le tube. C’est
probablement dii & la présence d’une rétonation. Ces points en rouge sont liés au gonflement du
tube et sont probablement liés a la propagation d’une onde réactive qui remonte vers I’amont
du tube, confirmé par la caméra. Des courbes similaires ont été obtenues pour les tirs de HMX
Classe E, dénotant un comportement du tube identique a celui du M3c lors d’une transition
déflagration-détonation.

Cette campagne a donc permis de confirmer le comportement du M3c observé lors de
la premiere campagne démontrant sa difficulté a transiter en détonation par rapport aux deux
autres lots. En effet, celui-ci n’a détonné qu’a un taux de compression trés bas, et le point de
transition était situé relativement loin dans le tube. Si on compare ce résultat avec la tendance
observée pour le HMX 150-200 lors de la premiere campagne de tir qui montre que la distance
de transition augmente lorsque le taux de compression initial s’accroit, on peut supposer que le
M3c ne détonne dans les 80 mm du tube que lorsqu’il n’est pas comprimé. Comme on peut le
voir dans le Tableau 1.7, les distances de transition pour le M3c varient moins avec le taux de
compression, en comparaison avec celles du HMX 150-200 (voir Tableau I1.6).

Cette campagne a également permis de mettre en évidence les problémes techniques
concernant les tirs de HMX Classe E, qui ne concernent pas le M3c. En effet, les pressions de
compression mis en ceuvre permettent d’obtenir des taux de compression supérieurs au
Classe E.
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d. Troisieme campagne de tirs

La troisieme campagne de tirs est le prolongement de la deuxiéme. Des tubes épais ont
été chargés avec du M3c pour effectuer 5 tirs et du Classe E pour effectuer 2 tirs afin de
confirmer et/ou compléter des mesures et essayer de préciser les tendances de variation de la
distance de transition en fonction du taux de compression pour ces deux lots.

Pour le Classe E, un tube a été rempli de poudre comprimée a 75% de la TMD afin de
confirmer ou infirmer 1’un des deux résultats obtenus lors de la deuxiéme campagne de tirs au
méme taux de compression qui différaient entre eux (cf. Tableau I1.7, tirs 3 et 4). Un autre tube
a ¢été chargé de HMX Classe E comprimé a 79% de la TMD afin d’essayer de compléter la
tendance obtenue jusque-la pour ce lot.

Concernant le M3c, les tirs déja réalisés concernaient des taux de compression compris
entre 79% et 84% de la TMD si on omet le tir ou la poudre n’était pas comprimée (sous forme
pulvérulente). Pour ce lot, I’objectif a été de diminuer le taux de compression pour élargir la
gamme de taux de compression. Ainsi, 2 tirs ont été effectués a 70% de la TMD et 2 autres tirs
a 75%. Un cinquieéme tir a été réalisé mais la compression a la encore posé probleme avec un
taux de compression final qui n’était pas celui attendu. Ce tube a néanmoins été tiré. L ensemble
des tirs est détaillé dans le Tableau 11.8.

On peut voir que, la encore, aucun tir avec du M3c¢ comprimé n’a conduit & une
détonation. Le tir du tube ayant été mal comprimé affiche un comportement cohérent puisqu’il
n’a pas non plus détoné et que le taux de compression est compris entre ceux des autres tirs.
Concernant le Classe E, la distance de transition mesurée pour le tir a 75% semble confirmer
les résultats du tir numéro 4 de la deuxiéme campagne tandis que les résultats du tir a 79% sont
conformes a ce qu’on pourrait attendre. On notera que les valeurs des vitesses de détonation ne
sont pas cohérentes, en particulier pour le tir 6, a cause de 1’imprécision des aiguilles a court-

circuit, d@i a I’épaisseur trés grande du tube.
Nous disposons finalement d’assez de points pour tracer les tendances de variation de

la distance de transition en fonction du taux de compression initial pour le lot de HMX M3c,
sur la Figure 11.37.
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. Puissance .
Taux de Masse Pression de Distance de

#tir Lot de HMX compression  Volumique compression LASER Transition?  Transition Vitesse du front de

(% de TMD) (glem)  (MPa) R,fgosee (+2,05mm)  detonation (km/s)
1 M 72 1372 28.0 23.32 / /
2 M3 75 1.429 455 23.58 / /
3 M3 75 1429 45.5 22,50 / /
4 M3 70 1334 28.0 22.66 / /
5 M3c 70 1334 28.0 22,93 / /
6  ClasseE 75 1429 65.8 22.75 28.6 9.034
7 ClasseE 79 1505 88.7 2250 33.1 7.408

Tableau 11.8 - Résumé des tirs de la troisieme campagne. Diamétre intérieur de 4 mm, épaisseur de 6 mm. Tube en laiton haute résistance (limite élastique
de 625 MPa).
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Figure 11.37 - Variation de la distance de transition en fonction du taux de compression initial pour le
HMX M3c

Sur cette figure, les tirs n’ayant pas transité¢ en détonation ont été identifiés par des
triangles rouges a 80 mm (c’est-a-dire la fin du tube). On voit donc que seul le tir avec du M3c
comprimé a 59% de la TMD a transité en détonation. Il est a noter que le fait que certains taux
de compression ne transitent pas en détonation ne signifie pas qu’ils ne transitent en aucun cas ;
mais plutét que, pour la configuration du tube choisie (diametre interne, résistance du
confinement), 80 mm de longueur de tube ne suffisent pas a établir la transition vers la
détonation.

La tendance pour le HMX Classe E est donnée sur la Figure 11.38. La gamme des taux
de compression étudiée est plus restreinte que pour les autres lots, d0 aux difficultés techniques
évoquées plus tot lies au remplissage du tube et aux risques de sécurité pour les taux de
compression élevés. Une certaine dispersion des mesures est observée, due au fait que les
aiguilles deviennent moins sensibles quand le confinement est épaissi.

Néanmoins, on peut dessiner un début de tendance. En effet, un minimum de la distance
de TCoDD en fonction du taux de compression initiale semble se dessiner a 75%. Afin de
confirmer cette tendance, il faudrait mettre au point un nouveau dispositif de compression
permettant de limiter les frottements entre le tube et le piston de compression afin d’éviter que
celui-ci ne se coince.
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Figure 11.38 - Variation de la distance de transition en fonction du taux de compression initial pour le
HMX Classe E
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e. Quatrieme campagne de tirs

Une quatrieme et derniére campagne de tirs a été effectuée. Pour le lot de HMX M3c,
les tirs effectués et les résultats fiables couvrent une large plage de taux de compression et ne
nécessitent pas d’étre complétés. Les tirs mettant en ceuvre du Classe E ne couvrent quant a eux
qu’une partie réduite de la plage de taux de compression et permettent seulement de dessiner
un éventuel minimum pour la variation de la distance de transition en fonction du taux de
compression. Ces résultats devraient étre complétés mais ne 1’ont malheureusement pas été a
cause de contraintes techniques et de securité détaillées plus tot. La quatrieme campagne de tir
n’a donc concerné que le HMX 150-200 qui n’a pour I'instant été étudié que pendant la
premiére campagne de tirs. Il est en effet encore nécessaire de compléter les premiers points
obtenus afin de préciser la tendance.

Dans un méme temps, il est apparu nécessaire de contréler 1’influence de la résistance
du confinement sur le phénomeéne de transition. En effet, pour rappel, I’épaisseur du
confinement a été¢ augmentée entre la premicre campagne et les deux suivantes afin d’assurer
une meilleure tenue aux niveaux de pression de déflagration des deux lots aux granulométries
les plus faibles. Ainsi, durant cette derniére campagne, des tirs ont été réalisés a des taux de
compression déja testés durant la premiére campagne mais dans des tubes n’ayant qu’une
épaisseur de paroi de 1 mm. Ces tirs sont résumés dans le Tableau 11.9.

Durant cette campagne, 6 tirs ont donc été effectués, les quatre premiers (tirs #1 a #4)
ayant mis en ceuvre des tubes fins de 1 mm. Malheureusement, pour les tirs #1 et #2, ces tubes
se sont révelés trop peu résistants pour résister a la pression lors de la mise en ceuvre du HMX
150-200 comprimé a 83% de la TMD, et ont cédé de la méme facon que les tubes de la premiere
campagne de tirs pour le Classe E et le M3c. Ces tubes ont cependant résisté a la montée en
pression pour les deux tirs #3 et #4, mettant en ceuvre du HMX 150-200 comprimé a 74% de la
TMD qui a transité dans les deux cas en détonation. Malheureusement, pour le tir #3, la caméra
a été mal réglée et n’a fourni aucune image. De méme, les résultats des aiguilles court-circuit
ne permettent pas d’établir une distance de transition. En effet, celles situées en fin de tube
attestent du passage d’une onde de détonation mais 1I’inversion de I’ordre de certaines aiguilles
rend la détermination du point de transition impossible. Pour le tir #4 qui a fourni des données
exploitables, la distance de transition a été mesurée a 22.4 mm du point d’initiation de
I’explosif, ce qui est cohérent avec la tendance obtenue pendant la premiere campagne.

Les deux derniers tirs #5 et #6 ont été réalisés avec des confinements identiques a ceux
de la premiére campagne. Des tubes de 2 mm d’épaisseur ont été utilisés et avaient pour but de
compléter la tendance obtenue lors de la premiere campagne. Ainsi, le cinquieme tir a mis en
ceuvre du 150-200 comprimé a 86% de la TMD et le sixiéme tir & 72% de la TMD. Ce dernier
tir a été comprimé tres faiblement, sous la limite des pressions mesurables.
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Taux de Masse Pression de Puissance Distance de Vitesse du
. Lot de ; X . LASER . o front de
#tir HMX compression  Volumique compression Déposée Transition ?  Transition détonation
(% de TMD)  (g/cm3) (MPa) (W) (x2,25mm) (km/s)
1 150-200 83 1.581 40.5 2241 / /
2 150-200 83 1.581 40.5 22.57 / /
3 150-200 74 1.410 6.3 21.98 ? ?
4 150-200 74 1.410 6.3 22.57 22.4 6.518
5 150-200 86 1.638 78.6 21.98 42.8 8.029
6 150-200 72 1.372 0.0 22.48 ? ?

Tableau 11.9 - Résumé des tirs de la quatriéme campagne Diamétre intérieur de 4 mm, épaisseur de 1 mm pour les tirs #1-#4 et de 2 mm pour les tirs #5-#6.
Tube en laiton haute résistance (limite élastique de 625 MPa).
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Le tir #5 a fourni des résultats intéressants a la fois avec la caméra rapide et avec les
aiguilles a court-circuit. Il a été observé que la transition se produisait a 42.8 mm du point
d’initiation de 1’explosif, ce qui est cohérent avec la tendance obtenue jusqu’alors pour ce lot.
Les Figure 11.39 et Figure 11.40 ci-dessous illustrent ces résultats. On peut constater sur la Figure
39, qu’au début du tube, lors de la phase de déflagration, le HMX n’a pas été¢ complétement
consomme¢ (présence de la poudre blanche). Elle est éjectée a I’extérieur du tube, dont le
confinement a rompu. Le HMX s’est réamorcé lors de son interaction avec le support en
plexiglas.
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Figure 11.39 - Résultats aiguilles a court-circuit pour HMX 150-200 a 86% de la TMD (tir #5)

Concernant le tir #6 avec le tube rempli avec 1’explosif comprimé a 72% de la TMD, la
encore ni la caméra ni les aiguilles n’ont donné de résultats. Pour la caméra, la faute vient d’un
mauvais réglage et pour les courts-circuits, a cause d’une série d’aiguilles non connectées dans
la zone de la transition, les dernieres aiguilles montrant néanmoins qu’une détonation s’est

produite. Ces tirs n’ont pas été refaits faute de temps.

Cette derniere campagne de tir nous a cependant permis d’obtenir une courbe de
variation de la distance de transition déflagration-détonation en fonction du taux de
compression pour le lot de HMX 150-200, courbe illustrée sur la Figure 11.41. Ces points sont
tous issus de tirs mettant en ceuvre des tubes de 2 mm d’épaisseur a I’exception du point a 74%
de la TMD qui a mis en ceuvre un tube ayant une épaisseur de paroi de 1 mm (cf. tir #4 de la
quatrieme campagne de tir).
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Figure 11.40 - Cliché de la transition de HMX 150-200 comprimé a 86% de la TMD obtenu a la
caméra rapide (tir #5)

La distance de transition pour les tirs de HMX 150-200 a un comportement
non-monotone pour la gamme de taux de compression étudiée. Le minimum semble se préciser
aux alentours de 70-75%, ce qui est cohérent avec les études de Griffiths et Groocock [23].

Cette derniére campagne a permis de compléter la courbe de variation de la distance de
pré-détonation en fonction du taux de compression pour le HMX 150-200 dont les premiers
points avaient été obtenus lors de la premiére campagne de tirs.
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Figure 11.41 - Variation de la distance de transition en fonction du taux de compression initial pour le
HMX 150-200. Diamétre intérieur de 4 mm. Epaisseur de 2 mm, sauf pour le tir a 74% de la TMD ou

I’épaisseur est de 1 mm. Tube en laiton haute résistance.
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f. Observation avec caméra a fente de tube de déflagration en laiton

Lors de la deuxiéme campagne de tir (partie 11.3.c), il a été mentionné qu’un neuviéme
tir avait été effectué¢ mais qui n’avait pas été présenté dans cette partie car réalisé dans une
configuration particuliére. En effet, ce tir a été réalisé dans le cadre d’une phase de test visant
a valider la caméra a fente CORDIN model 131™ acquise nouvellement par I’ISL. Celle-ci est
constituée d’un miroir tournant a haute vitesse dont le réle est de réfléchir I’image observée a
travers la fente sur un capteur CCD trés large format qui permet son acquisition. Le cliché
enregistré illustre 1’évolution du phénomeéne observé par la fente en fonction du temps, de la
méme facon que la caméra IMACON, avec une plus grande résolution temporelle et spatiale
(CCD de 6400x21000 pixels).

Cependant, a la différence des tirs observés par la caméra a fente IMACON (partie
11.3.2), les tubes observés étaient des tubes en laiton haute résistance, les mémes que pour la
premiére campagne de tir (partie 11.3.b).

La progression du front réactif a été observée par la caméra en éclairant le tube a I’aide
des deux flashs de 1000 W utilisés lors des campagnes précédentes. Ainsi, lors du passage de
I’onde, la déformation de la génératrice du tube observée a modifié la facon dont il réfléchissait
la lumiere des flashs, différence capturée par la caméra a fente.

A part le remplacement de la caméra rapide Shimadzu par la caméra a fente Cordin, le
dispositif expérimental était le méme que pour les précédentes campagnes (1-4) : le tir était
observe a travers un hublot et par la réflexion d’un miroir afin de protéger les moyens mis en
place des éclats générés par 1’éclatement du tube. Des aiguilles court-circuit ont également été
mises en place comme pour les autres tirs afin de fournir des données de mesure
complémentaires.

Ce tir ayant pour but de tester la caméra a fente, il a ét€¢ décidé de mettre en ceuvre une
configuration dont nous étions siirs qu’elle menait a une transition. Le tube a donc été rempli
avec du HMX 150-200 comprimé a 81% de la TMD, comme pour les tirs 16 et 17 de la premiére
campagne de tir (voir Tableau 11.6).

La configuration expérimentale est décrite sur la Figure 11.42. A la différence des autres
tirs, c’est ici la caméra a fente qui déclenche 1’enregistrement et non les flashs. En effet, pour
enregistrer le phénomeéne étudié de la fagon souhaitée, il faut que le miroir de la caméra a fente
ait atteint la bonne vitesse de rotation ; ¢’est le paramétre déclencheur. Une fois que cette vitesse
est atteinte et reste stable, les flashs ainsi que le LASER sont déclenchés avant le début de
I’enregistrement avec des délais respectifs de 500 ps et 70 ps. Ces délais servent a coordonner
les différents appareils. Cependant, comme pour les tirs précédents, le temps d’initiation de
I’explosif par LASER n’est pas connu tres précisément. De plus, le phénomene de transition
déflagration-détonation est lent par rapport aux phénomenes normalement observables avec
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cette caméra. Pour étre str de capturer I’ensemble du phénoméne de transition, la fenétre
d’observation temporelle a donc été étendue au maximum, ce qui signifie que la vitesse de
rotation du miroir est réduite au minimum conduisant ainsi a une résolution temporelle plus
faible. La vitesse de rotation du miroir a donc été réglée a 200 tours par seconde, ce qui

correspond a une durée d’enregistrement de 119 ps.
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Figure 11.42 - Dispositif du tir utilisant la caméra a fente CORDIN model 131™

Les différents parametres du tir sont résumés dans le Tableau 11.10.

#tir Lotde Taux de Masse Pressionde  Puissance Transition  Distance  Vitesse du
HMX compression  Volumique compression  LASER ? de front de
(% de TMD) (9/cm3) (bar) Déposée Transition  détonation
(W) (£2,25mm) (km/s)
9c  150-200 81% 1.543 28.0 26.7 22.4 7.532

Tableau 11.10 - Paramétres du tir Cordin

Les résultats donnés dans ce tableau sont tirés des mesures de caméra a fente et
concordent avec les résultats obtenus lors de la premiére campagne de tir pour le HMX 150-200
comprimé a 81%. Ainsi, on obtient une transition a 22.4 mm du point d’ignition de I’explosif
contre 23.1 mm et 22.7 mm pour les tirs 16 et 17 de la premiere campagne de tir. Le diagramme
x — t tiré des mesures des aiguilles court-circuit est donné sur la Figure 11.43. On remarque

qu’il manque quelques points a cause du mauvais fonctionnement de certaines aiguilles, mais
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il est tout de méme possible d’observer les tendances des deux régimes de déflagration et de
détonation.
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Figure 11.43 - Résultats des aiguilles court-circuit du tir Cordin pour HMX 150-200 a 81% de la TMD

Le résultat le plus intéressant de ce tir est cependant celui donné par la caméra a fente.
En effet, malgreé la faible luminosité du phénomene a observer pour un enregistrement si rapide
et la faible résolution liée a la vitesse du miroir, le cliché réalisé (voir Figure 11.44) permet de

visualiser trés précisément les régimes de fonctionnement sous la forme d’un diagramme x —

t. L’image enregistrée a été réduite pour ne présenter que le phénoméne d’intérét.

Figure 11.44 - Cliché caméra a fente Cordin
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Le tube initial rempli d’octogéne est représenté en image statique sur la gauche du cliché
(référence dimensionnelle) tandis que la partie droite donne I’évolution dynamique de ce
dernier aprés initiation de 1’explosif. On peut y voir le phénomene étudié, entouré ici en noir.
La premiere pente est liée & la deflagration et la deuxieme pente trés distincte est due a la
détonation. En augmentant le contraste, on peut méme voir que la déflagration n’a pas une
vitesse constante mais accélére, comme dans 1’expérience de Luebcke [61]. Cela signifie
également que le fait que les aiguilles court-circuit ne mettent pas en évidence cette accélération
est probablement dii & un manque de résolution de cette méthode d’observation (résolution
néanmoins suffisante pour détecter efficacement le point de transition). La Figure 11.45 permet
de mieux visualiser ces phénomenes.

Figure 11.45 - Mise en évidence du caractére non stationnaire de la déflagration

On observe également des émissions lumineuses apres le passage de 1’onde réactive
dues a la fragmentation du tube. Il est intéressant de noter que la déflagration est également
marquée par un flash de lumiére qui perdure plus longtemps que celui correspondant a la
détonation avec de surcroit une intensité supérieure. Ces phénomenes sont mis en évidence sur
la figure suivante qui est I’exploitation de la Figure 11.46.

Cette image a été réalisée a partir du cliché de base réalisé par la CORDIN model 131™.
Tout d’abord, les deux modes de décomposition ont été différenciés, puis 1’ensemble des
paramétres a été calculé en relevant les coordonnées des points pertinents et en calculant les
échelles temporelles et spatiales (respectivement 5.58 ns/px et 38.8 um/px). Il en résulte que le
point de transition entre la déflagration et la détonation, situé a I’intersection des deux droites,
se produit a une abscisse de 22.96 mm ce qui est cohérent avec les donnéees expérimentales
obtenues avec les aiguilles court-circuit (pour rappel, la précision des aiguilles court-circuit est
de 2.25 mm), une vitesse de déflagration de 2.524 km/s et une vitesse de détonation de
7.634 km/s (voir Figure 11.43). Ces valeurs sont fiables puisqu’elles proviennent d’une
observation directe du phénomene avec une haute résolution, et elles confirment les résultats
obtenus par les aiguilles court-circuit.
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Figure 11.46 - Exploitation du cliché de la caméra rapide Cordin. Le tube fait 80 mm de longueur. La
vitesse de détonation est de 7.634 km/s et la vitesse de déflagration est de 2.524 km/s.
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g. Reésumé des différentes campagnes experimentales

Dans cette partie, des dizaines de tirs ont été réalisés, mettant en ceuvre les trois
différents lots de HMX choisis : le M3c, le Classe E et le 150-200. Ces trois lots ont été
comprimeés a différents taux de compression, compris entre 70% et 90% de la TMD, dans des
tubes en laiton haute résistance de 80 mm de longueur et de diamétre intérieur de 4 mm. Lors
de la premiere campagne de tir, ces tubes avaient une épaisseur de 2 mm. Cependant, ce
confinement n’a pas suffi a contenir la déflagration des deux lots ayant la plus faible
granulométrie (M3c et Classe E). Les deux campagnes de tir suivantes ont donc mis en ceuvre
ces deux lots comprimés dans des tubes plus épais de paroi 6 mm. La quatriéme campagne a
quant a elle mis en ceuvre le 150-200 comprimé dans les mémes tubes que pour la premiere
campagne afin de compléter les résultats des tirs précédents, mais également des tirs dans des
confinements de 1 mm. Le Tableau 11.11 résume 1’ensemble des tirs qui ont été effectués durant
ces quatre campagnes.

Les tirs réalisés pendant ces campagnes ont tous été observés a I’aide d’une caméra
rapide SHIMADZU HPV-X (a I’exception de celui observé par la caméra a fente CORDIN
model 131™ pendant la deuxiéme campagne, tir# 9c) et par des aiguilles court-circuit disposées
le long du tube permettant ainsi de suivre la progression de 1’onde réactive et de déterminer le
cas échéant le point de transition en détonation. Ces résultats sont donnés dans les trois derniéres
colonnes du tableau. Celui-ci reprend les tirs qui n’ont pas transité, marqués d’une croix rouge,
et ceux qui ont transité en détonation, marqués en vert.

Les tirs surlignés en rouge sont ceux ayant présenté une anomalie pendant la phase de
compression (comme le blocage d’un piston par exemple) et ne seront pas pris en compte dans
I’analyse des résultats. Les résultats surlignés en orange ont €té obtenus a I’aide de la caméra
rapide a la suite d’une mauvaise installation des aiguilles court-circuit qui rendait impossible
I’exploitation de leurs résultats. Les tirs avec des points d’interrogation n’ont pu étre exploités
a cause d’une mauvaise installation des aiguilles et un film non exploitable. Ces tirs ne seront

pas pris en compte dans 1’analyse qui suit.
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Taux de Masse . . . Distance .
Campagne  # tir Lot de HMX  compression (% Volumique Press!on de Pwssgncel LASER Transition de_ _ Vlltesse QU front de
de TMD) (g/em3) compression (MPa) Déposée (W) ? Transition détonation (km/s)
(£2,25mm)
2 150-200 83 1.581 40.5 22.73 27.0 7.793
3 150-200 83 1.581 40.5 23.23 26.9 7.829
4 150-200 88 1.676 78.6 22.98 ? ?
5 150-200 88 1.676 78.6 21.72 50.4 9.032
6 Classe E 77 1.467 55.6 22.73 /
7 Classe E 77 1.467 55.6 22.98 / /
8 Classe E 83 1.581 117.1 21.21 / /
9 Classe E 83 1.581 117.1 22.98 / /
10 Classe E 90 1.715 181.0 21.97 / /
1 11 Classe E 90 1.715 181.0 22.73 / /
12 M3c 80 1.524 55.6 22.98 / /
13 M3c 80 1.524 55.6 22.98 / /
14 M3c 84 1.600 104.3 22.73 / /
15 M3c 84 1.600 104.3 22.98 / /
16 150-200 81 1.543 28.0 22.98 23.1 7.693
17 150-200 81 1.543 28.0 22.73 22.7 7.693
18 150-200 78 1.486 13.8 23.23 24 7.896
19 150-200 78 1.486 13.8 22.73 24 7.623
22 150-200 65 1.238 0.0 22.98 30.2 5.860
1 Classe E 70 1.334 55.6 22.98 26 7.005
2 Classe E 70 1.334 55.6 22.98 28.6 7.223
2 3 Classe E 75 1.429 65.8 22.73 28.6 7.784
4 Classe E 75 1.429 65.8 22.98 24.1 7.704
5 Classe E 84 1.600 65.8 21.72 24.1 8.167
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6 M3c 79 1.505 65.8 22.98 / /
7 M3c 79 1.505 65.8 22.47 / /
8 M3c 59 1.124 0.0 22.73 61 6.140
Cordin 9c 150-200 81 1.543 28.0 26.7 224 7.532
1 M3c 72 1.372 28.0 23.32 / /
2 M3c 75 1.429 45.5 23.58 / /
3 M3c 75 1.429 45.5 22.50 / /
3 4 M3c 70 1.334 28.0 22.66 / /
5 M3c 70 1.334 28.0 22.93 / /
6 Classe E 75 1.429 65.8 22.75 28.6 9.034
7 Classe E 79 1.505 88.7 22.50 33.1 7.408
1 150-200 83 1.581 40.5 2241 / /
2 150-200 83 1.581 40.5 22.57 / /
3 150-200 74 1.410 6.3 21.98 ? ?
4 4 150-200 74 1.410 6.3 22.57 224 6.518
5 150-200 86 1.638 78.6 21.98 42.8 8.029
6 150-200 72 1.372 0.0 22.48 ? ?

Premiere campagne. /7 transition effective, &7pas de transition observée par les aiguilles et la caméra vers la détonation. Zone en orange : transition observée
uniquement par la caméra. Diamétre intérieur de 4 mm, épaisseur de 2 mm. Tube en laiton haute résistance (limite élastique de 625 MPa).
Deuxiéme campagne A7 transition effective, A7pas de transition observée par les aiguilles et la caméra vers la détonation. Zone en orange : transition observee

Tableau 11.11 - Résumé de tous les tirs.

uniquement par la caméra, zone en rouge : anomalie obtenue lors de la phase de compression. Diamétre intérieur de 4 mm, épaisseur de 6 mm. Tube en

laiton haute résistance (limite élastique de 625 MPa).
Tir Cordin : Diameétre intérieur de 4 mm, épaisseur de 2 mm. Tube en laiton haute résistance (limite élastique de 625 MPa).

Troisieme campagne. Diamétre intérieur de 4 mm, épaisseur de 6 mm. Tube en laiton haute résistance (limite élastique de 625 MPa)
Quatriéme campagne Diamétre intérieur de 4 mm, épaisseur de 1 mm pour les tirs #1-#4 et de 2 mm pour les tirs #5-#6. Tube en laiton haute résistance

(limite élastique de 625 MPa).
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Une bonne partie des tirs a cependant pu étre exploitée. Cela a permis 1’établissement
de tendances en ce qui concerne la distance de transition d’un régime de déflagration a un
régime de détonation en fonction du taux de compression initial pour chacun des trois lots. Ces
tendances sont présentées sur la Figure 11.47. Pour rappel, la grande majorité de ces tirs a été
doublée pour s’assurer de leur reproductibilité (points pour la plupart quasi-confondus sur la
Figure 11.47).
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Figure 11.47 - lllustration des distances de transition en fonction du taux de compression de tous les
tirs

Pour les résultats du M3c, les tirs n’ayant pas transité sont représentés a 80 mm,
longueur du tube. Cela signifie qu’ils pourraient transiter éventuellement pour une longueur
plus élevée. Pour ce lot, dans cette configuration (tube de 80 mm de long et de 4 mm de diametre
intérieur), seul I’explosif granulaire trés peu comprimeé (58% de la TMD) a transité. Concernant
les deux autres lots (Classe E et 150-200), tous les tirs ont transité. Pour le 150-200, un
minimum semble étre obtenu a 70-75%, avec une augmentation assez nette observée jusqu’a
88%. Un minimum semble étre présent au voisinage de 75 % pour le lot Classe E.

On observe cependant pour chaque granulométrie initiale une différence de
comportement selon le taux de compression initial. On remarque également que chaque lot se
comporte différemment, la plus grande différence étant entre le lot de HMX M3c qui n’a
détonné qu’une fois dans les 80 mm du tube et les deux autres lots qui ont détonné a chaque
fois. Des différences moindres dans les longueurs de détonation sont également présentes entre
le Classe E et le 150-200.
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Ces tirs ne sont pas les seules expériences qui ont été menées. En amont de la premiere
campagne de tir, deux tubes en polycarbonate et en plexiglass ont été remplis de HMX
comprimé et tirés avec un allumage optique. Ces tirs ont été observés avec une caméra a fente
Imacon et non avec une caméra rapide intégrale. Ils n’ont malheureusement pas été concluants
car bien que les tubes aient été sur-confinés avec du laiton haute résistance muni d’une fente
d’observation, ils n’ont pas résisté a la pression et ont cédé des le début du tir. De plus, une
méconnaissance des temps d’initiation ont conduit @ un mauvais réglage du temps de
déclenchement de I’enregistrement de la caméra a fente, qui n’a pas pu enregistrer le début du
phénomene. Ces tirs ont cependant été bénéfiques puisqu’ils nous ont permis de corriger ces
differents problemes pour les campagnes de tir qui ont suivi.

Un troisieme tir a été¢ observé avec une caméra a fente numérique acquise par I’ISL
(Cordin) afin de tester ses performances. Ce tir a mis en ceuvre un tube identique a ceux de la
premiére campagne de tir et a permis de mettre en évidence le phénoméne de TCoDD. Une
observation a I’aide d’aiguilles court-circuit a été réalisée en paralléle. Les résultats de ce tir
ont permis de visualiser les phénoménes différemment au travers d’une illustration sous la

forme d’un diagramme (x, t).
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Résumeé et conclusion

Cette partie importante de la these a consisté en deux phases distinctes: la
caractérisation des explosifs choisis sous forme pulvérulente puis comprimés et le tir de tubes
de déflagration mettant en ceuvre ces explosifs initiés thermiquement. Le but est d’obtenir
I’évolution de la distance de transition d’un régime de déflagration a un régime de détonation

en fonction de la microstructure de 1’explosif.

Les explosifs choisis sont trois lots d’octogéne comportant des granulométries initiales
sensiblement différentes : de 1’ordre du micromeétre pour le M3c, de 1’ordre de la dizaine de
micromeétres pour le Classe E et de I’ordre de la centaine de micrométres pour le 150-200. La
premicre étape a été de caractériser ces trois lots a I’état pulvérulent afin d’obtenir des données
de référence pour les caractérisations des comprimés. Ainsi, des granulométries LASER ont été
effectuées sur les trois lots en suspension dans une solution afin d’obtenir leur répartition
granulométrique. Des physisorptions au krypton ont également été pratiquées afin de connaitre
la surface spécifique des trois poudres et ainsi que des pycnométries hélium afin de connaitre
plus précisément la densité des différents grains (et ainsi leur fraction volumique d’inclusion).
Afin d’illustrer ces mesures, des clichés de ces trois lots ont été réalisés a la fois a I’aide d’un
microscope ¢€lectronique a balayage (MEB) et d’un microscope optique pour les grains dans
une solution dont I’indice de réfraction était proche du HMX afin de faire apparaitre les défauts
internes des cristaux.

Il a ensuite fallu caractériser les lots comprimés aux taux de compression désirés, c’est-
a-dire compris entre 70% et 90% de la densité théorique maximale (TMD de 1.905 g/cm?).
Cependant, pour atteindre ces taux de compression, la pression a appliquer sur la poudre n’est
pas la méme pour tous les lots. De multiples compressions ont donc été effectuées a différentes
pressions pour les trois lots et les dimensions des comprimés en résultant ont été mesurées afin
d’obtenir leur masse volumique apparente. Une courbe de compression pour chaque lot a ainsi
été obtenue. Par la suite, la densité a été vérifiée a chaque compression.

A partir de ces courbes de compression, des comprimeés ont pu étre obtenus a des taux
de compression fixes afin d’étre caractérisés : a 80%, 85% et 90% de la TMD et ce pour chaque
lot. Des caractérisations ont été effectuées sur ces comprimés afin de connaitre I’impact des
contraintes de compressions sur la microstructure des grains selon le taux de compression
applique et la granulométrie initiale.

Ainsi, des granulométries LASER ont été effectuées sur les comprimés déconsolides a
’aide d’un traitement au bain d’ultrasons. Il en résulte que, pour un taux de compression donné,
les différents lots comprimés puis déconsolidés ont au final une distribution de taille de grains
quasi similaire, avec une taille moyenne de 1.2 a 2.3 um. Cela signifie que la granulométrie
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finale du comprimé ne serait pas un paramétre influant dans 1’évolution de la distance de
transition déflagration-détonation.

Comme pour les lots pulvérulents, des physisorptions au Krypton ont été effectuées pour
chaque lot comprimé afin de connaitre la variation de la surface spécifique des comprimés due
au procéde de compression. Il en résulte que les différences entre les lots comprimés a un taux
de compression donné sont significatives. En effet, on observe que la surface spécifique du M3c
diminue fortement au fur et & mesure qu’il est comprimé, cela pouvant étre la conséquence
d’une fermeture des pores dans le comprimé rendant ceux-Ci inaccessibles aux gaz. Au
contraire, la surface du 150-200 augmente lorsqu’il est comprimé, cela pouvant étre le signe
d’une fracturation des grains lors du procédé de compression, fracturation confirmée par
ailleurs sur les clichés MEB. Enfin, on observe les deux phénomenes pour le HMX Classe E.
Ainsi, pour tous les taux de compression, la surface spécifique du M3c est plus grande que celle
du Classe E (2 a 7 fois), elle-méme plus grande que celle du 150-200 (3 a 8 fois).

Enfin, des mesures de porosimétrie au mercure ont été effectuées sur les comprimes afin
de connaitre la variation de la taille des pores de ceux-ci. Il en résulte que plus la granulométrie
initiale du lot est élevée, plus la taille de pores est importante, pour un méme taux de
compression donné. La distribution des tailles de pores est bimodale pour le 150-200 (0.7-7 pum)
et le Classe E (0.25-0.64 um). De grandes différences existent avec le M3c (0.2 um), ayant des
tailles de pores plus petites.

L’ensemble de ces résultats est a mettre en parallele avec les tests de déflagration qui
ont été réalisés. En effet, une étude de la variation de la distance de TCoDD a été réalisée
mettant en ceuvre chaque lot comprimé a différents taux de compression compris entre 70% et
90% de la TMD dans des tubes en laiton haute résistance de différentes épaisseurs, faisant office
de confinement fort. Cette transition a été observée a 1’aide d’aiguilles a court-circuit et d’une
caméra rapide a image intégrale permettant de visualiser le phénoméne. Aprés plusieurs
campagnes de tir, I’ensemble des résultats obtenus a été compilé sur la Figure 11.48.

Le lot 150-200, qui est le lot ayant la granulométrie initiale la plus élevée, révéle une
variation de la distance de transition en fonction du taux de compression initial, avec un
minimum aux alentours de 70-75%, valeurs que 1’on retrouve dans les résultats de Griffith et
Groocock [23]. C’est donc un lot qui transite facilement en détonation dans cette configuration.

Le M3c, ayant la granulométrie initiale la plus faible, n’a quant a lui transité que pour
le tir mettant en ceuvre le taux de compression le plus faible, ce qui signifie que la distance de
transition des autres taux de compression pourrait se situer au-dela de la longueur des tubes de
80 mm mis en ceuvre. Au contraire du 150-200, ¢’est donc un lot qui transite difficilement en
détonation lorsqu’il est comprimé. En effet, il n’a transité qu’a un taux de compression de 59%,
taux de compression pour lequel interviennent des mécanismes de TCoDD de Type Il (voir

Tableau 1.3). De plus, cette transition a été rendue possible quand I’épaisseur du confinement a
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augmenté. Dans ce tube plus épais, la présence d’une probable rétonation a été également mise
en evidence.

Enfin pour le Classe E, lot ayant une granulométrie intermeédiaire aux deux autres lots,
les quelques essais réalisés qui ont réussi a transiter en détonation dans des confinements épais
dessinent une tendance, avec un minimum se situant a 75%. Cependant, trop peu d’essais ont
¢été réalisés a cause de problémes techniques qui n’ont pu étre réglés faute de temps. Il est a
noter que, ces résultats ayant été obtenus dans des confinements plus épais que pour le 150-
200, paramétre ayant tendance a favoriser la TCoDD, il est probable que la distance de transition
du Classe E aurait été plus élevée par rapport au 150-200 pour des confinements similaires. Des
phénomenes de rétonation qui remontent a des vitesses comprises entre 3 et 5 mm/us, et qui se
propagent vers I’amont dans un mélange de HMX partiellement consumé et de produits de
combustion ainsi qu’une sur-détonation (vitesse supérieure a la vitesse CJ) ont été également
observés lors de la 2°™ campagne pour les tubes plus épais.
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® M3c Classe E 150-200

Figure 11.48 — Distance de transition a la détonation en fonction du taux de compression pour

[’ensemble des tirs

Ces résultats sont a mettre en relation avec les caractéristiques de la microstructure des
comprimés. La granulométrie LASER ne permet pas de discriminer les différents
comportements observés. En effet, les distributions de tailles de grains sont tres proches entre
les différents lots (Figure 11.8, Figure 11.9, Figure 11.10), avec une taille moyenne de 1 a 2 um.
Le comportement du M3c est trés différent des deux autres. Ce lot se caractérise par une surface
spécifique plus importante (physisorption gazeuse, Figure 11.13) et des pores ouverts trés petits
(<0.2 um a2 80% de la TMD Figure 11.17, Figure 11.18, Figure 11.19, Figure 11.21). La propension
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des gaz chauds a s’infiltrer en amont de I’onde réactive et a préchauffer le milieu non réagi est
un parametre déterminant pour la distance de transition de déflagration a la détonation
(combustion convective). De plus, le flux surfacique de chaleur déposé a I’interface du pore, di
a la compaction du milieu granulaire se dissipe trop rapidement au sein du matériau solide si le
pore est trop petit. Cela ne permet pas au mécanisme réactionnel de s’installer a I’interface [87],
comme cela a été également constaté par [108], [109] dans un autre contexte. Ainsi, la plupart
des petits pores ne peuvent pas participer au dégagement de chaleur nécessaire a une
accélération du front de déflagration. De plus, 1’équation (3.6) de [87] donne la puissance
déposée aux interfaces q, ~ Bdyore/T. Ainsi, a 85% de la TMD, a I’aide des résultats de
compression Figure I1.7 et des tailles de pores Tableau 11.4, on a q¢classe E/9cm3c ~ 3 €t
dc150-200/9cm3c ~ 6. Ces deux mécanismes conjugués peuvent ainsi expliquer les
différences observeées entre le M3c qui présente de petits pores et les deux autres lots du Classe
E et du 150-200.

La longueur de transition est plus petite pour le lot 150-200 par rapport au Classe E. Cela
pourrait provenir de la présence de plus gros pores (autorisant une combustion convective plus
importante), de la présence de défauts internes plus importants ainsi qu’un état de surface plus
rugueux avec présence d’arétes vives. Mais il est difficile de discriminer ces trois criteres pour
expliquer ces différences.

Le M3c finit par transiter grace a une surface spécifique trés importante, pour un faible
taux de compression mettant en ceuvre des mécanismes différents que pour les autres tirs, mais
également avec un confinement plus important.

Une tendance claire peut étre dégagée de 1’ensemble de ces résultats : lorsque la taille
de grain initiale augmente, la taille des pores apres compression augmente et donc la distance
de transition diminue.

L’exploitation des aiguilles a court-circuit nous permet par ailleurs de relever les
vitesses de 1’onde précurseur de pression moyenne (voir Figure 1.9) lors de certains tirs,
notamment ceux mettant en ceuvre du HMX 150-200. La Figure 11.49 montre 1’évolution des
vitesses de déflagration moyennes mesurées lors des tirs pour le HMX 150-200 en fonction du
taux de compression initial. La vitesse de déflagration diminue lorsque le taux de compression
initial augmente. Cette tendance est inverse de celle observée par Baer et al. [55] pour du CP.
Dans ces expériences, la premiére étape de la transition était caractérisée par un front de
combustion convective de 1 mm/us, puis par une deuxiéme liée a la combustion compressive
d’une vitesse de 1.3-1.6 mm/us. Cette derniere vitesse croissait faiblement avec la densité du
chargement. Price et Clairmont [53] mentionnent également la présence de deux fronts dans du
90.3% TMD 75/25 HMX/5 um Al, le premier front réactif initialement a 1.1 mm/ps, se faisant
rattraper par le deuxiéme front de pression a 2.2 mm/us. Comme Baer, Price associe le premier
front a celui de combustion convective, et le second au phénoméne de combustion compressive.
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Les niveaux de vitesse observes dans nos experiences semblent correspondre a ceux du
phénomene de combustion compressive qui serait donc prépondérant dans la détermination de
la longueur de transition a la détonation.
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Figure 11.49 - Vitesses de déflagration en fonction du taux de compression initial pour du HMX 150-
200

L’exploitation des mesures des aiguilles court-circuit a également permis d’obtenir la
vitesse de détonation du mélange en fonction du taux de compression initial, la encore
principalement avec le HMX 150-200. Ces résultats sont présentés sur la Figure 11.50.
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Figure 11.50 - Vitesses de détonation en fonction du taux de compression initial pour le HMX 150-200
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On peut observer sur ce graphique qu’a I’inverse de la vitesse de déflagration, la vitesse
de détonation augmente lorsque le taux de compression augmente. Ce résultat était attendu
puisque, pour une configuration donnée, la vitesse de detonation est directement liée a la masse
volumique du milieu [110]. Ces résultats expérimentaux ont été ensuite compares aux vitesses
de détonation de Chapman-Jouguet aux différents taux de compression étudiés données par le
code développé par le Commissariat a I’Energie Atomique et aux Energies Alternatives (CEA)
QUERCY [111] et le code de thermochimie plus récent SIAME [112] [77], également
développé au CEA. Ces résultats sont présentés sur la Figure 11.51.
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Figure 11.51 - Comparaison des vitesses de detonation expérimentales et issues de calculs
thermochimiques en fonction de la masse volumique initiale

Sur ce graphique sont affichés les vitesses de détonation de Chapman-Jouguet pour les
deux codes de calcul ainsi que les vitesses de détonation mesurées expérimentalement lors de
nos campagnes de tir. On observe une bonne correspondance des résultats pour les masses
volumiques initiales d’environ 1.55 g/cm?, correspondant a des taux de compression d’environ
80% de la TMD. On observe cependant que les courbes ne varient pas de la méme fagon. En
effet, les résultats expérimentaux varient plus rapidement que les résultats de calcul
thermochimique. Cela est trés probablement di au fait que les codes de calcul considérent les
détonations comme idéales et ne prennent pas en compte 1’influence et la déformation du
confinement, ainsi que 1’expansion latérale des produits de détonation qui y est associée. De
plus, la longueur de 1’échantillon de 80 mm n’est probablement pas suffisante pour obtenir une
détonation stable.

Un dernier aspect intéressant qui a été remarqué est le fait que le rapport entre la vitesse
de déflagration moyenne et la vitesse de detonation pour les tirs présentés sur les graphiques
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précédents est quasi-constant pour les hauts taux de compression, comme illustré sur la Figure
11.52.

60 65 70 75 20 85 90
Taux de compression (% de la TMD)

Figure 11.52 - Rapport de la vitesse de déflagration sur la vitesse de détonation

On voit sur ce graphique que, a part pour le point a 65% de la TMD, le rapport entre la
vitesse de déflagration moyenne et la vitesse de détonation diminue légérement, voire reste a
priori constante, a la dispersion des résultats prét. Ce constat est intéressant, bien que nous ne

I’expliquions pas.

L’influence du confinement a également été étudiée. La Figure 11.53 montre la longueur
de la transition a la détonation, adimensionnee par le diamétre intérieur du tube ou 1’explosif
est chargé. On constate un bon accord avec d’autres données de la littérature, ou le confinement
est fait de laiton ou d’acier, et ou le diamétre initial des grains est assez important (de 1’ordre
de 100 a 200 um). Deux familles peuvent étre dégagées. La premiere ou le rapport se situe entre
4.5 et 7 pour des taux de compression inférieur a 85% avec un minimum vers 72%. La deuxiéme
famille ou le rapport se situe entre 6 et 14 pour des taux de compression au-dessus de 85%
TMD avec une médiane autour de 10. On observe que dans cette deuxieme famille, I’influence
du confinement soit importante. Cette tendance est beaucoup moins visible pour des taux de
compression inférieurs a 85% ce qui est un résultat intéressant.

137



Etude expérimentale

16

15 =
5
o 14
E 13
o
- [}
Z 12
£
ks 11 . ]
-
2 10 \._l
2 9
%)
g 8
= [ ] -
= 7
5 . > a
E A 0 l‘ A

A

g 5 A & ] ‘
S 4
z 3
3
2
s 2
)

1

0

50 55 60 65 70 75 80 85 90 95 100
Taux de compression (% de la TMD)
@ Expe 150-200 A Griffiths&Groocock M Parker&al Burnside A Campbell e

Figure 11.53 : Longueur de transition de la déflagration a la détonation adimensionnée par le
diametre intérieur en fonction du taux de compression. A Griffiths & Groocock,
A Campbell

138



[1l. Modélisation numérique

8 0o 1104 1 o] o PR 140
.1 Modeéle MUItIPNASIGUE «eeeveeiiiieiiieiiieiiie e ae s s s sessssneses 140
11.2. Energie de CONFIQUIALION a.uuiieeiicceerieeeeeeteesicccssenneeeesssssessssnnnneesssssssssssansessssssssssssnnnnnes 143
11.3. Cas d’un tube a choc non réactif.........ccoivirereiiiiiiiiiiiniii. 145
1.4 Modélisation de I’état de Chapman-JOUQUEL.........cccceeeeriiiiiisiienreeeiniiiisisenseeeessinsnnn 146
1.5. Modélisation de la transition de la déflagration a la détonation.........cceeeeeeerieerscnnennee 150
L0 3T 11 o] o N 162

139



Modélisation numérique

Introduction

Cette derniere partie concerne les travaux de modélisation du phénomene de la transition
a la détonation menés durant la thése, en paralléle de I’étude expérimentale. Le but de cette
partie est de parvenir a reproduire certains comportements observés expérimentalement et
présentés dans la partie précédente a I’aide d’un mod¢le spécifique développé en nous appuyant
sur la base de certains modeles présentés dans la partie bibliographie.

Cette partiec montre 1’évolution du travail effectué a partir du modele de base afin de
parvenir in fine a reproduire les différents mécanismes mis en ceuvre lors d’une transition d’une
déflagration a la détonation pour le lot HMX 150-200.

I11.1.  Modeéle multiphasique

Le modeéle utilisé est un modele monodimensionnel multiphasique issu du modele de
Baer et Nunziato [80] modifié par les auteurs dont les travaux sont cités dans la partie
bibliographique. Ce modele étendu a trois phases est défini par les équations suivantes :

Jdag das m 1)

5 T s, = Wwams + 1

oap); , dapw); _ 2)
ot ox

d(apu)s  d(apu® + ap) da o ©)
T >+ i S=7T,Sa—xS+FDS+mu,

d(apE); J(apEu+ apu) da , L ) 4
ot : + Ox - = nlsulsa_xs - 7Tls(.UAn)s + Fpsu; + Qs + mE; ( )

d(apn), d(apmu); 5)
at + ax - (ap)SnS

da da (6)
g g

T oGy = ATy

0@p)y  dapu)y _ (7)
Jt 0x

d(apu), 0(apu®+ ap), day (8)

= —+F

o T ox 19 Gy * 10

d(apE), Od(apEu+ apu) oa , . 9)
5% 74 e g = Tiglg a—; — 1, (UAT) g + Fpgu; + Qq
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d(apn),  d(apm)y, (10)
ot T ax (@l

day, oa, m (11)

T g = WA

9] 0

(ap)y  Olapw)y (12)

Jt 0x

d(apu), Od(apu®+ ap), da, , (13)
T + ox =Ty FM + Fpp — mu;

d(apE), 0d(apEu + apu), da, , L ) (14)
5% + e = Tplip 5=~ Tip (udm), + Fppu; + Q — ME;

d(apn), O(apmu), (15)
ot T ax @y

Les paramétres ay, py (kg/m3),u, (m/s), pi(Pa), E, (J/kg) représentent respectivement les
fractions volumiques, masses volumiques, vitesses matérielles, pressions et énergies totales de
la phase k. L’indice s est relatif a la phase solide, g a la phase gazeuse (pores intergranulaires)
et p aux produits de combustion. On a également 1, qui représente la pression effective telle
que m, = pr — Pr avec B la pression intergranulaire, paramétre présenté dans la partie

bibliographique. On a enfin I’énergie totale de la phase k Ej, telle que E}, = e, + %ﬁ + By avec
ex = ex(pr, pr) I'énergie interne de la phase k, donnée par son équation d’état, et B, 1’énergie
de configuration issue de la pression intergranulaire ;. Dans le cas des deux phases gazeuse,
B,=B,=0¢etB, =B, =0.

Le nombre d’inclusions par unité de masse est n, = N, /(ap)y, Ni pouvant étre le nombre de
grains par unité de volume ou le nombre de pores par unité de volume, selon la phase. Le terme
Ny, provient de ’endommagement des grains.

Les termes i, Fpy, Q) représentent respectivement le taux de décomposition du solide en
produits gazeux, la force de trainée de la phase k, le transfert de chaleur de la phase k. La
relaxation des pressions est représentée par le terme (uAm),. Ici, le paramétre u caractérise le
taux de relaxation des pressions vers 1’équilibre.

La discrétisation des termes proportionnels au gradient des fractions volumiques, qui sont
indicés Ik, k = s, g, p est donnée dans [99]. On a la contrainte de saturation a; + a4, + a, =
1 et également Qs + Q, + Q, = 0.

Les différents termes sources d’interaction sont maintenant décrits pour chaque configuration.

La relaxation des pressions a taux fini a été modélisée de la fagon suivante,

(ﬂAn)g = Ugs (g — T5), (.uAT[)p = Ups(mp — ) et (uAT)s = — (ﬂAﬂ)g - (,LLATT)p,
r_ ng/(PC)g"‘”s/(pc)s r_ ”p/(PC)p+7Ts/(PC)s
= T =
Ig 1/(pc)g+1/(pc)s * 1P 1/(pc)p+1/(pc)s
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d’ou ;5 (uAT) s = — 115 (uAT) g — 11, (MAT),, ¢ Etant la vitesse du son dans la phase k.
Le coefficient de relaxation des pressions dépend du rayon des grains R, selon les relations

_ 3asag et _ 3asap
2(pscs+pgcg)Rs Hps 2(pscs+ppcp)Rs

Les deux phases gazeuses vont a la méme vitesse matérielle. On adapte la procédure de
relaxation des vitesses infinie [99] [113] uniquement pour les deux phases gazeuses, la vitesse
de la phase solide pouvant étre trés differente de celles des gaz lors de la phase de combustion
convective.

Les forces de trainée entre la phase solide et les deux phases gazeuses sont
_ _%gPg apPp
bg ™ 6(1-ay) 6(1-as)

Hgs

Cp S (us — uy)|us —uy| et Fpp, = Cp S (us —up)|us — uy|

avec FDS == _FDg - FDp

+ 1.75 [97].

150ag
Rep

Le nombre de Reynolds particulaire Re,, est défini par

Re, = ayprlus — ukl(ZRs)/ﬂg, k=g,p,
1g la viscosite dynamique de la phase g donnée par la loi de Sutherland [114]

Le coefficient de trainée est donneé par Cp, =

1y = 17.16 x 1076 (T, /273)"".

Ces équations permettent de restituer I’infiltration des gaz chauds dans les porosités de
I’explosif, afin de modéliser le phénoméne de combustion convective. Ici, S est la surface
d’échange entre les phases gazeuses et solide.

Par la suite, afin de simplifier I’implémentation, on prendra u; = ug, vu que I’impédance
acoustique du solide est plus grande que celle des gaz. De méme, p; = ps, E; = E;.

Le transfert de masse est traité par une loi de Vieille

. n
m = ApsS (pg)
avec A et n les parametres empiriques, ps la masse volumique solide, p, la pression de la phase
gazeuse. Pour nos calculs, les paramétres empiriques ont été fixés tels que :

A=15%x10"2m-s"1-Pa™etn = 0.9, utilisé par [36] et [87] dans le cas de la transition du
choc a la détonation dans du PBX9501, a base de HMX.

La surface spécifique S est

S = 4NmR?.
Ici, dans le cas d’une combustion par la surface externe des grains, N = N, est le nombre de
grains par unité de volume et R, leur rayon, calculé tel que

Rs = (43::5)1/3'

Dans le cas d’une combustion par la surface des pores, N = Ny + N, est le nombre de pores

par unité de volume et R, leur rayon, calculé tel que
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Rg:( = )1/3'
41 (Ng+Np)

Le passage d’une combustion par pores a une combustion par grains s’effectue quand la fraction
volumique solide passe en de¢a d’un certain seuil agy,, limite de fluidisation, due a la
déconsolidation du matériau poreux en un milieu granulaire [36] [37].

Dans la référence [114], les valeurs d’interface indicées de I représentant les grandeurs

exprimées a I’interface entre deux phases étaient données sous une forme plus générale. Ainsi,

. e\ qes . T c . \ qs-
la pression effective a I’interface valait 7t} = %, tout comme la vitesse a 1’interface u; =
kCk

LPKkCiUk > . . . s .
Soner Dans le cas d’un transfert de masse, [87] exprime la masse volumique et I’énergie

kCk
d?B
day

Pscsg/as+PpC§/ag
c¢/as+ch/ag—dB/das

Ts

PI

totale a I’interface par p; = avec C,? = c,% + a,% k et E, =E, + % _ sy
S

Uus+
2

u r r . r .
L (u] — uy). On retrouve les valeurs précédentes dans le cas d’une impédance acoustique

de la phase solide beaucoup plus grande que celles des deux autres phases gazeuses et d’une
faible différence de vitesses entre phases.

[11.2.  Energie de configuration

L’énergie de configuration désigne 1’énergie issue des efforts que les grains solides
exercent les uns sur les autres. Ce parameétre, ainsi que la pression intergranulaire qui lui est
associée, sont obtenus a partir de données expérimentales, dans notre cas les courbes de
compression d’un explosif dont un exemple est donné Figure I11.1. La courbe de compression
représente 1’évolution du taux de compression d’un milieu hétérogene en fonction de la pression
qui lui est appliquée. L énergie de configuration est obtenue de la fagon suivante pour une phase
donnée.

On définit tout d’abord que, pour a < «,, autrement dit lorsque la fraction volumique solide
est inférieure a sa fraction volumique initiale B = 0, puisque dans cette configuration les grains
ne sont pas en contact.

Dans le cas ou a = a, I’énergie de configuration doit étre ajustée aux données
expérimentales a I’aide d’une fonction définie telle que [96]

B(a) = a[(l —a)In(1—a) + (a— ao)(l +1In((1- ao)) —(1-ayn(1- ao)]n
avec a, la fraction volumique initiale du solide et a et n deux parameétres empiriques permettant

de recaler I’équation sur les données expérimentales.
En définissant la pression intergranulaire telle que

B(a) = ap

dB(a)
da '
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il est alors possible de reproduire une courbe de compression, comme celle de la Figure I11.1.
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Figure 111.1 - Exemple de courbe de compression, entre la pression de configuration S et le taux de
compression pour du M3c

En essayant au mieux d’approcher 1’équation de la pression intergranulaire de cette courbe
expérimentale, en fixant p, = 1903 kg - m~3 on obtient a, = 0.72,a = 68225 Pa et n = 1.0.

La courbe de la pression intergranulaire et les points expérimentaux sont présentés sur la Figure
1l.2.
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Figure I11.2 - Calibration de la courbe de pression intergranulaire S, avec les points expérimentaux
du HMX M3c
Grace a ces parametres, il est donc possible de connaitre la pression et I’énergie de configuration
en fonction de la fraction volumique solide pour un lot de HMX donné.
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[11.3. Cas d’un tube a choc non réactif

Afin de tester notre mod¢le avant d’y intégrer les termes réactifs, nous avons effectué
une simulation similaire a I’une de celles se trouvant dans la publication de Saurel et al. [96].
Il s’agit d’un tube a choc comme décrit sur le schéma de la Figure 111.3.

0,5m

Domaine 1 é Domaine 2

Figure 111.3 - Schéma de principe du tube a choc

Pour cette simulation on considére donc un tube de 1 m de longueur dont chaque moitié est
rempli d’un mélange différent dans des conditions initiales différentes.

Ainsi, pour le domaine 1, on a ag = 0.001,a, = 0.899 et a,, = 0.1. La pression initiale du
domaine P; est de 100 MPa et la vitesse est nulle.

Concernant le domaine 2, on a a; = 0.65,a; = 0.34 et a;,, = 0.01. Cette partie du tube est a
pression atmosphérique et la vitesse est également nulle.

Pour rappel, la phase annotée s désigne la phase solide. Les phases g et p quant a elles
représentent de I’air et ne sont pas différenciées dans cette configuration (puisqu’il n’y a pas de
produit de décomposition). Les trois phases sont régies par des équations d’état Stiffened Gas
dont les parameétres sont donnés dans le Tableau I11.1.

Les équations d’état de type Stiffened Gas sont définies par les relations suivantes :

e=p+ypoo
y—Dp

Y
P+ P = c, T
y P
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po (kg-m™3) 14 Do (Pa)
HMX 1903 5.5 31 x 108
Air 1 1.4 0

Tableau Il1.1 - Parametres de I’équation Stiffened Gas

Pour ce cas, nous avons, comme dans Saurel et al. [96], considéré que la relaxation des vitesses
était infinie. Cependant, nous avons consideré que la relaxation des pressions était finie. Elle a
été implémenteée via le terme décrit ci-apres :

B 3asa,

~ R(pscs + pgcy)

3as
R= ()
4mtn
La Figure 111.4 permet de comparer les résultats obtenus par Saurel [96] avec ceux que nous
avons obtenus. Pour ce calcul nous avons pris un rayon de grain initial de 200 um.

HUgs

Le rayon de grain R est donné par :
1/3

100 T T T T T T T T T
donnees modele
donnees Saurel
80 -
=
=
—~ 60 -
=
©
v
S
2 40 _
v
o
[=%
20 - B
0 | | | | | | L L L
0 10 20 30 40 50 60 70 80 a0 100

x {cm)

Figure 111.4 - Comparaison du profil de pression obtenu avec celui obtenu par Saurel et al. [96] at =
38 us
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[11.4.  Mod¢lisation de 1’¢tat de Chapman-Jouguet

Une fois le comportement du milieu étudié validé sous choc, 1’aspect réactif du modéle
a été introduit. Pour ce faire, la variation de la masse de solide m a été implémentée sous la
forme d’une loi de Vieille, comme décrit ci-dessous :
= ApsS (pg)"
avec A et n les parametres empiriques, ps la masse volumique solide, p, la pression de la phase
gazeuse intergranulaire et S la surface spéecifique implémentée telle que :

S = 4NTmR?
Avec N le nombre de grains et R leur rayon, calculé tel que :
3 1
Qs \3
R= ()
4N

Pour nos calculs, les parametres empiriques ont été fixés tels que :
A=15%x10""m s t-Pa™etn = 0.0.

Il est a noter qu’a partir de cette section, la pression de configuration a été négligée
puisque seul le HMX 150-200 est considéré et que sa pression de configuration est négligeable
devant les pressions générées par la réaction. Cette hypothése ne serait pas valable pour les
autres lots.

De méme, les échanges thermiques ont été négligés car oblitérant 1’amorcage de la réaction.
Nous avons a la place, et aux vus des résultats du 150-200, considéré que la réaction s’amorgait
des que le milieu était sollicité.

Une fois le transfert de masse implémenté, des équations d’état de type Jones-Wilkins-
Lee (JWL) [115] ont été implémentées pour traiter les produits de combustion.

La pression et I’énergie interne sont reliées de la fagon suivante :

L,(e—e,W)
P(v,e) = at Vkp )+Pkp(v)
avec
v v Iy
e, (v) = Avger e"h(@) n %e—Rz(@) n kVRef v
P R, R, Iy \Vrer
e(,T) = ey, (V) + Cppy T
RV RV Vo o Tpt1
Pey(v) = Ae " Trer’ 4 Be 2 Trer 4 i (RT‘”)

rcC,T
P(,T) = Py () +%
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A 1’état de Chapman-Jouguet, on obtient les relations suivantes

2
VRef
VC] = VRef - PC] <DC]>

LyCogTer\ [ vey \'F

Vey VRef

Les parametres, ainsi que les parameétres de 1’équation d’état JWL pour les produits de réaction
sont regroupés dans le Tableau 111.2, a partir de [116]. Les paramétres CJ ont été obtenus grace
au code de thermochimie CEA SIAME [77] [112].

Vrer (*/kg) 5.249 x 10~*
Iy 0.3

A (Pa) 7.783 x 101
B (Pa) 7.071 x 10°
R, 4.2

R, 1.0

P¢; (Pa) 39.9 x 10°
D¢y (m-s71) 9272.6
Tey (K) 3777
Crg (J/(kg - K)) 2508

Tableau I11.2 - Parametres de | ‘équation JWL pour les produits de détonation

Ces différentes implémentations nous ont permis de modéliser I’accélération d’un front
de combustion jusqu’a un état de détonation établie. De ces résultats, les vitesses de détonations
D¢, ont été obtenues par post traitement pour différentes fractions volumiques solides initiales.
La Figure 111.5 présente ces D¢; comparés avec ceux obtenus a 1’aide des codes de calculs de
thermochimie développés par le CEA : SIAME et QUERCY, un code de calcul plus ancien.
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9500
9000
8500 -
%8000
Q7500 A
7000
6500

6000
0.60 0.65 0.70 0.75 0.80 0.85 0.90 0.95 1.00
Fraction volumique solide initiale

A SIAME QUERCY Simulations

Figure 111.5 - Comparaison des DCJ entre les codes de thermochimie SIAME et QUERCY, et le
modéle multiphasique

Sur cette figure, on peut voir que les D¢, obtenus avec le modele se trouvent entre les
résultats de SIAME et QUERCY (respectivement en triangles bleus et en carrés oranges). On
note également que pour des fractions volumiques comprises entre 80% et 90%, qui est
I’intervalle qui nous intéresse particulierement, les résultats de nos simulations coincident
presque parfaitement avec les résultats de SIAME, ce qui est trés satisfaisant. Pour ce faire, le
modéle que nous étudions a été recalé sur les résultats de SIAME avec le point & 85% en
modifiant le paramétre de chaleur g présent dans 1’équation d’état Stiffened Gas (SG) associée
a la phase solide. Les autres paramétres de SG y et P,, ont été obtenus en les calibrant a partir
de la polaire de choc du HMX [117].

Ces résultats permettent de valider le comportement en détonation de ce modele. Son
comportement en compression ayant été validé dans les parties précédentes, nous pouvons
passer a la modélisation de la transition d’un régime de déflagration a un régime de détonation.

La Figure 111.6 illustre quelques profils de pression obtenus a I’aide d’un calcul mettant
en ceuvre un milieu contenant une fraction volumique de 85% de HMX, possédant un rayon de
grain initial de 200 um. Initialement, une zone composée de produits de détonation a 100 MPa
et d’une épaisseur d’un mm est présente. Une condition de mur est présente a gauche. On voit
qu’une détonation se forme dans les premiers centimetres puis se propage en accélérant avant
d’atteindre une certaine stabilité vers 25 cm.
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Figure 111.6 - Différents profils de pression d'un calcul avec HMX & 85% - profils obtenus a t =
12,5 ps enviolet, t = 20 us en vert, t = 30 us en cyan, t = 45 ps en jaune, t = 60 ps en bleu foncé
ett = 75 ps en rouge. La pression CJ est de 28 GPa

I11.5. Modélisation de la transition de la déflagration a la
détonation

Nous nous sommes principalement intéressés a restituer la transition de la déflagration
a la détonation du lot HMX 150-200 & 83% de TMD. La Figure I11.7 montre la configuration
initiale de la modélisation numérique. Une chambre initiale de 1 mm remplie de gaz brilés est
portée a une faible surpression de 15 MPa. La chambre 2 est remplie du matériau énergétique
poreux. Les différentes conditions initiales sont récapitulées dans le Tableau I11.3. La taille de
maille vaut 300 um, pour 1001 mailles de calcul.

Pour ce faire, nous avons simulé un milieu comportant une fraction volumique solide
de 83%. Cette configuration est détaillée sur la Figure I11.7.

Domaine 1

Domaine 2

0,3m

1mm

Figure 111.7 - Schéma de la configuration pour les simulations de la transition
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Domainel Domaine 2

ag 0.001 0.83
ps (kg-m™3) 1905 1905
gy 0.899 0.169
a, 0.1 0.001
pg-p (kg -m™3) 10 1.2

P (MPa) 15 0.1

Ryrain (1m) 0.625 0.625
Rpore (1m) 0.45 0.45

Tableau 111.3 - Parametres pour la simulation de TCoDD a 83%

Les rayons des pores et des grains implémentés pour les différentes simulations sont
directement tirés des caractérisations du HMX 150-200 détaillées dans la partie expérimentale.
Le rayon de grain provient de I’exploitation des résultats des granulométries LASER et les
rayons de pore sont issus des résultats des porosimétries au mercure. Cependant, plutdt que de
prendre les valeurs moyennes présentées dans la partie expérimentale, nous avons implémenté
les valeurs des pics de population de tailles afin de gommer I’influence des gros diamétres qui
sont présents en nombre négligeable. Les parametres des équations d’état sont, eux, restés
identiques a ceux présentés plus-haut.

Afin de modéliser la transition d’un régime de déflagration vers un régime de
détonation, un nouveau parametre agy, lié a la fluidisation du milieu au cours de la combustion
a été introduit, permettant de modéliser ce changement brutal de régime de combustion. Ce
parameétre représente la fraction volumique solide a partir de laquelle nous passons d’un modeéle
de combustion par pores dans les premiers instants de la combustion a un modéle de combustion
par grains par la suite. Cela signifie que toute la surface extérieure des grains est accessible a la
combustion car détachés les uns des autres. L’équation pour le rayon pris en compte dans le
modele est rappelée ici Rpores = (3g/(4TNpores)) /3. Le paramétre agy, a été fixé a 0.70.

Les résultats des calculs (front de surpression) ont été ensuite comparés avec les résultats
expérimentaux obtenus pour le HMX 150-200 (présentés partie 11.3) sur la Figure 111.8.
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% (mm)

£ (us)

Figure 111.8 — Comparaison des résultats de la modélisation (traits pleins) avec les résultats
expérimentaux (symboles) pour le lot HMX 150-200 a 83% de la TMD

Sur cette figure, la courbe violette représente le résultat d’une simulation sous forme de
diagramme x — t tandis que les croix représentent les résultats expérimentaux issus du tir 2 de
la campagne de tir 1 (voir Tableau I1.11). Pour obtenir cette superposition, seule une correction
sur I’axe temporel de 3.9 us, due a I’'imprécision du déclenchement de 1’enregistrement des
aiguilles court-circuit (voir partie 11.3), a été nécessaire. On constate un bon accord entre les
résultats numériques et les résultats expérimentaux.

On observe tout d’abord sur la Figure 111.8 que la courbe violette est composée de 3
parties, distinctes de par leur différente pente, représentant de gauche a droite des phénomenes
de plus en plus rapides, la pente toute a droite représentant une détonation stationnaire. On
remarque que les phases de détonation des résultats expérimentaux et simulés sont trés proches.
En effet, les parametres CJ de I’équation d’état ont été calibrés sur les résultats de STAME,
validés dans la partie précédente.

On peut également observer la trés bonne superposition des deux résultats autour du
point de transition (fleche sur la Figure 111.8). Cela signifie, d’une part, que nous avons réussi
a restituer avec notre modele le point de transition avec précision pour la configuration avec du
HMX 150-200 comprimé a 83% de sa TMD. Cela signifie d’autre part que le modéle permet
également de restituer fidelement la phase de déflagration se produisant avant la transition.

On observe enfin que la premiéere partie de la courbe, toute a gauche, possede
approximativement la méme pente que les premiers points expérimentaux. Ce modéle permet
donc de restituer plusieurs phénomenes intervenant dans le phénoméne de TCoDD.

Un autre phénomene restitué par notre modele est la formation d’un bouchon précédant

la transition de I’onde réactive en détonation. Ce phénomeéne est illustré sur la Figure 111.9.
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X (mm)

t(ps)

Figure I11.9 - Diagramme x — t a 83% avec la présence d’un bouchon. Vitesses mesurees : front de
détonation 7980 m/s, premier front de déflagration 1125 m/s et deuxieme front de déflagration 4050
m/s

Le bouchon est déterminé pour un taux de compression (ap),/p au-dessus de 0.9, comme
proposé par Parker & al. [37].

La Figure I11.9 est a comparer avec la Figure 111.10 issue du livre de Asay & al. [22] et
représentant 1’évolution des différents phénomeénes a I’aide d’un diagramme x — t. Le tir dont
est issu ce diagramme a été réalisé par Campbell et met en ceuvre du HMX comprimé a environ
65% de la TMD et initié par un piston de faible vitesse.

Time from Detonation (us)
-40 -30 -20 -10 10 20 30

0
250 F y d d 1 : D/
6.36 km/s 2
200 |
E 313ms
EISOE caess Pp——
........ D.
]
® 100 |
(=) plug
sl i
- p---- 511ms

0 1 I 1 1 1 1
470 480 490 500 510 520 530 540
Time from CDU (us - 49600)

Figure 111.10 - Diagramme x — t expérimental tiré de Asay & al. [22]
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% (mm)

t(us)

Figure 111.11 - Diagramme x — t a 83 % avec la présence d’un bouchon et d’un front de déflagration

Le bouchon a pu étre encadré par deux lignes, qui représentent en bleu une isobare a
300 MPa et en rouge une isoligne (ap),/p? égale a agy, .

Une premiére phase relative se situe préalablement dans les premiers millimétres. La
pression augmente progressivement en aval du front de compaction qui se propage a une vitesse
de 1125 m/s. Le taux de décomposition est relativement faible, correspondant a une combustion
par pores. Puis la fraction volumique chute en dec¢a de agy, a I’approche du point d’amorgage.
La combustion par la surface extérieure des grains va alors s’effectuer. On assiste a la formation
d’un front de déflagration (en rouge sur la Figure 111.11), avec la formation d’un bouchon
(“’plug’’, ligne bleue sur la Figure 111.11). La vitesse de formation du plug, initialement a ~2000
m/s va s’accélérer pour ensuite rattraper I’onde de compaction. Les deux ondes ayant coalescé,
on assiste de fagon concomitante a la formation de 1’onde de détonation.

La Figure I11.12 montre les profils de pression lors de la premiére phase, quand le front
précurseur se propage entre 8 et 13 mm, soit entre 6.5 et 11.5 us apres I’initiation. On constate
que le front est en-dessous de 300 MPa, valeur mise en évidence par Campbell (cf. Figure 111.13,
tirée d’une expérience de McAfee [40]). On assiste a la formation d’un front de déflagration
puis du plug associé. Ce dernier a ensuite rattrapé 1’onde de compaction précurseur sur le
dernier profil.
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Figure 111.12 - Propagation d’un front précurseur. Profils de pression et du taux de compression de

6.5 us jusqu'a 11.5 us avec un intervalle de 1 us entre chaque profil
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Figure 111.13 - Profil de pression enregistré par une sonde de pression lors d'une expérience menée
par McAfee et Campbell [40]
La Figure 111.14 montre les profils de pression lors de la deuxiéme phase. La vitesse de
propagation de la face avant du bouchon accélere de 3600 a 4050 m/s, déterminée entre 12 et
15.5 ps sur le diagramme x — t et a I’aide des différents profils. Ensuite une accélération brutale

s’opere vers la détonation.
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Figure I11.14 - Profils de pression et de taux de compression du HMX 150-200 a 83% de 11.5 us a
14.5 us avec un intervalle de 0.5 us
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Figure 111.15 - Profils de taux de compression au moment de la transition en détonation de HMX
150-200 a 83% de 14 us a 16 us avec un intervalle de 0.5 us

La Figure I11.15 représente les profils du taux de compression postérieurs (x > 12 mm)
a ceux présentés sur la Figure 111.14. Elle nous montre que le front de detonation se forme
immediatement en amont du bouchon. On peut voir que le bouchon, qui est caractérisé par un
taux de compression supérieur a 0.9, se sépare en deux sur le troisieme profil (en rouge sur la
Figure 111.15), ce qui a été également observé expérimentalement (Fig. 8.16 de McAfee [22],
Fig. 5 de Parker et al. [118]). Ce dernier se consume ensuite complétement, comme indiqué sur
les profils suivants, donnant lieu & une rétonation.
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L’¢évolution de la fraction volumique du HMX est également illustrée sur les
Figure 111.16 et Figure 111.17. Leur analyse nous indique la présence d’un nouveau front de
combustion, au sein méme du bouchon, a I’intérieur duquel un important gradient de pression
continue de se développer (derniers profils de pression Figure 111.14). La fraction volumique
chutera en-deca de agy,, ce qui va fortement amplifier le processus de décomposition. C’est

cette derniére étape qui va étre responsable de I’accélération finale du front vers la détonation.
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Figure 111.16 - Fraction volumique du solide durant la deuxieme phase de déflagration entre 11.5 et
14.5 ps, avec un intervalle de 0.5 us

0.9 , ,

07 b

Og

¥ (mm)

Figure 111.17 - Fraction volumique du solide entre 14 us et 16 us, avec un intervalle de 0.5 s
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Figure 111.18 — gauche : Vitesses de la phase solide (violet) et de la phase gazeuse (vert) issue de la
simulation pour du HMX 150-200 a 83%. Droite : profil de pression —de 0 a 6 us, avec un intervalle
de 1.5 ps

La Figure 111.18 représente les vitesses des phases 1 solide (violet) et 2 gazeuse (vert),
ainsi que la pression lors de la propagation du front de déflagration dans les dix premiers
millimétres du processus de transition. La vitesse des gaz est trés supérieure a celle du solide,
témoignant de I’intrusion de gaz chauds en amont du front de combustion, caractérisant le
phénomeéne de combustion convective. La pression augmente progressivement due a la
décomposition chimique du solide. Un fort gradient de pression dans le solide est également
présent en amont du front. On peut constater que les gaz de combustion sont éjectés vers la
gauche, entrainant la phase solide.

Il est a noter cependant que I’analyse a été effectuée que pour un mélange contenant
83% de fraction volumique de HMX 150-200. On a constaté que le parametre le plus influent
était la détermination de la limite de fluidisation agy,. Ainsi afin de restituer I’ensemble des
distances de transition pour ce lot, il a fallu ajuster ce paramétre en fonction du taux de
compression initiale.

Les différents diagrammes (x — t) pour les différents taux de compression sont illustrés
sur la Figure 111.20. La Figure 111.19 montre que les valeurs choisies pour le paramétre agy,, sont
pertinentes car elles permettent une parfaite adéquation des distances de transition issues des
résultats expérimentaux avec celles déterminées numériquement.

Les valeurs sélectionnées pour le paramétre ag,, sont présentées dans le Tableau I11.4.
On constate qu’elles diminuent légerement de 0.75 a 0.7 pour un taux de compression
s’accroissant de 74 a 83 %. Elle tombe a 0.56 pour un taux de compression a 88%, pour lequel
on a une augmentation importante de la longueur de transition. 1l est fort probable que la tenue
mécanique accrue du matériau poreux en cours de decomposition ainsi que les interactions plus
fortes des grains avec le confinement, dont I’intégrité n’est pas complétement assurée soient
deux facteurs qui expliquent ce comportement. Cela met en lumiére de maniére indirecte le role
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de la combustion déconsolidante, mise en évidence initialement par Fifer et Cole, et
régulierement invoquée par Parker et al. 2018 [118], 2020 [37].

Les résultats numériques nous indiquent également les évolutions des vitesses des deux
phases en fonction du taux de compression initial. On constate ainsi que la vitesse diminue puis
augmente pour la premiere phase. Quant a la deuxieme phase, elle augmente puis diminue.
Quant a la phase de détonation, sa vitesse augmente.

Dans le Tableau I11.4, les valeurs des rayons des grains et des pores ont été déterminées
a partir des pics maximums des distributions des tailles de pores (cf. Figures 11.17 11.18 et 11.19)
et des distributions des tailles de grains (Figures 11.8 1.9 et 11.10, tous déterminés
experimentalement.
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compression (mm)(exp.) (um) (um)  (mm) (m/s)  (m/s)
65 30.2 1.525 1.05 28.5 0.63 760 2250
74 22.46 1.12 0.78 19 0.75 1550 2950
81 23.12 0.85 0.60 26 0.72 1100 3700
81 22.73 0.85 0.60 26 0.72 1100 3700
81 22.44 0.85 0.60 26 0.72 1100 3700
83 26.9 0.625 0.45 28 0.7 1125 4050
83 26.97 0.625 0.45 28 0.7 1125 4050
86 42.81 0.58 0.42 44 0.66 1260 3600
88 50.43 0.40 0.30 51 0.58 1850 2800

Tableau I11.4 — Détermination de agy, pour la longueur de transition. Vitesses de déflagration des
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Figure 111.19 - Distances de transition issues des tirs de HMX 150-200 et des simulations apres

calibration du parametre agy,
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Figure 111.20- Diagramme de marche (x — t) pour les taux de compression de 65% (haut gauche)
74% (haut droite), 81% (milieu gauche), 86% (milieu droite), 88% (bas gauche).
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Conclusion

Dans cette partie nous avons présenté le modele développé pour reproduire le
phénomene transitoire de la déflagration a la détonation.

Le modéle 1-D multiphasique réactif inspiré des travaux de Saurel et al. [96] [97] [87]
est issu du modele initialement proposé par Baer et Nunziato (voir partie 1.3).

Dans un premier temps, 1’énergie de configuration, parameétre important traduisant de
I’interaction entre les grains dans le matériau poreux, a été obtenu a partir des courbes de
compression obtenues expérimentalement (partie 11.2.c). Ensuite, une configuration de tube a
choc a été modélisée afin de valider I’'implémentation du modé¢le lorsqu’il était soumis a un
choc.

Une modélisation a trois phases a été privilégiée, afin de prendre en compte la phase
solide, la porosité initiale (intra et extra grains) et les produits de détonation. La phase solide
est modélisée par une équation Stiffened Gas, dont les parametres ont été calibrés sur la polaire
de choc du HMX. La porosité initiale est modélisée par une équation d’état des gaz parfaits, et
les produits de détonation par une équation d’état JWL des produits de détonation issus du
HMX.

Les résultats de la modélisation ont été comparés avec ceux d’un code thermochimique.
Le modéle restituait bien les parametres CJ de la détonation sur la gamme des porosités
investiguée, et ce sans calibration supplémentaire.

Les phénomeénes de relaxation finie de pression et des vitesses (sous la forme d’une
force de trainée au sein d’un milieu poreux) ont été pris en compte. Une loi de Vieille modélise
la célérité de la décomposition chimique. Les parametres de cette loi ont été issus de la
littérature, pour des travaux modélisant la transition du choc a la détonation d’un explosif
composé principalement de HMX. La combustion s’effectue par la surface interne des pores ou
par la surface externe des grains, en fonction d’une limite de fluidisation propre a chaque taux
de compression pour un lot donné de HMX. Les données initiales des pores et des grains ont
été fournies par les pics des distributions de tailles des pores et des grains, déterminées par la
caractérisation du matériau énergétique de la partie expérimentale.

L’analyse des résultats de la modélisation numérique pour le cas a 83% du HMX 150-
200 a permis de décomposer le processus de transition en quatre étapes.

Ainsi, aprés amorcage, la décomposition chimique du matériau énergétique (combustion
par les pores) et les forces de trainée augmentent la pression localement et induisent un front de
déflagration se propageant a une vitesse quasi-constante (~1.1-1.9 mm/us). Ce front
s’accompagne d’une légere compaction du lit en amont.

Puis la fraction volumique déecroit en aval de ce front en-deca de la limite de fluidisation
donnant ainsi naissance a une combustion de type déconsolidante qui s’effectue par la surface
externe des grains. La forte augmentation du taux de décomposition chimique par augmentation

162



Modélisation numérique

de la surface totale accessible au front de combustion va engendrer un front de déflagration et
des ondes de compression.

La formation d’un bouchon va résulter de cette deuxiéme étape. La face avant du
bouchon va ensuite s’accélérer et rattraper 1’onde de compaction précurseur. Il va en résulter
un front de déflagration a vitesse quasi-constante (~ 2.8-4 mm/us) lors de cette troisiéme étape.
La pression va augmenter au sein du bouchon a cause de la décomposition chimique. Un
gradient de pression va également s’y établir. Un nouveau front de combustion va se
développer, au sein méme du bouchon, a I’endroit ou la fraction volumique a encore diminué
en-deca de agy,, ce qui va fortement amplifier le processus de décomposition.

C’est cette derniere étape qui va étre responsable de I’accélération finale du front vers
la détonation (6.5 — 8.5 mm/ps), qui se développe apres le bouchon.

Dans un second temps, une étude paramétrique a été effectuée afin de tenter de
reproduire la variation de la distance de transition en fonction du taux de compression initial
obtenue expérimentalement en faisant varier le paramétre semi-empirique agy, .

A terme, ce parametre devrait étre re-calibré en considérant une continuité des surfaces
entre la combustion par grains et par pore comme dans [87]. De plus, I’interaction du milieu
diphasique avec les parois, ainsi qu’un critére permettant de déterminer le changement
topologique d’un matériau poreux en un milieu granulaire permettraient de restituer 1’influence
du confinement sur la limite de fluidisation. La prise en compte de 1’énergie de configuration
(et de la pression granulaire) ainsi que des transferts thermiques permettrait de rendre compte
des différences de comportement entre les différents lots de HMX.

163



Modélisation numérique

164



Conclusion et perspectives

Les travaux réalisés au cours de cette thése ont porté sur 1’étude du phénomene de la
Transition Combustion-Déflagration-Détonation dans de 1’octogéne (HMX) seul fortement
comprimé et confiné. L’objectif principal était de déterminer des tendances liant la variation de
la distance de transition en détonation dans I’explosif lorsqu’elle intervient en fonction de
différents parametres de la microstructure. On sait par expérience et par la littérature que la
distance de transition est fortement influencée par la taille des grains d’explosif utilisés. Les
parametres qui ont été considérés dans cette étude sont le taux de chargement, la granulométrie
des grains d’explosif comprimés, la surface spécifique finale et la taille des pores du comprimé.

Cette étude s’est déroulée en deux parties distinctes : I’une expérimentale et I’autre numérique.

La partie expérimentale s’est déroulée a I’Institut franco-allemand de recherche de
Saint-Louis (ISL). Dans le cadre des travaux réalisés, trois différents lots d’octogéne ont été
choisis, chacun ayant une taille de grain avant compression d’un ordre de grandeur différent.
Ces lots sont le M3c qui possede une taille de grain moyenne de 1’ordre du micrométre, le
Classe E qui posséde une taille de grain moyenne d’environ 10 pm et le 150-200 qui posséde
une taille de grain moyenne d’environ 200 pm. Les caractéristiques de morphologie ont été
déterminées avant et aprés compression a différents taux de chargement pour chacun des lots.
Il ressort de ces caractérisations que la taille de grain des trois lots aprés compression est
globalement la méme du fait de la fracturation des plus gros grains sous la pression exercee, ce
qui exclut d’emblée le facteur de taille des grains aprés compression des parameétres influencant
le phénomene de transition. Il en découle que d’autres parameétres jouent un rdle plus
déterminant. On a constaté que bien que les tailles de grains soient similaires aprés compression,
pour un taux de chargement donné, la taille des pores pour le M3c est plus petite que celle du
Classe E, elle-méme plus petite que celle du 150-200. On observe également que, pour un méme
lot, la taille de pore diminue lorsque le taux de chargement augmente. Enfin, on note une
différence significative de la valeur de surface spécifique entre les lots pour un taux de
chargement donné. Ainsi, la surface spécifique pour du M3c est plus élevée que pour du Classe
E elle-méme plus élevée que pour du 150-200. Ces deux paramétres s’avérent déterminants
pour le phénomeéne de transition.

La suite de cette partie expérimentale a consisté en une série de tests de déflagration.
Pour ce faire, chaque lot a été comprimé a des taux de chargement précis dans des tubes de
laiton haute résistance de 80 mm de long. Lors de ces tests, I’explosif a été initi¢ en combustion
a I’aide d’une source LASER dont I’énergie est amenée au contact de I’explosif a ’aide d’une
fibre optique. La progression de ’onde de pression générée par la réaction de 1’explosif est
observée a 1’aide d’aiguilles court-circuit placées a intervalles réguliers le long du tube.
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L’ensemble du phénomeéne est également observé a I’aide d’une caméra rapide a image
intégrale. Ces essais ont permis d’établir les variations de la distance de transition lorsqu’elle
intervient en fonction du taux de chargement initial de I’explosif pour chaque lot d’octogéne.
Ainsi, nous avons observé que le M3c n’a pas transité en détonation dans les 80 mm du tube,
sauf pour un taux de chargement trés bas (59% de la TMD). Le 150-200 au contraire a transité
en détonation pour chacun des taux de chargement initiaux. On a pu voir que la distance de
transition varie en fonction du taux de chargement de fagcon non monotone : la distance diminue
entre 65% et 75% puis augmente entre 75% et 88%, ce qui est en accord avec les résultats de
la littérature pour les lots ayant une taille de grain initiale importante. Enfin, la distance de
transition du Classe E varie a priori de la méme facon que le 150-200, mais avec une distance
de transition légérement plus importante pour un méme taux de chargement, avec néanmoins
un confinement plus important. Cependant, la plage de taux de chargement étudiée est plus
réduite pour le Classe E a cause de la difficult¢ de mise en ceuvre de la compression, une
tendance compléte n’a donc pas pu €tre dégagée.

En confrontant les résultats des tirs avec les résultats des caractérisations, il est possible
d’argumenter sur les parametres critiques influencant la distance de transition et leur role dans
les différents mécanismes mis en ceuvre dans la phénoménologie compléte. Ainsi, le M3c qui
transite en détonation plus difficilement possede des pores ouverts trés petits. Cela rend difficile
I’infiltration de gaz chauds en amont du front réactif permettant de préchauffer le milieu non
réagi et d’accélérer la propagation du front (combustion convective). De plus, une taille de pore
faible dissipe trop rapidement la chaleur issue de la compaction du milieu et I’empéche ainsi de
participer conjointement au dégagement de chaleur nécessaire a 1’accélération du front réactif.
Les absences conjuguées de ces deux phénoménes permettent d’expliquer les différences de
comportement entre les différents lots au méme taux de chargement. Cela permet également
d’expliquer 1’augmentation de la distance de transition observée pour le HMX 150-200
comprimé entre 75% et 88% de la TMD puisque la taille des pores diminue lorsque le taux de
chargement augmente. La diminution de la distance de transition entre 65% et 75% de taux de
chargement serait, elle due a la présence de mécanismes n’intervenant pas pour des taux de
chargement plus élevés (voir TCoDD de type I1).

La partic numérique s’est déroulée a I’Institut Pprime a 'ISAE-ENSMA a Poitiers.
Cette partie a consist¢ en I’implémentation dans un code de calcul d’un modéle 1-D
multiphasique réactif dans le but de reproduire le phénoméne de transition Combustion
Déflagration Détonation. Une modélisation a trois phases a été privilégiée afin de différencier
la phase gazeuse présente dans les porosités externes des produits de détonation. Les termes
sources issus de la relaxation des vitesses et des pressions a taux fini entre les phases ont été
implémentés. Dans un second temps, une équation d’état JWL a été implémentée afin de décrire
la phase constituée des produits de détonation. Les parametres CJ issus de la formulation
multiphasique ont été obtenus et comparés aux résultats de calculs thermochimiques issus des
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codes de calcul SIAME et QUERCY, deux codes développés par le Commissariat a I’Energie
Atomique et aux Energies Alternatives (CEA). Une fois I’état CJ convenablement reproduit, la
troisiéme étape a consisté en I’implémentation d’un paramétre gy, traduisant la fluidisation du
milieu au cours de la combustion et permettant de passer d’un mode de combustion par surface
de pores pour les fractions volumiques solides élevées a un mode de combustion par surface de
grains pour les fractions volumiques solides inférieures. Le modéle ainsi obtenu nous a permis
de reproduire de fagon tres satisfaisante les différents tirs mettant en ceuvre du HMX 150-200
en calibrant le agy,, convenablement. Un résultat notable issu de ces simulations concerne la
simulation d’un tir mettant en ceuvre le HMX 150-200 a 83% de taux de chargement, ou un
accord tres satisfaisant a été obtenu. De plus, en exploitant de facon plus poussée ces résultats
numeériques, nous sommes parvenus a identifier plusieurs mécanismes intervenant dans les
premiers instants du phénomene de transition comme la combustion convective, puis la

formation d’un bouchon ou I’intervalle séparant I’onde de compaction de I’onde réactive.

Plusieurs simplifications ont été effectuées afin d’obtenir ces résultats et plusieurs
améliorations peuvent encore étre apportées au modéle afin de parvenir a encore mieux
reproduire le phénomeéne de transition Combustion-Déflagration-Détonation. Ainsi, lors des
simulations du phénoméne de transition, 1’influence de 1’énergie de configuration et des
transferts thermiques a été négligée. Cette énergie de configuration permet de prendre en
compte I’interaction des grains entre eux lors d’une compaction. Ce paramétre a été obtenu a
I’aide des courbes de compression obtenues expérimentalement définies comme étant la
relation entre la pression appliquée a I’explosif et le taux de chargement en résultant. La prise
en compte des transferts thermiques et de 1’énergie de configuration permettrait de restituer les
différences de comportement entre les différents lots d’explosif. De méme, certaines grandeurs
aux interfaces entre les phases comme la masse volumique ou 1’énergie ont été approchées par
leur valeur dans la phase solide.

Un autre axe d’amélioration du modele serait I’implémentation de agy,, de facon a ce
que ce parametre garantisse la continuité de la surface de combustion au moment du
changement de mode de combustion. En effet, lors des simulations de la transition, ce paramétre
a été reglé a la main afin de faire correspondre au mieux la distance de transition obtenue avec
par simulation avec la distance obtenue expérimentalement. Cette implémentation ainsi que
I’implémentation d’un critére permettant de déterminer le changement topologique d’un
matériau poreux en un milieu granulaire permettraient de restituer 1’influence du confinement
et de sa résistance.

Enfin, au cours de cette these, seuls les résultats concernant le HMX 150-200 ont été
reproduits. Un travail a plus long terme serait d’exploiter les résultats expérimentaux mettant
en ceuvre les autres lots testés, voire méme d’autres explosifs. Ce travail concerne a la fois
I’aspect numérique et 1’approche expérimentale avec pour objectif I’obtention d’un plus grand
nombre de données. En effet, de futurs travaux expérimentaux pourraient consister a compléter
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les tirs mettant en ceuvre du HMX Classe E. Il serait également intéressant d’effectuer ces tests
de déflagration sur d’autres explosifs comme le RDX, similaire par nature au HMX, ou sur du
PETN. Enfin, on pourrait étudier le phénoméne de transition Combustion-Déflagration-
Détonation pour du VI-HMX (Very Insensitive HMX), un type de HMX développe par le
groupe PCD de I'ISL exempt de défauts internes et d’arétes vives, ce qui le rend
particulierement insensibles aux sollicitations sous chocs [119].
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Transition Combustion-Déflagration-Détonation d’un explosif secondaire poreux confiné, influence de la
microstructure

Résumé : Durant ces derniéres années, I’ISL a développé des systémes pyrotechniques basés sur la combustion d’explosif
secondaire confiné. Afin de garantir la fiabilité de ces systémes, il doit étre certain que I’explosif qu’ils contiennent ne transitera
pas en détonation. A I’inverse, pour d’autres applications, il pourrait étre intéressant de faire détoner un explosif secondaire
initié thermiquement. Il est donc impératif de pouvoir contréler parfaitement 1’occurrence ou non de la transition d’un régime
de déflagration & un régime de détonation. Une étude expérimentale a été menée dans le but d’étudier 'influence de la
microstructure sur le phénomene de transition. Trois lots de HMX ayant des granulométries initiales différentes ont été choisis
(~1 pm, ~10 pm et ~100 pum). Pour chaque jeu de paramétres (granulométrie initiale/taux de compression), une caractérisation
fine via diverses techniques (granulométrie par diffusion laser, physisorption gazeuse, pycnométrie hélium, porosimétrie au
mercure) a été menée afin de corréler le comportement de 1’échantillon en déflagration/détonation avec sa taille de grains, sa
surface spécifique et sa porosité (nombres, dimension des pores). Les plus grosses granulométries se trouvent fortement
fracturées et apres compression, les granulométries des lots ne sont plus suffisamment différentes pour expliquer les différences
de comportement observées quant a la capacité a transiter en détonation. Par contre, la taille moyenne des pores augmente avec
la granulométrie initiale. La taille des pores diminue également lorsque le taux de chargement augmente. Ces trois lots finement
caractérisés, ont été comprimés dans des tubes en laiton afin d’effectuer des tests de déflagration dans le but de déterminer dans
le cas ou la transition vers la détonation survient, la distance de transition en fonction du taux de chargement initial. L’explosif
a été initi¢ thermiquement a 1’aide d’une source LASER. Les résultats montrent que le lot de diamétre initial le plus petit n’a
transité que pour un taux de chargement trés faible. Pour le lot le plus gros, la distance de transition a un comportement non
monotone avec un minimum aux alentours de 70-75% de la TMD. Le lot de taille moyenne a lui un comportement semblable
au plus gros lot mais lorsque le confinement présente une résistance accrue. Globalement c’est la présence de gros pores qui
semble favoriser le phénomene de transition. En effet, dans le cas des plus petits pores, I’énergie de compaction se dissipe trop
rapidement dans le matériau solide pour participer au dégagement de chaleur.

Un modeéle réactif multiphasique 1-D, issu du modele proposé par Baer et Nunziato a été utilisé pour reproduire les distances
de transition en fonction des caractéristiques initiales de 1’explosif. Il a été testé pour le lot présentant la plus grosse
granulométrie initiale. Ce modéle comprend trois phases : une phase solide modélisée par une équation d’état Stiffened Gas,
une phase gazeuse pour les porosités initiales modélisée par une loi des gaz parfaits et une phase de produits de réaction
modélisée par une équation d’état JWL. L’introduction dans ce modeéle d’un paramétre de fluidisation du milieu en cours de
combustion nous a permis de simuler le comportement de 1’explosif au cours de la TCoDD, en s’appuyant sur la présence d’un
mécanisme de combustion déconsolidante. Le modele a été calibré afin de reproduire en partie les résultats expérimentaux.
Nous sommes parvenus au final & restituer de nombreux mécanismes décrits dans la littérature comme la combustion
convective, la formation d’un bouchon, la transition en détonation ainsi que le phénomeéne de sur-détonation présent juste aprés
le bouchon.

Mots clés : Allumage laser, Combustion, Equations d’état, Explosifs, Gaz, Microstructure (physique), Transition combustion-déflagration-
détonation, Poreux, Systemes pyrotechniques

Combustion-Deflagration-Detonation Transition of a Confined Porous High Explosive, Influence of the Microstructure

Abstract: For the past years, the ISL has developed pyrotechnic devices based on the combustion of a confined High Explosive. To guarantee the
reliability of those devices, we must be certain that the burning explosive will not transit into a detonation. On the other hand, for other devices, it
would be interesting to detonate an explosive thermically initiated. Therefore, it is crucial to be able to perfectly control the Deflagration to
Detonation transition occurrence. An experimental study has been conducted in order to study the influence of the explosive’s microstructure on
the transition phenomenon. Three batches of HMX with different initial granulometries have been chosen (~1 pm, ~10 pm and ~100 pm). For
each set of parameters (initial granulometry/compaction rate), a fine characterization using multiple technics (LASER diffusion granulometry,
gaseous physisorption, Helium pycnometry, Mercury porosimetry) have been done to correlate the sample’s behaviour during a
deflagration/detonation and its grain size, its specific surface and its porosity (number, pores size). The biggest granulometries happen to be highly
fractured and after being compacted, the batches granulometries are not different enough to explain their behaviour differences when transiting into
a detonation. Although, the mean pore size increases with the initial granulometry. The mean pore size also decreases when the compaction rate
increases. Those finely characterised batches have been compacted in brass tubes to realise deflagration tests in order to determine the transition
distance depending on the initial compaction rate. The explosive has been thermally initiated using a LASER source. The results show that the
batch with the smallest initial grain diameter only transited once, for a low compaction rate. For the biggest batch, the transition distance has a non-
monotone variation with a minimum around 70-75% of the TMD. The medium sized batch has a behaviour similar to the biggest batch, but with
a strongest confinement. Overall, the biggest pores presence is likely to favour the transition phenomenon. Indeed, for the smallest pores, the
compaction energy gets dissipated too fast in the solid to contribute to the heat generation.

A reactive multiphasic 1-D model, stemming from the one submitted by Baer and Nunziato, was used to reproduce the transition distances
depending on the explosive’s initial characteristics. It was tested for the batch with the biggest initial granulometry. This model contains three
phases: a solid phase modelled with a Stiffened Gas EOS, a gaseous phase for the initial porosities modelled with Perfect Gases EOS and a phase
for the detonation products modelled with a JWL EOS. The addition in the model of a parameter corresponding to the fluidization of the medium
during the combustion allowed to simulate the explosive behaviour during a DDT, by taking into account a deconsolidative burning mechanism.
The model was calibrated to partly reproduce the experimental results. We finally succeeded into reproducing numerous mechanisms cited in the
bibliography like the convective bumning, the plug formation, the transition into a detonation and the over-detonation occurring just after the plug.

Key words: Laser ignition, Combustion, Equations of state, Explosives, Gases, Microstructure, Combustion-Deflagration-Detonation Transition,
Porous, Pyrotechnic Systems
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