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IMPACT DE LA COMPOSITION DU SYNGAS SUR LA VITESSE DE FLAMME
ET LA STABILITE DU FRONT DE FLAMME

Denis LAPALME
RESUME

L’adoption de la gazéification intégrée a cycles combinés est envisagée par I’industrie de la
production d’¢lectricité afin de remplacer les actuelles technologies utilisées dans les
centrales au charbon. Cette technologie briile, dans une turbine a gaz, des carburants
synthétiques (syngas) produits par la gazéification de biomasse ou de charbon afin de
produire de 1’¢lectricité. Idéalement, le syngas n’est composé que de Hz et de CO, mais du
COz et du CH4 sont aussi fréquemment produits lors de la gazéification. L’objectif de cette
thése est de caractériser ’impact de la variation de la composition du syngas sur deux
parametres clés lors de la conception des turbines a gaz: la vitesse laminaire de flamme et
I’apparition des instabilités cellulaires. Pour ce faire, une campagne de mesures
expérimentales a été réalisée pour ces deux parametres. Concernant la vitesse laminaire de
flamme, il est montré que 1’augmentation du ratio H2/CO augmente la vitesse, tandis que
I’ajout de CO2 et de CHa4 la décroit. De plus, la richesse ou la vitesse atteint son maximum
diminue lors d'une augmentation du ratio H2/CO ou d'un ajout de CHa a cause de la vitesse
intrinséque de chacun de ces carburants. L'ajout de CO2 déplace aussi le maximum de
vitesse vers des mélanges moins riches a cause de la réduction de la température adiabatique
de flamme. Les comparaisons entre les résultats expérimentaux et numériques montrent
qu’une version modifiée de la cinétique GRI-Mech 3.0 permet de mieux prédire la vitesse
des syngas contenant entre 1 et 40% de CHa4. Une corrélation est proposée pour calculer la
vitesse en fonction de la composition du carburant, de la richesse et de la température
initiale. Les propriétés des syngas entrainent toutefois 1’apparition d’instabilités cellulaires
qui provoquent une autoaccélération du front de flamme. Comme 1’apparition des cellules
est influencée par le nombre de Lewis du carburant, cette thése présente une méthodologie
permettant de le calculer pour les syngas. Cette méthode est validée grace a des
comparaisons avec des résultats expérimentaux pour des carburants H»/CO, Hz/CHa,
H2/CO/CO; et H2/CO/CHa. A la suite du choix de la méthodologie du calcul du nombre de
Lewis, 1’étude sur les instabilités porte sur I’influence de ’ajout de CO2 et de CH4 au syngas.
L’ajout de COz2 ne change pas le moment ou les cellules apparaissent puisque la diminution
du nombre de Lewis est équilibrée par la hausse de 1’épaisseur de flamme. Un ajout de CH4
retarde cependant 1’apparition des cellules a cause d’une augmentation de 1’épaisseur de
flamme tandis que le nombre de Lewis reste stable. Il est aussi observé que
I’autoaccélération de la flamme ne meéne pas a I’autoturbulence. Cette thése montre que le
coefficient d’autoaccélération peut étre utilis€ comme critére permettant de distinguer la
nature du mécanisme ayant déstabilisé la flamme. Finalement, une corrélation est proposée
afin de prédire le moment ou les cellules apparaissent, et ce en tenant compte des instabilités
hydrodynamique et thermodiffusive.

Mots-clés: syngas, vitesse laminaire de flamme, nombre de Lewis effectif, instabilités
cellulaires






IMPACT OF THE COMPOSITION OF SYNGAS ON THE FLAME SPEED AND
STABILITY OF THE FLAME FRONT

Denis LAPALME

ABSTRACT

The integrated gasification combined cycle (IGCC) technology is considered by many
electric power generation companies as a possible replacement for the current coal power
plant technologies. The IGCC uses the synthetic gas (syngas) released during the
gasification of coal or biomass to produce electricity through a gas turbine. Syngas is ideally
a mixture of H2 and CO, but also often contains CO2 and CH4. Therefore, the objective of
this thesis is to characterize the impact of the composition of the syngas on the laminar flame
speed of the flame front and on the onset of cellular instabilities. To achieve this goal,
experimental measurements were performed. It was found that laminar flame speed
increases with increasing H2/CO ratio, while CO2 dilution or CH4 addition decreased it. The
location of the maximum flame speed shifts to leaner mixtures with increasing H2/CO ratio
or addition of CH4 because the flame speed of H2 and CH4 peak in leaner mixtures. The
location of the maximum flame speed is also shifted towards leaner mixtures with the
addition of CO2 due to the reduction of the adiabatic flame temperature. Comparison
between experimental and numerical results shows a better agreement using a modified GRI-
Mech 3.0, especially for H»/CO/CHs mixtures containing between 1% and 40% CHa. A
correlation, based on the experimental results, is proposed to calculate the laminar flame
speed over a wide range of equivalence ratios, inlet temperatures, and fuel content. However,
the onset of cellular instabilities causes the self-acceleration of the flame, which hence
becomes faster than the laminar flame speed. One of the main parameters controlling the
onset of cellular instabilities is the Lewis number. This thesis presents a three-step
methodology for the calculation of the Lewis number of syngas. The methodology is
validated by comparison with experimental results for H2/CO, H2/CHa4, H2/CO/CH4 and
H2/CO/CO:s2 fuels. Following the choice of the methodology for the calculation of the Lewis
number, a study is performed to investigate the impact of the addition of CO2 or CH4 on the
onset of instability in syngas. The addition of CO2 in syngas has no impact on the onset of
cellularity since the promotion of instability through a decrease of Le is counterbalanced by
the increase of the flame thickness. The addition of CHas, however, slows the onset, as the
flame thickness is increased while Le remains stable. It was observed that the apparition of
cells causes the self-acceleration of the flame, but does not lead to self-turbilization. This
thesis shows that the self-acceleration coefficient of a flame can be used as a criterion for the
identification of the nature of the instability. Finally, a correlation is proposed in order to
predict the onset of cellular instabilities based on the hydrodynamic and
thermodiffusive mechanisms.

Keywords: syngas, laminar flame speed, effective Lewis number, cellular instabilities
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INTRODUCTION

La consommation d’énergie a augmenté de plus de 3300 millions de tonnes d’équivalent
pétrole entre 2000 et 2012 (International Energy Agency, 2017). Malgré tous les discours sur
les énergies renouvelables, le charbon est la source d’énergie qui a connu la plus forte
croissance, fournissant 46% de la demande additionnelle en énergie primaire entre 2000 et
2012 (International Energy Agency, 2017). En 2010, preés de 40% de 1’¢électricité mondiale
était produite avec du charbon (U.S. Energy Information Administration, 2016, p. 10).
Beaucoup d’efforts sont présentement déployés afin de trouver des nouvelles technologies
permettant de réduire I’impact environnemental ou permettant de remplacer le charbon par la
biomasse. L’une de ces technologies est gazéification intégrée a un cycle combiné. Les
centrales reposant sur cette technologie utilisent des carburants synthétiques (syngas)

produits par la gazéification de biomasse ou de charbon afin de produire de I’énergie.

Idéalement, le syngas est un mélange composé exclusivement d’hydrogene (H2) et de
monoxyde de carbone (CO). Dans la pratique, la gazéification est un processus complexe qui
aboutit a la formation de coproduits gazeux, particulierement du dioxyde de carbone (CO2)
et du méthane (CH4). La composition finale du syngas varie grandement en fonction de la
nature et de 1’origine de la matieére premicre, du processus de gazéification et des traitements
pré et post-gazéification (Giles, Som et Aggarwal, 2006; Richards et Castleton, 2010). Cette
variation est une problématique majeure puisque le carburant influence les propriétés de
combustion sur lesquelles repose la conception de la chambre a combustion. La vitesse
laminaire de flamme par exemple est utilisée pour dicter la taille des injecteurs. Si la flamme
est plus rapide que le débit massique de carburant, elle se propagera vers ’amont du jet de
carburant, provoquant un dangereux retour de flamme dans l’injecteur. Au contraire, une
flamme ayant une vitesse laminaire trop faible par rapport au débit de carburant ou a la
vitesse de 1’écoulement ambiant sera entrainée loin de I’injecteur et de la source de
carburant, ce qui peut causer ultimement I’extinction de la flamme. La vitesse laminaire de
flamme est une propriété importante qui sert aussi a déterminer la vitesse de la flamme dans

les écoulements turbulents ou encore dans les modéles de combustion utilisés en simulation



numérique. Finalement, les chambres de combustion sont susceptibles a 1’apparition
d’instabilités de combustion qui dépendent des propriétés du mélange. Ces instabilités sont
responsables de combustions anormales et elles ne sont donc pas désirées car elles peuvent
endommager la chambre de combustion, par exemple en entrant en résonnance avec les
fréquences naturelles de la chambre ou en causant de la détonation. Il est donc important de
connaitre a priori les propriétés reliées a la combustion du syngas que 1’on désire utiliser afin

de maximiser 1’efficacité de la combustion.

Le premier chapitre de cette thése offre tout d’abord une présentation des syngas. Il présente
par la suite une revue de littérature détaillée des plus récents travaux de recherche visant a
comprendre D’effet de la composition du syngas sur des propriétés importantes de la
combustion, soit la vitesse laminaire et la stabilité du front de flamme. Cette revue de
littérature identifie une problématique qui meéne a la formulation de 1’objectif et des sous-

objectifs du présent travail.

Le deuxiéme chapitre présente les montages expérimentaux de méme que les méthodes
d’acquisition et de traitement des données. Ce chapitre introduit ensuite les méthodes de

calcul des incertitudes expérimentales.

Les troisieéme, quatriéme et cinquiéme chapitres présentent et analysent les résultats de fagcon
a répondre aux sous-objectifs de la recherche. Chaque chapitre présente le détail des

incertitudes expérimentales.

Finalement, une conclusion générale résume 1’ensemble des résultats et analyses présentés
dans cette these. Elle est suivie de recommandations servant & proposer une piste pour des

recherches subséquentes.



CHAPITRE 1

REVUE DE LA LITTERATURE

Ce chapitre présente une revue de la littérature s’intéressant aux syngas et plus
particuliérement a la vitesse de la flamme laminaire et a la stabilité de la flamme. Le syngas
demeure un carburant méconnu. La premicére section de ce chapitre offre donc une
présentation générale concernant I’histoire et les moyens de production de ce carburant.
Ensuite, les impacts de la composition du syngas et de la température initiale du carburant sur
la vitesse laminaire de flamme sont présentés. L’un des impacts observés dans la littérature
est que certaines conditions causent la déstabilisation et I’accélération du front de flamme. La
troisieme section de ce chapitre aborde les mécanismes qui causent cette déstabilisation et
revoit les conditions dans lesquelles ce phénomeéne est observé. Les problématiques notées au
cours de la revue de littérature sont résumées a la section 1.4. Ces problématiques menent a

la formulation d’un objectif de recherche, présenté a la fin du chapitre.

1.1 Présentation des syngas

1.1.1 Historique des syngas

C’est au début du XVII® siecle qu’un chimiste et physicien belge, Jan Baptista Van Helmont,
a découvert qu’il était possible de générer un gaz en chauffant suffisamment du charbon ou
du bois (National Energy Technology Laboratory). Au cours des deux siécles qui suivent,
plusieurs expériences sont réalisées afin d’améliorer le processus de gazéification de la
maticre solide. Les premiers brevets consacrés a la production de ce gaz, qui est un mélange
d’hydrogene (H2) et de monoxyde de carbone (CO) souvent accompagné de dioxyde de
carbone (COz2), et a son utilisation dans un moteur (Famous Invertor, 2017), sont accordés a
la fin du XVIllIe siecle. Au début du XIX° siecle, ce gaz, alors appelé « fown gas » et produit
a partir du charbon, servait a 1I’éclairage des rues et des habitations bien avant le gaz naturel
ou I’¢lectricité. Toutefois, au début du XX°¢ siécle, ces deux derniéres sources d’énergie

avaient remplacé le « fown gas » (National Energy Technology Laboratory). Le manque de



pétrole en Europe durant la Deuxiéme Guerre mondiale a renouvelé I’intérét envers la
gazéification afin de produire le carburant nécessaire pour les véhicules. La technologie
retenue consistait a installer sur une voiture un gazéificateur de copeaux de bois. Le gaz
obtenu (appelé « wood gas » a cette époque) était alors nettoyé et acheminé au moteur du
véhicule, qui n’avait subi que quelques modifications. Cette technologie avait été développée
des les années 1920 en Allemagne (le générateur Imbert), en France et en Sueéde, ou la
promotion gouvernementale de cette technologie avait commencé dés 1932 (Solar Energy
Research Institute, 1979). A la fin de la Deuxiéme Guerre mondiale, prés de 500 000 voitures
allemandes étaient propulsées avec du « wood gas » (Low-Tech Magazine, 2010). En Suede,
11% des voitures, 55% des camions et 77% des autobus civils fonctionnaient avec du bois
gazéifié. Toutefois, cette technologie est tombée en désuétude des la fin de la Guerre, quand
I’approvisionnement en pétrole fut rétabli. Le développement industriel de la gazéification a
diminué, mais s’est poursuivi apres la Guerre, s’axant plus particulierement sur la production
de produits chimiques (gagnant ainsi son nom de « synthetic gas », ou syngas pour faire
court). Cependant, la hausse des colits de I’énergie au début des années 1990 a ravivé
I’intérét pour la production d’électricité par du syngas (National Energy Technology

Laboratory).

Le remplacement de I’¢lectricité produite directement par du charbon par une électricité
produite par la combustion des syngas provenant de la gazéification de ce méme charbon
devrait générer des bénéfices environnementaux importants (Department of Mechanical and
Structural Engineering and Material Science, 2010; Lieuwen, Yang et Yetter, 2010). La
Figure 1.1 présente les résultats d’une analyse du National Energy Technology Laboratory
(2015a; 2015b) du département américain de 1’énergie portant sur les principaux polluants
¢mis lors de I'utilisation du charbon. Les scénarios envisagés dans cette analyse comparent
les technologies conventionnelles de centrales au charbon a la technologie commercialement
viable la plus avancée pour le syngas, c’est-a-dire la technologie de gazéification intégrée a
un cycle combiné (GICC). Les centrales GICC sont composées de trois parties majeures : le
gazéificateur, le purificateur et les turbines. La matiére premicre est premic¢rement acheminée

au gazéificateur ou elle est transformée en syngas. Ce syngas contient toutefois plusieurs



impuretés telles que des oxydes de soufre, du mercure, des traces de métaux lourds et des
carbonyles (ex. : Fe(CO)s). Ces impuretés, initialement contenues dans la matieére premiere,
ont été libérées et transformées durant la gazéification. Le syngas impur passe donc par
différentes étapes de purification avant d’étre utilisé. Le syngas propre est finalement
acheminé vers une turbine a gaz qui génére de I’électricité en brhlant le syngas. Les gaz
chauds rejetés par la turbine a gaz sont ensuite utilisés pour générer de la vapeur d’eau qui,

en passant par la turbine a vapeur, produit a nouveau de I’électricité.

L’utilisation de la technologie GICC permet une réduction moyenne de 98% en oxydes de
soufre (SOx), de 27% en oxydes d’azote (NOx), de 52% en particules fines (PM) et de 13%
en CO2 par rapport aux centrales au charbon conventionnelles, dont celles a charbon
pulvéris¢ (CP). La réduction des émissions de CO2 pourrait méme étre réduite de 24%
(Ordorica-Garcia, Douglas, Croiset et Zheng, 2006). Les réductions en émission de CO et de
mercure pourraient quant a elles atteindre 82% et 66% respectivement (Lieuwen et al., 2010,

p. VII) par rapport au charbon.
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Figure 1.1 Comparaison des émissions de SO2, NOx et PM entre les entre
les technologies GICC et les centrales au charbon conventionnelles
(données provenant du National Energy Technology Laboratory (2015a; 2015b))



1.1.2 Moyens de fabrication et composition

Il existe trois types majeurs de procédés de gazéification : a lit mobile, a lit fluidisé et a lit
entrainé (Richards et Castleton, 2010). Les avantages et les désavantages de ces techniques,
de méme que des exemples d’applications commerciales, ont été révisés par Hossein Sahraei,
McCalden, Hughes et Ricardez-Sandoval (2014). Le charbon est la mati¢re premicre la plus
gazéifiée, fournissant pres de 70% du syngas mondial. Le pétrole et le gaz naturel fournissent
pres de 13% chacun, tandis que la biomasse n’est la source que de 1% du syngas
(Gasification Technologies Council, 2015). Le choix de la matiére premiére influence
fortement le choix du procédé de par la réactivité de la mati¢re premicre et la température de
gazéification. Ainsi, la réactivité de la biomasse est souvent supérieure a celle des charbons,
ce qui implique qu’un procédé de gazéification a plus basse température est nécessaire pour
convertir la biomasse que pour convertir le charbon. Le procédé a lit fluidisé, qui fonctionne
a basse température, est par exemple bien adapté a la gazéification de la biomasse (Richards
et Castleton, 2010). Dans les procédés a haute température, 1’énergie initiale mise a faire
chauffer la matiére premicre est considérée comme étant « perdue » et réduit donc le

rendement thermique du processus.

Peu importe le procédé de gazéification retenu, le processus chimique est sensiblement le
méme et est illustré a la Figure 1.2 (Richards et Castleton, 2010). La matiére premicre solide
(charbon ou biomasse préalablement réduit en fines particules) et un oxydant (oxygeéne ou
air) sont acheminés en continu dans le gazéificateur. Grace a la température et a la pression
régnant dans le gazéificateur, le carbone contenu dans la mati¢re solide (taches grises sur la
Figure 1.2) réagit avec ’oxygene. Le gazéificateur est maintenu a la température désirée
grace a la chaleur dégagée par les réactions de gazéification, qui sont présentées a droite sur
la Figure 1.2. De I’eau peut étre ajoutée dans le processus afin d’augmenter la concentration
finale en Hz en favorisant la réaction de conversion du gaz a 1’eau. L’eau peut aussi permettre
de controler la température du réacteur. La majeure partie du solide est transformée en un gaz
(fleches bleues) qui est ensuite acheminé vers les diverses étapes de purification (la

désulfuration des gaz issus du charbon par exemple) avant d’étre brilé dans la chambre a



combustion de la turbine a gaz. Néanmoins, une partie du carbone peut se coaguler et former
des suies tandis que les impuretés dans la matiére premicre se transforment en cendres. Ces

résidus solides (points noirs) tombent dans le bas du gazéificateur ou ils sont évacués.

Figure 1.2 Schématisation du procédé de gazéification.
Adaptée de Richards et Castleton (2010)

Idéalement, le syngas est un carburant composé exclusivement de Hz et de CO, avec un ratio
H2/CO ¢élevé. Dans la pratique, la gazéification est un processus complexe qui résulte en la
formation de coproduits gazeux (CO2, méthane (CHs4)) ou solide (cendre, suies). Les
coproduits solides, de méme que les impuretés, seront retirés afin que seuls les gaz soient
acheminés a la chambre de combustion. Moliére (2002) présente les compositions des syngas
utilisés dans des turbines a gaz stationnaires pour produire de 1’¢lectricité dans diverses
parties du monde. Plusieurs études montrent aussi les compositions qui peuvent étre obtenues
par la gazéification de la biomasse (Couto, Rouboa, Silva, Monteiro et Bouziane, 2013;

Goransson, Soderlind, He et Zhang, 2011; Sun, Li, Yang, Kai et He, 2013). La Figure 1.3



présente la distribution des principaux combustibles présents dans les syngas évalués dans
ces ¢tudes (dans cette thése, les diluants sont improprement aussi désignés par le terme
combustible afin de simplifier 1’appellation des éléments des syngas). En observant les
différentes compositions, on remarque que le ratio H2/CO varie de 0,33 a 2,36, mais qu’il est
généralement 1égeérement inférieur a 1. Pour sa part, la concentration en CO2 peut atteindre
jusqu’a 30%. La concentration en CHa est généralement autour de 5% pour les syngas issus
du charbon et peut atteindre jusqu’a 15% dans les syngas issus de la biomasse. De plus,
Moliere (2002) mentionne que certains opérateurs de turbines a gaz ajoutent volontairement

du CHa4 pour faire une co-combustion syngas-CHa.
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Figure 1.3 Distribution de chaque combustible dans des syngas commerciaux.
En bleu : syngas issus de la gazéification du charbon. En rouge : syngas issus
de la gazéification de la biomasse. Tiré des données de
Couto et al. (2013); Goransson et al. (2011); Moliere (2002); Sun et al. (2013)



1.1.3 Utilisation des syngas

La substantielle variabilit¢ de la composition du syngas est un obstacle majeur pour le
développement a grande échelle de cette technologie, car la quantité de polluants générée
dépend entre autres de la composition du syngas (Whitty, Zhang et Eddings, 2010, p. 169).
De plus, un carburant ayant un pouvoir calorifique plus faible nécessitera un plus grand débit
de carburant afin que la puissance de la turbine demeure constante. Ceci a deux implications.
Premiérement, un ajustement du débit d’air est requis, en fonction du ratio air/carburant
désiré. Dans le cas ou 1’ajustement correspond a une augmentation du débit d’air (par
exemple afin de maintenir le ratio air/carburant constant), ceci entrainera une plus grande
perte de pression dans la chambre a combustion, ce qui cause une perte de puissance et donc
une diminution du rendement thermique (Lefebvre et Ballal, 2010, pp. 114-117; Richards,
Castleton et Weiland, 2010, p. 198). Deuxiémement, une modification dans le débit de
carburant change les caractéristiques de pénétration du jet, un jet plus lent réduisant le taux
de mélange entre le carburant et I’air. Comme la pénétration du jet est inversement
proportionnelle a 1’indice de Wobbe d’un carburant (ratio entre le pouvoir calorifique et la
densité) (Richards et al., 2010, p. 198), il est recommandé que cet indice varie de moins de
5% par rapport a la valeur pour laquelle la turbine a été congue (Lefebvre et Ballal, 2010, p.
468). Comprendre comment la variabilit¢ de la composition du carburant influence la
combustion est donc primordial afin de concevoir des turbines efficaces pouvant fonctionner

sur une large plage de composition (Cheng, 2010).

Dans les premiéres turbines a gaz, le carburant et 1’oxydant (I’air) entraient séparément dans
la chambre a combustion, ou ils se diffusaient I’un vers 1’autre pour former une flamme de
diffusion (Turns, 2011, p. 486). Ce mode de combustion a 1’avantage d’étre simple (pas
besoin de gérer le mélange entre I’air et le carburant) et plus facile a contréler (Turns, 2011,
p. 486) (c’est-a-dire plus stable (Jansohn, 2013, section 5.1)). Toutefois, afin de réduire les
émissions de polluants, particulierement de CO et d’oxydes d’azote (NOx), les turbines a gaz
sont maintenant congues pour fonctionner avec des flammes pré-mélangées (Cheng, 2010, p.

129; Jansohn, 2013, section 5.1; Lefebvre et Ballal, 2010, p. 415; Turns, 2011, p. 486) dans
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lesquelles, comme leur nom I’indique, le carburant et I’air sont mélangés avant la
combustion. La concentration relative entre 1’air et le carburant est exprimée par la richesse
(¢), qui est le rapport entre le ratio massique air/carburant employé dans une situation donnée
et le ratio massique air/carburant steechiométrique (quantité d’oxygéne minimale qui permet
d’oxyder enti¢rement le carburant). Un mélange est dit steechiométrique lorsque ¢ = 1, riche

en carburant lorsque ¢ > 1, et pauvre lorsque ¢ < 1.

De plus, la combustion dans les turbines a gaz s’effectue dans un écoulement turbulent,
caractérisée par la variation rapide et aléatoire de la vitesse des gaz a un endroit donné (Law,
2006, p. 474). Les concepteurs des chambres a combustion disposent de plusieurs outils pour
calculer et prédire le comportement général de la combustion dans un tel écoulement
(Gonzalez-Juez, Kerstein, Ranjan et Menon, 2017), mais tous ces outils reposent sur les
caractéristiques laminaires de la flamme. Entre autres, il existe plusieurs régimes servant a
caractériser I’intensité de la turbulence. Les frontieres entre ces régimes sont déterminées a
I’aide des nombres de Reynolds turbulent (Rer), de Karlovitz turbulent (Kar) et de
Damkohler (Da), qui sont fonction de ’épaisseur laminaire et de la vitesse laminaire de
flamme (Cheng, 2010, p. 137). La simulation en régime « flamelet » est I’approche la plus
fréquemment employée pour simuler les flammes turbulentes (Ratzke, Schoffler, Kuppa et
Dinkelacker, 2015). Dans cette approche, la vitesse de propagation turbulente est
proportionnelle a I’intensité de la turbulence (Rer, Karet/ou Da) et a la vitesse laminaire de
flamme (Lin, Jansohn et Boulouchos, 2014; Turns, 2011, pp. 465-468). Toutefois, la vitesse
turbulente peut étre augmentée par le développement, sur le front de flamme, d’instabilités
intrinséques a la combustion (c’est-a-dire qui sont indépendantes de la nature de
I’écoulement) (Law, 2006, p. 477). Deux parametres sont particulieérement importants lors de
la conception des turbines a gaz: la vitesse laminaire de flamme et la stabilité intrinséque de

la flamme.
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1.2 Vitesse laminaire de flamme

Par définition, la vitesse laminaire de flamme (S.”) est la vitesse a laquelle un front de
flamme plat se déplace sans contrainte dans les gaz frais dans la direction perpendiculaire a
sa surface. Cette vitesse est indépendante de la géométrie du brileur, de la vitesse de
I’écoulement ou de la forme de la flamme. A des conditions de pression, température et
richesse données, la vitesse laminaire de flamme est une propriété unique a chaque carburant,
donnant des indications sur la réactivité et la diffusivité du carburant ainsi que sur sa capacité
a dégager de la chaleur (Law, 2006, p. 234). En plus d’étre un prérequis nécessaire a 1’étude
des flammes turbulentes (Turns, 2011, p. 258), S.” dicte certaines caractéristiques de stabilité
de la flamme telles que la résistance au soufflement ou au retour de flamme. Ces
caractéristiques influencent le dimensionnement de I’injecteur et la détermination du débit de
carburant. S.” est aussi employée pour valider et optimiser les cinétiques chimiques utilisées
lors de simulations numériques durant la phase de conception des chambres de combustion.
En synthése, la vitesse laminaire de flamme est un paramétre essentiel pour simuler et
comprendre la combustion. Ce paramétre a donc fait I’objet d’une attention particuliere de la

part des chercheurs, et ce sous plusieurs conditions d’opération.

De nombreuses études ont été effectuées sur les syngas purs afin de comprendre les effets de
la richesse et du ratio H2/CO sur S.”. Toutefois, peu d’études évaluent I’impact de 1’ajout
d’un troisiéme combustible dans le carburant. Un certain nombre d’études rapportent
I’impact de la dilution. Cependant, les études rapportant 1I’impact de la co-combustion avec

un hydrocarbure tel que le méthane sont beaucoup plus rares.

1.2.1 Effet du ratio H,/CO

Il existe plusieurs articles (Bouvet, Chauveau, Gokalp, Lee et Santoro, 2011a; Dong, Zhou,
Zhao, Zhang, Xu et al., 2009; Natarajan, Lieuwen et Seitzman, 2007; Wang, Weng, He, Li et
Cen, 2015) ayant rapporté ’effet du ratio H2/CO sur S.” des syngas purs aux conditions
ambiantes. Ces études ont aussi porté sur la richesse (¢). Les résultats de la littérature

présentent tous les mémes tendances. Globalement, pour un ratio H2/CO donné, la vitesse
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croit rapidement et linéairement en fonction de ¢ lorsque la richesse est faible. Puis, la
croissance de la vitesse diminue jusqu’a ce que S.” atteigne son maximum, aprés quoi S.’
décroit, d’abord lentement puis un rythme de décroissance constant jusqu’a ce que le
mélange soit trop riche pour soutenir la flamme. Pendant ce temps, a une richesse donnée, S.”
augmente avec I’augmentation du ratio Ho/CO. La Figure 1.4 présente un exemple de la
variabilité de S.” pour une combustion a la pression atmosphérique (1 atm). Les vitesses a
80% Ha2 peuvent étre jusqu’a trois fois supérieures de celles a 20% Ha. Pour des carburants
ayant un ratio H2/CO élevé (c’est-a-dire supérieur a 75% Hz), S.’ passe de 0,9 m/s en
mélange pauvre a un maximum de plus de 2 m/s en mélange riche. Pour les carburants ayant
un ratio H2/CO faible (inférieur a 25% Hb2), les vitesses varient plutot entre 0,35 et 1 m/s en
fonction de ¢ (Dong et al., 2009). Ces vitesses et leurs variations en fonction de la richesse
sont notablement différentes et supérieures a celles des carburants présentement utilisés en
turbines a gaz ou en moteur, que ce soit le gaz naturel, le kéroséne ou 1’essence, dont les

vitesses varient généralement entre 0,2 et 0,4 m/s (Turns, 2011) sous conditions

atmosphériques.
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Figure 1.4 Vitesse laminaire de flamme des carburants H2/CO
en fonction de la richesse. Adaptée de (Dong et al., 2009)
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Bouvet et al. (2011a) ont utilisé un brileur Bunsen afin de mesurer la vitesse de flamme de
carburants H2/CO sur des richesses couvrant la plage 0,3 — 1,2. Leurs résultats, qu’ils
résument sous la forme d’une corrélation, montrent que la vitesse de flamme évolue

linéairement autant en fonction de la richesse que de la concentration en Hz sur les plages

0,6 <9 <1,0 et 10% <H2 <70%.

Dong et al. (2009) ont aussi utilis¢ un brileur Bunsen pour établir une corrélation pour la
vitesse de flamme des carburants H2>/CO dont le contenu en H» varie entre 1% et 100%, et ce
pour la plage de richesse allant de 0,7 a 2,2. Conformément aux résultats de Bouvet et al.
(2011a), un accroissement quasi linéaire de S.” est observé lorsque la concentration en Ha est
située entre 20% et 80%. Aux deux extrémités de concentration, la vitesse de flamme
augmente plus rapidement que dans la région centrale a cause d’une plus grande sensibilité a

la concentration et a la réactivité du Ho.

Dong et al. (2009) observe que I’évolution de la vitesse en fonction de la richesse prend
I’aspect d’une cloche, la vitesse atteignant un maximum vers ¢ = 1,7. D’autres mesures
effectuées sur une flamme en expansion sphérique (Sun, Yang, Jomaas et Law, 2007) ou
avec un brileur Bunsen (Burbano, Peareja et Amell, 2011) sur une large plage de richesse et
de ratio H2/CO montrent plutdt que la vitesse atteint son maximum a une richesse plus élevée
quand le ratio H2/CO est faible. Toutefois, les vitesses rapportées par les différentes études
montrent un moins bon accord entre elles lorsque ¢ > 1,5, et le désaccord est particuliérement
grand pour les richesses prés de la vitesse maximale (Lee, Jiang et Mohamad, 2014).
L’incertitude sur la valeur de la vitesse maximale, de méme que la richesse ou elle est
atteinte, est donc élevée. Burbano et al. (2011) notent que les rares résultats a haute richesse
ont ¢t¢ obtenus sur des flammes en expansion sphérique (McLean, Smith et Taylor, 1994;
Prathap, Ray et Ravi, 2008; Sun et al., 2007) pour lesquelles il n’y a pas de consensus sur la
plage de rayon a employer afin de déterminer S.’. 1l est difficile de conclure quoi que ce soit
a ce sujet pour les études de McLean et al. (1994) et de Sun et al. (2007) puisqu’ils ne
mentionnent pas la plage de rayon qu’ils ont employé. Toutefois, Prathap et al. (2008)

précisent avoir utilisé des rayons compris entre un minimum de 4,5 mm et un maximum de



14

62 mm. Ce rayon minimum, bien que légeérement inférieur au 6 mm recommandé par
Monteiro, Bellenoue, Sotton, Moreira et Malheiro (2010), devrait étre suffisamment ¢levé
pour étre indépendant de I’énergie d’allumage. Le rayon maximum pour sa part correspond a
32% du rayon de leur bombe a combustion, suffisamment proche du 30% requis selon Burke,
Chen, Ju et Dryer (2009) pour éviter les effets de confinement. Des résultats supplémentaires
a haute richesse, particulierement pres de la richesse maximale, sont donc nécessaires afin de

mieux évaluer S.’.

1.2.2 Effet de la dilution au Nz ou au CO»;

Le CO: influence la vitesse de flamme par I’entremise des mécanismes thermique (en
diminuant la température de combustion) et cinétique (en favorisant des réactions de
dissociations du CO2). Lorsque la proportion de CO2 dans le syngas est faible (~ 5%), la
diminution de S.” est causée a part pratiquement égale par les deux mécanismes (Halter,
Foucher, Landry et Mounaim-Rousselle, 2009). Toutefois plus la quantité¢ de CO2 augmente,
plus la température de combustion diminue. A plus faible température, la dissociation du CO2
est limitée et I’impact du mécanisme thermique sur S.” devient dominant (Di Benedetto, Di

Sarli, Salzano, Cammarota et Russo, 2009; Halter et al., 2009).

Dans une série d’articles, Natarajan et al. (Natarajan, Kochar, Lieuwen et Seitzman, 2009;
Natarajan et al., 2007; Natarajan, Nandula, Lieuwen et Seitzman, 2005) rapportent des
mesures expérimentales de S.” de carburants Ho/CO/COz pauvres et steechiométriques. Les
mesures sont effectuées a 1’aide d’un briileur Bunsen et certaines sont contrevérifiées avec la
méthode de la flamme en stagnation, qui tient en compte 1’étirement de la flamme. La
différence entre les résultats des deux méthodes est de moins de 3% (Natarajan et al., 2007).
Les résultats sont comparés aux S’ obtenues par plusieurs cinétiques chimiques dont celle de
Davis (Davis, Joshi, Wang et Egolfopoulos, 2005) et GRI-Mech 3.0 (Smith, Golden,
Frenklach, Moriarty, Eiteneer et al.). Ils observent que toutes les cinétiques reproduisent
correctement les résultats expérimentaux, la plus précise étant celle de Davis. Pour les

carburants contenant du COz2, I’absence d’un écart notable entre les résultats numériques et
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expérimentaux malgré 1’exclusion des effets de la radiation dans la simulation indique que

cet effet est négligeable.

Utilisant une flamme en expansion sphérique, Prathap, Ray et Ravi ont étudié I’influence, sur
S.” de syngas équimolaires, de la dilution au N2 (jusqu’a 60% par volume) (Prathap et al.,
2008) et au CO2 (jusqu’a 30%) (Prathap, Ray et Ravi, 2012). Les mesures de vitesses sont
faites a plusieurs richesses couvrant une large plage 0,6 < ¢ < 3,0. Les résultats numériques
obtenus avec la cinétique de Davis se comparent positivement aux résultats expérimentaux.
Avec I’ajout de N2 ou de COz, S.” décroit notablement a cause de la hausse de la capacité
thermique massique du mélange (ce qui entraine une baisse de la température de flamme) et
de la décroissance de la diffusivité thermique. De plus, leurs résultats suggerent que le CO2
inhibe plus S.” que ne le fait le N2. Cette inhibition supplémentaire pourrait étre causée par la
participation active du CO:2 dans les réactions chimiques, entre autres via la réaction de
ramification CO + OH = CO2 + H. IIs observent aussi que la richesse ou S.” atteint son
maximum se déplace vers les mélanges plus pauvres avec 1’ajout d’un diluant. Cette richesse,
qui est & ¢ = 2,0 dans les carburants sans dilution, passe a 1,4 et 1,6 avec 1’ajout de 60% N2 et
30% CO:z2 respectivement. Toutefois, ils n’observent pas ce déplacement si la concentration
de diluant est indépendante de la richesse (en fixant la concentration de diluants dans le
mélange Oz-carburant plutdt que dans le carburant seul). L’observation de ce déplacement
repose principalement sur les résultats de cinétiques puisque des mesures sont prises
seulement aux richesses de ¢ = 1,4, 1,6, 2,0 et 2,5 dans la zone environnant cette vitesse
maximale. Expérimentalement, seul le carburant contenant 30% de CO:z voit son sommet étre
déplaceé a ¢ = 1,6, tandis que la vitesse maximale est observée a ¢ = 2,0 pour des proportions
en COz2 de 0, 10 et 20%. Conséquemment, des mesures effectuées sur un pas de richesse plus
faible sont nécessaires pour valider cette observation. Finalement, & un ¢ donné, ils observent

que la diminution de S.” est plus grande dans les mélanges riches.

Burbano et al. (2011) rapportent des résultats obtenus avec un brilleur Bunsen pour des
flammes 50/50 H2/CO ayant 0, 10 et 20% de CO2. Grace a leur pas de richesse de 0,2 aux

richesses preés de la vitesse maximale, ils voient que la vitesse maximale se déplace de
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o =202 10% CO2 vers ¢ = 1,8 a 20% CO.. Toutefois, contrairement aux carburants
contenant 0 et 10% de COq, pour lesquels la vitesse est mesurée a ¢ = 1,8, 2,0 et 2,2, la
vitesse du carburant contenant 20% CO2 n’est pas mesurée a ¢ = 2,0. En 1’absence de ce
point de mesure, I’hypothése postulant que la vitesse maximale demeure a ¢ = 2,0 n’est donc

pas évaluée, ce qui rend leur conclusion incertaine.

Pour leur part, Kishore, Ravi et Ray (2011) ont utilisé un pas de richesse de 0,1 sur toute leur
plage de richesse (0,8 — 1,8) pour étudier 1’effet du CO2 (40% — 60% par volume) sur la
vitesse de flamme de carburants H2/CO ayant des ratios de 4/1, 1/1 et 1/4. Méme avec ce pas
plus fin, ils observent un déplacement du sommet de vitesse avec 1’augmentation de la
concentration en COz. Leurs résultats montrent en outre une forte corrélation entre la vitesse
de flamme et la somme des radicaux H + OH calculée au moment ou H atteint un maximum.
La vitesse de flamme atteint son sommet la ou cette somme de radicaux H + OH atteint aussi
son maximum. La proportion de CO2 employée dans leur étude, entre 40 et 60%, est toutefois
trés ¢élevée, cette proportion dépassant rarement les 30% dans les applications réelles (Jones

et Shilling, 2003; Moliére, 2002; Sun et al., 2013).

1.2.3 Effet de la température initiale

Dans leur série d’articles, Natarajan et al. (Natarajan et al., 2009; Natarajan et al., 2007;
Natarajan et al., 2005) ont aussi évalué ’effet de la température initiale sur S.” des syngas
pauvres et stceechiométrique. Tel qu’attendu, ils notent qu’une augmentation de la température
accroit S’. Par contre, si les cinétiques utilisées prédisent les bonnes S.” a la température
ambiante, la sensibilit¢ de S.” envers la température n’est pas correctement reproduite.
L’¢écart devient particulierement significatif pour 7> 500 K. Globalement, la dépendance a la
température est surestimée, les prédictions étant jusqu’a 25% supérieures aux résultats
expérimentaux a 700 K. Toutefois, la dépendance est sous-estimée dans les carburants
pauvres en Hz (5/95 H2/CO), et les vitesses prédites sont inférieures aux résultats
expérimentaux. Les mesures sur la flamme plate confirment ces tendances, mais avec des

¢écarts plus faibles (Natarajan et al., 2007). Suite a une analyse de sensibilit¢ menée sur la
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cinétique de Li (Li, Zhao, Kazakov, Chaos et Dryer, 2007), Natarajan et al. (2007) imputent
la responsabilit¢ des écarts sur la dépendance a la température aux réactions
H+ O2+M =HO:2+ M, HO2 + H = 20H et H2 + OH = H20 + H, en notant que leurs
sommets de production et de consommation de H, qui étaient distincts a 300 K, sont plutot

concomitants a 700 K.

Pour leur part, Singh, Nishiie, Tanvir et Qiao (2012) ont utilisé¢ la flamme en expansion
sphérique pour étudier I’impact de la température initiale sur la vitesse de flamme d’un
carburant 50/50 H2/CO sur une plage de richesse plus étendue (0,6 — 3,0). Leurs résultats
montrent bien 1’accroissement de la vitesse li¢ a ’augmentation de la température initiale sur
toute la plage de richesse. Pour les mélanges pauvres, les prédictions obtenues avec trois
cinétiques chimiques (GRI-Mech 3.0 et Davis déja ¢tudiés par Natarajan et al. (2005, 2007,
2009) et la cinétique de San Diego (Mechanical and Aerospace Engineering (Combustion
Research), 2012)) sont similaires aux résultats expérimentaux. Les vitesses dans les mélanges
riches sont aussi bien prédites a 300 K et 400 K. Par contre, elles sont fortement surestimées
a 500 K. Toutefois, leurs mesures dans les mélanges riches se limitent aux seules richesses de

0 =2,0 et 3,0.

1.2.4 Effet de I’addition de CH4

Quelques ¢études s’intéressent a 1’ajout de CH4 dans les syngas (Kwon, Rozenchan et Law,
2002; Vu, Park, Kim, Kwon, Yun et al., 2011a), mais leur objectif principal est de
comprendre comment le CHs affecte la formation des instabilités cellulaires dans la flamme
en expansion sphérique. Un plus grand nombre d’études s’est intéressé a la vitesse de flamme
dans les carburants H2/CH4. Qu’il soit ajouté au syngas ou au Ho, les études montrent que le
CHa4 cause, a une richesse donnée, une diminution non linéaire de la vitesse de flamme. Les
¢tudes menées par Hu, Huang, He, Jin et Zheng (2009a) et Sarli et Benedetto (2007) sur des
carburants H2/CHa4 ont permis de montrer que la décroissance de la vitesse induite par 1’ajout
de CH4 procede selon trois régimes: Il y a tout d’abord une décroissance rapide suivie d’un

régime de transition ou la vitesse décroit exponentiellement quand la concentration de CHs se
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situe entre 20% et 50% et finalement une lente décroissance de la vitesse quand le CH4

devient majoritaire.

Hu et al. (2009a) montrent aussi que tant que la concentration en H> est inférieure a 40%, la
richesse ou la vitesse atteint son maximum ne change pas, restant toujours légérement
supérieure a 1,0. Autrement dit, les impacts d’un changement de la concentration en CH4
sont similaires dans les mélanges pauvres et les mélanges riches. Toutefois, lorsque la
concentration de H> devient supérieure a 40%, la vitesse de flamme maximale est atteinte a
des mélanges de plus en plus riches, le H2 pur atteignant sa vitesse maximale a ¢ ~ 1,8. Ces
observations sont corroborées par les études de Huang, Zhang, Zeng, Liu, Wang et al. (2006)

et Sarli et Benedetto (2007).

1.3 Les instabilités du front de flamme

Il existe trés peu de résultats de S.” a des conditions de pression élevées. Cette absence de
résultats est due a I’apparition, sur le front de flamme, de structures de nature cellulaire. La
cellularité est une forme d’instabilité observée durant la combustion qui affecte la surface de
la flamme. La Figure 1.5A est typique d’un front de flamme affecté par la cellularité, en
comparaison avec le front de flamme lisse et laminaire de I’image de la Figure 1.5B. Les
cellules qui se forment sur le front de flamme sont en fait des plissements, réguliers ou non,
qui augmentent 1’aire de la flamme. La cellularit¢ se développe dans les mélanges ou la
diffusivit¢ du réactif limitant présente un écart important avec la diffusivité du réactif
excédant. La haute diffusivité du H> rend donc le syngas particuli¢rement propice au

développement de cellules.
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Figure 1.5 Comparaison entre une flamme cellulaire (A) et une flamme stable (B)

Les cellules apparaissent entre autres durant I’expansion sphérique de la flamme. Toutefois,
le moment ou les cellules apparaissent dépend de plusieurs parameétres, dont la composition
du carburant et la pression initiale. Le rayon que la flamme peut parcourir en régime
laminaire, sans instabilité cellulaire, est appelé rayon critique (Rcr). Le front d’une flamme en
expansion sphérique conserve ses propriétés laminaires jusqu’a I’atteinte de Rc-. Apres quoi,
les cellules apparaissent, engendrant des plissements sur le front. Des études ont montré que
ces plissements entralnaient une augmentation de la vitesse de flamme (Addabbo, Bechtold
et Matalon, 2002). Avec I’augmentation du rayon de la flamme, les cellules se subdivisent et
se multiplient, entralnant une autoaccélération de la propagation de la flamme, qui ne se
propage donc plus a sa vitesse laminaire telle que définie a la section 1.2. Cette
autoaccélération est potentiellement un précurseur de turbulence (Kwon et al., 2002; Yang,
Saha, Wu et Law, 2016). Cette instabilit¢ peut aussi engendrer de la détonation dans les

moteurs a allumage commandé (Vu, Song, Park, Bae et You, 2011b).

Cette section passe tout d’abord en revue les différents mécanismes causant ’apparition de

cellules. Ensuite, la revue de littérature identifie I’impact de plusieurs facteurs sur Rer.
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1.3.1 Notions fondamentales

Les instabilités de surface se déclinent en trois types: I’instabilité gravitationnelle,

I’instabilité thermodiffusive et ’instabilité hydrodynamique.

1.3.1.1 Instabilité gravitationnelle

A cause de la gravité, un fluide léger se situant sous un fluide lourd cherchera a remonter au-
dessus du fluide lourd. Par exemple, dans une flamme en expansion sphérique, les gaz brilés
de la moiti¢ supérieure de la sphére sont plus chauds, donc plus légers, que les gaz frais
situés de I’autre coté du front de flamme. Dans cette situation, les gaz chauds poussent sur le
front de flamme afin de s’élever, ce qui déstabilise le front. Ce mécanisme est nommé
instabilité¢ gravitationnelle (Law, 2006, p. 459). Toutefois, cette instabilit¢ a un impact
significatif seulement a des vitesses de flamme inférieures a 0,15 m/s (Qiao, Kim et Faeth,
2005). Son impact sur les carburants hydrogénés ayant des vitesses de flamme élevées est
donc mineur comparé a I’impact des deux autres types d’instabilité. L’instabilité

gravitationnelle est donc négligée dans ce travail.

1.3.1.2 Instabilité thermodiffusive

L’instabilité thermodiffusive est principalement causée par la non-équidiffusion, ¢’est-a-dire
par I’écart entre les flux de diffusion thermique et massique (Law, 2006). Cet écart entre les
flux de diffusion est représenté par le nombre de Lewis (Le), défini par I’équation (1.1)
comme ¢étant le ratio de la diffusivité thermique sur la diffusivité massique du réactif
déficient du mélange air-carburant. Dans 1’équation (1.1), a représente la diffusivité
thermique du mélange air-carburant et Dy est la diffusivité massique du réactif déficient i se
diffusant vers j (ou j peut €tre soit I’ensemble des autres réactifs du mélange, soit uniquement
le N2 puisqu’il représente plus de 50% de la fraction volumique des autres réactifs). En plus
de la non-équidiffusion, un aspect important de I’instabilit¢ thermodiffusive est la courbure
du front de la flamme, qui aide a stabiliser la flamme en concentrant (dispersant) la diffusion

thermique des bosses (creux) du front de flamme.



21

Le; = — (1.1)

Le fonctionnement du mécanisme d’instabilit¢ thermodiffusive est schématis¢ a la
Figure 1.6. Dans la zone I, la courbure de flamme fait que la diffusion thermique (fleche
pleine) concentre la chaleur de la flamme vers les gaz frais, ce qui les préchauffe et favorise
la combustion, tandis que la diffusion massique (fleche pointillée) nuit a la propagation en
dispersant les réactifs. Dans la zone II, la courbure de la flamme est responsable d’une
diffusion thermique dispersant la chaleur de la flamme dans les gaz frais, ce qui tend a
diminuer I’augmentation de la température des gaz frais et causant ainsi un ralentissement de
la propagation de la flamme. Pendant ce temps, la diffusion massique concentre les especes
réactives vers le front, ce qui soutient la propagation de la flamme. Si les deux flux de
diffusion sont égaux (Le = 1), les effets positifs et négatifs s’annulent mutuellement et la
propagation demeure constante dans les deux zones. Si la diffusivité thermique est plus
grande (Le > 1), alors la perte de chaleur dans la zone II est plus grande que ’arrivée de
nouveaux réactifs frais et la propagation du front diminue. Au contraire dans la zone I, la
diffusion thermique préchauffe suffisamment les gaz frais et favorise la propagation du front.
Ceci permet au front de flamme de la zone I de rattraper son retard sur le front de la zone II et
ainsi la flamme est stabilisée. Toutefois, si la diffusion massique est la plus grande (Le < 1),
le gain en espéces réactives dans la zone II surpassera les pertes thermiques, accélérant ainsi
la propagation du front. Dans la zone I, la dispersion des réactifs sera trop rapide par rapport
au potentiel de préchauffe offert par la diffusion thermique et la propagation du front est
réduite. Au final, la bosse et le creux s’amplifieront chacun de leur co6té, augmentant le

plissement général du front.
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Figure 1.6 Schématisation du mécanisme d’instabilité
thermodiffusif (adaptée de Law (2006) et Williams (1985))

En réalité, la transition entre flamme stable et instable ne se fait pas précisément a Le = 1,00.
Les bosses et les creux sont des courbures dans la flamme. Or, la courbure est
autostabilisante puisqu’elle entraine une augmentation locale de la vitesse dans la zone I et
une diminution locale de la vitesse dans la zone II (Law, 2006). Grace a ’effet stabilisateur
de la courbure, des flammes dans lesquelles la diffusivité massique domine légérement
peuvent tout de méme étre stables. Conséquemment, a cause de la courbure, la flamme ne
devient instable que lorsque Le est inférieur a une certaine valeur critique Le®. La valeur
exacte de Le” est 1égérement inférieure a 1 (Addabbo et al., 2002; Vu, Park, Kwon, Bae, Yun
et al., 2010) et peut étre calculée théoriquement avec les équations présentées soient par
Addabbo et al. (2002) ou par Law, Jomaas et Bechtold (2005). Le mécanisme thermodiffusif

est I’addition des effets de la non-équidiffusion et de la courbure.

Lorsque le nombre de Lewis est inférieur a la valeur critique Le”, la flamme est

inconditionnellement instable en toutes circonstances a cause des effets thermodiffusifs (Law
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et al., 2005). La flamme est alors instable dés son apparition. Lorsque le nombre de Lewis est
supérieur a cette valeur critique, le mécanisme thermodiffusif aidera a stabiliser la flamme.
Cette derniere demeure toutefois vulnérable a la cellularit¢é générée par les

instabilités hydrodynamiques.

1.3.1.3 Instabilité hydrodynamique

Darrieus et Landau ont ét¢ les premiers a montrer qu'une flamme pré-mélangée était
intrinséquement instable (Williams, 1985) a cause de phénoménes hydrodynamiques. Le
mécanisme hydrodynamique considére qu’une flamme infiniment mince sépare les gaz frais
de masse volumique p. et les gaz briillés de masse volumique p». Cette brusque variation de la
masse volumique subie par les gaz traversant la flamme cause les instabilités
hydrodynamiques. Le mécanisme hydrodynamique est schématisé a la Figure 1.7 qui
présente un front de flamme perturbé agissant comme discontinuité entre le mélange frais air-
carburant a gauche et les gaz brilés a droite. Au départ, la flamme est parfaitement plane et
se propage a vitesse constante S.”. Si ce front de flamme est perturbé (tel qu’illustré sur la
Figure 1.7), un tube de courant, dont I’aire (4) est égale loin en amont et en aval de la
flamme, doit converger (diverger) a I’approche des segments concaves (convexes) du font de
flamme. Afin de maintenir la conservation de la masse et de la quantit¢ de mouvement,
I’écoulement dans la section convergente doit accélérer. La vitesse locale des gaz frais (Su)
devient alors supérieure a la vitesse de flamme S.” et le front de flamme est repoussé vers les
gaz brilés. Au contraire, la vitesse des gaz diminue dans la section divergente permettant au
front de flamme de s’avancer vers les gaz frais. Ce mécanisme est par conséquent
absolument instable. L’intensit¢ de 1’instabilité est proportionnelle au ratio d’expansion
thermique (o), définit par o = pu/ps: en effet, plus le saut de masse volumique est grand, plus
le tube de courant se déforme a I’approche du front de flamme perturbé, ce qui augmente le

différentiel entre la vitesse locale des gaz et la vitesse de flamme.
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Figure 1.7 Schématisation du mécanisme d’instabilit¢ hydrodynamique
(adaptée de Law (2006))

L’instabilité¢ hydrodynamique est aussi liée a 1’épaisseur de la flamme (/y), une dimension

caractéristique définie comme étant

lr = (A/C,)/ (puSY) (12)

ou /4 et C,, sont respectivement la conductivit¢ thermique et la capacit¢ thermique massique a
pression constante prise a la température moyenne des gaz avant et aprés combustion (Law et
al., 2005). Une réduction de 1’épaisseur de flamme favorisera I’instabilit¢ de deux fagons
(Kwon et al., 2002; Sun, Liu, Bao et Liu, 2012). Premiérement, il y a une diminution de
I’influence de la courbure ce qui, tel que mentionné précédemment, facilite la déstabilisation
de la flamme. Deuxiémement, la réduction de 1’épaisseur de la flamme augmente I’intensité

du couple baroclinique, qui dépend du gradient de pression au travers de la flamme. Puisque
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ce gradient de pression augmente avec une réduction de 1’épaisseur de la flamme, le
développement des instabilités hydrodynamiques est favorisé. Comme le montre 1’équation
(1.2), les carburants plus réactifs, qui ont une vitesse de flamme élevée, ont intrinséquement
une faible épaisseur de flamme. La flamme est aussi plus mince quand la pression est élevée.
Un mélange stable a la pression atmosphérique deviendra rapidement instable avec une

hausse de la pression.

1.3.2 Observations expérimentales

Les flammes en expansion sphériques sont particuliérement utilisées pour analyser les
instabilités du front de flamme puisqu’elles permettent de voir les différentes étapes de la vie
de la flamme. Les résultats présentés proviennent donc tous de flammes en expansion
sphériques. L’instabilité thermodiffusive apparait dés les premiers instants de la croissance
d’une flamme sphérique pré-mélangée. Cette instabilité se caractérise visuellement par
I’apparition de longues fissures sur la surface de la flamme (Liu, Bao, Gu et Chen, 2012).
Ces fissures se propageront et se ramifieront dans plusieurs directions tout au long de
I’accroissement du rayon de la flamme. L’instabilité hydrodynamique est pour sa part
caractérisée par I’apparition soudaine et spontanée d’un grand nombre de cellules de petites
dimensions sur la totalité de la surface de la flamme (Liu et al., 2012). Toutefois, les cellules
causées par I’instabilit¢ hydrodynamique n'apparaissent qu’apres que la flamme ait atteint un

certain rayon critique.

Ce délai dans I’apparition des cellules hydrodynamiques est causé par I’étirement positif subi
par la flamme en expansion sphérique (Kwon et al., 2002). Or, c’est au début de la
propagation de la flamme sphérique, alors que le rayon est faible, que la flamme subit
I’étirement le plus important. Cet étirement diminue au fur et & mesure que la flamme se
propage et que le rayon augmente. Tant que le rayon de la flamme est inférieur a un certain
rayon critique, 1’étirement de la flamme empéche la formation des cellules. Toutefois, quand
ce rayon critique est atteint et que 1’étirement devient trop faible, les cellules apparaissent de

fagon soudaine et spontanée sur la flamme. Ce rayon critique (Rcr) est utilisé pour marquer le
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début de la cellularité¢ (Law et al., 2005; Vu et al., 2011a) puisqu’il s’agit d’un événement

soudain, le rendant plus facile a localiser.

Le nombre de Karlovitz, qui représente le facteur d’étirement adimensionnel et qui est défini
par Ka = (2/R)(dR/dt)(s2 /1), est utilisé¢ pour caractériser I'impact de la courbure sur la
cellularité, ou R est le rayon de la flamme et ¢ est le temps. Bien que les cellules
n’apparaissent que lorsque la courbure est suffisamment faible, aucune étude ne porte sur le
lien entre le rayon critique et le nombre de Karlovitz, probablement parce qu’un carburant ne
peut étre caractérisé par un nombre de Karlovitz unique. Des rares études (Kwon et al., 2002;
Vu et al., 2011b) présentent des images de flamme de carburants distincts a un méme nombre
de Karlovitz, isolant ainsi I’effet de la courbure. Ils analysent alors simplement I’aspect
visuel des flammes en fonction des parameétres causant les instabilités thermodiffusives et

hydrodynamiques (soit Le, o et /).

Une premicre analyse théorique de la transition vers la cellularité a été réalisée par Bechtold
et Matalon (1987). Des améliorations subséquentes (Addabbo et al., 2002; Bradley et Harper,
1994) ont mené a la formulation d’une équation permettant de prédire le moment de la
transition, exprimé sous la forme adimensionnelle par le Peclet critique (Pec, = Ry /ly).
Jomaas, Law et Bechtold (2007) ont effectué des mesures expérimentales et trouvé un bon
accord avec les résultats théoriques pour le H». Toutefois, ils observent que la théorie
surestime le Pec du propane (CsHs) et sous-estime les Pec de 1’acétyléne (C:Hz2). Les
tendances sont par contre correctement modélisées. Law et al. (2005) observent pour leur
part un accord modérément bon pour leurs carburants H2/CsHs pauvres, bien que la théorie
surestime les résultats, particulicrement a la plus faible richesse testée, soit ¢ = 0,6. Pour des
carburants H2/CH4, Okafor, Nagano et Kitagawa (2016) trouvent plutdt que la théorie sous-
estime les Pecr expérimentaux. De plus, les Pecr théoriques atteignent un minimum vers 60%
de H2 pour toutes les pressions étudiées, alors que seuls les résultats expérimentaux a la plus
faible pression de 0,10 MPa présentent la méme tendance. Au final, cette théorie est en
mesure de dégager les tendances générales, mais ne parvient pas a correctement prédire le

rayon critique.
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1.3.2.1 Dans les carburants purs

La majorité des études cherche plutdt & quantifier et analyser I’impact de la composition et
des conditions de combustion sur le moment de 1’apparition de la cellularit¢é en mesurant
expérimentalement le rayon critique ou le Peclet critique. La transition vers la cellularité a
particulierement été étudiée dans des flammes de Hz et de CsHs (Hu, Huang, He et Miao,
2009b; Jomaas et al., 2007; Kwon et al., 2002; Sun et al., 2012). Ces deux carburants sont
non-équidiffusifs, ce qui veut dire que leur diffusivité thermique n’est pas égale a leur
diffusivité massique et donc que leur nombre de Lewis (Le) est différent de 1. Par contre, la
variation du Le du Hz en fonction de la richesse (¢) est I'inverse de celle du C3Hs. Dans les
carburants plus 1égers que I’air tel que le Ha, la réduction de ¢ cause une diminution du Le,
rendant ainsi le mélange plus sensible aux instabilités thermodiffusives. Au contraire, la
réduction de ¢ augmente Le dans les carburants plus lourds que I’air tel que le C3Hs, menant
a une hausse de la stabilité. Pendant ce temps, 1’épaisseur de flamme et le ratio d’expansion
thermique évoluent en suivant une forme parabolique avec pour effet que les instabilités
hydrodynamiques culminent a ¢ ~ 1,1. Il y a donc, dans certaines conditions de mélange, une
compétition entre ces deux types d’instabilités. Par exemple, une flamme d’hydrogéne
passant de ¢ = 0,8 a ¢ = 1,1 voit son instabilité¢ de nature hydrodynamique augmenter tandis

que son instabilité¢ de nature thermodiffusive décroit.

Puisque Le est insensible aux variations de pression (Sun et al., 2012), une facon simple
d’étudier uniquement I’impact du mécanisme hydrodynamique est de changer la pression.
L’augmentation de la pression n’affecte pas grandement le ratio d’expansion thermique
puisque la température de flamme n’est que faiblement sensible a la variation de la pression
(Law et al., 2005). Par contre, I’augmentation de la pression diminue 1’épaisseur de flamme
de facon importante. Une augmentation de la pression accroit donc les instabilités
hydrodynamiques et la cellularité a cause d’'un amincissement de 1’épaisseur de la flamme.
Le nombre de Peclet critique demeure cependant pratiquement constant (Sun et al., 2012).
Finalement, Liu et al. (2012) notent que la déstabilisation des flammes trés pauvres (¢ = 0,2

et 0,4) survient a peine plus rapidement lorsque la pression est augmentée.
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L’augmentation de la température initiale décroit ¢ et augmente /s, ce qui défavorise le
mécanisme hydrodynamique. Le nombre de Lewis n’est pour sa part pas affect¢ par des
variations sur la température initiale. L’augmentation de R.- liée a la hausse de la température
est cependant faible (Liu et al., 2012; Sun et al., 2012) et certains auteurs considérent méme
que la température initiale n’a aucun effet sur la cellularit¢ (Hu, Huang, He, Zheng et Miao,

2009c¢).

Sun et al. (2012) démontrent que la flamme d’hydrogéne pur devient plus stable
(augmentation du R.) avec un accroissement de la richesse. L’augmentation de la richesse
augmente tout d’abord Le, réduisant d’autant les instabilités thermodiffusives.
L’augmentation de la richesse entraine également la variation de o et de /. En augmentant la
richesse de 0,6 a 1,0, o s’accroit rapidement tandis que /r diminue notablement. Ces deux
effets combinés augmentent grandement I’instabilit¢ hydrodynamique de la flamme. En
augmentant la richesse de 1,0 a 1,6, o se met a diminuer rapidement tandis que /s continue de
décroitre. Sun et al. (2012) concluent alors a une légere diminution des instabilités
hydrodynamiques en affirmant que o est le paramétre dominant. En continuant d’augmenter
la richesse de 1,6 a 2,5, o continue de décroitre tandis que /rcommence a croitre 1égérement,
réduisant encore les instabilités hydrodynamiques. Puisque la diminution de la cellularité
dans les mélanges riches se fait de pair avec un accroissement de la stabilité
hydrodynamique, conjugué au fait que Le > 1 dans les mélanges riches, alors la cellularité
dans les mélanges riches n’est gouvernée que par les instabilités hydrodynamiques (Sun et
al., 2012). Par contre, pour les mélanges pauvres, un accroissement de la richesse mene a une
compétition entre la diminution des instabilités thermodiffusives et 1’augmentation des
instabilités hydrodynamiques. Puisque le rayon critique et donc la stabilité augmente, alors la
cellularité dans les mélanges pauvres est principalement gouvernée par les variations dans les

instabilités thermodiffusives (Hu et al., 2009b; Sun et al., 2012).

Afin d’éviter cette compétition entre les deux mécanismes d’instabilité, Jomaas et al. (2007)
ont effectué une série d’expériences sur I’acétyléne (C2Hz) pour des richesses allant de 0,6 a

2,0. En plus d’étre un carburant pratiquement équidiffusif (c’est-a-dire dont Le ~ 1), son Le
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varie trés peu en fonction de ¢ puisque la masse molaire de 1’acétyléne est trés proche de
celle de I’air. Ils observent que R varie significativement en fonction de ¢ et qu’il atteint un
minimum pres de ¢ = 1,2, 1a ou /r et ¢ maximisent les instabilités hydrodynamiques en
atteignant leur minimum et maximum respectif. Toutefois, Pe. est limité & une étroite
fourchette de valeur pour toute la plage de ¢. L’absence d’une variation significative de Pecr
en fonction de ¢ indique que la cellularité est peu sensible a I’effet de 0. Le Pecr est donc
indépendant du mécanisme hydrodynamique. Par contre, les Pe. des flammes de H> et de
CsHs varient de la méme manicre que leur Re, et donc Pec est dépendant du

mécanisme thermodiffusif.

Toutefois, le Le de la majorité des hydrocarbures, notamment le propane, décroit en fonction
de la richesse, menant a des flammes plus stables dans des mélanges pauvres. De fagon
générale, augmenter la richesse a un effet stabilisant sur les carburants légers et un effet
déstabilisant sur les carburants lourds (Addabbo et al., 2002). Les carburants lourds sont
définis comme étant les carburants dont la masse molaire est plus élevée que celle de

I’oxygene (Law et al., 2005).

1.3.2.2 Dans les carburants comprenant plusieurs combustibles

Ce comportement oppos¢ du Hz et des hydrocarbures a incité les chercheurs a s’intéresser a
la cellularité dans des carburants comprenant plusieurs combustibles, ce que Jomaas et al.
(2007) n’ont malheureusement pas fait. L.’ajout de propane (C3Hs) a une flamme de Hz a
particuliérement été €tudié, mais des études s’attardent aussi a 1’effet du butane (C4Hio) et du
CHa. Un ajout de C3Hs ou de C4Hio permet d’augmenter le rayon critique et donc de réduire
la cellularité. Pour les mélanges pauvres contenant soit du C3Hs ou du CsHio, cette réduction
s’opére via un accroissement de Le. Toutefois, la cellularit¢ demeure réprimée par 1’ajout de
CsHs ou de C4Hio dans les mélanges riches malgré le fait qu’ils causent une diminution du Le
(Vu, Park, Kwon et Kim, 2009). Il est vrai que dans un carburant a base d’Ha, le Le des
mélanges riches est plus élevé que celui des mélanges pauvres, mais cet avantage s’amenuise

grandement lors de I’ajout de CsHs ou de CsHio. Ces carburants étant plus lourds que
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I’oxygéne, en ajouter dans du Hz cause une réduction du Le dés ¢ = 1,2 (Vu et al., 2011a).
Mais méme si Le décroit, les mélanges riches demeurent tout de méme stables parce que
I’ajout d’hydrocarbures épaissit la flamme, ce qui réduit les instabilités hydrodynamiques.
On peut donc dire que I’effet du gain en épaisseur de flamme est supérieur a celui de la
diminution de Le, ce qui revient a affirmer que le mécanisme hydrodynamique 1’emporte sur
le mécanisme thermodiffusif. Toutefois, une telle affirmation serait contraire aux
observations de Hu et al. (2009b) et de Sun et al. (2012) mentionnées plus haut et qui
montraient que les instabilités thermodiffusives contrdlent la stabilit¢ des mélanges Ho/air.
Conséquemment, les observations de Vu et al. (2011a; 2010; 2009) semblent plutot
confirmer 1’hypothése de Law et al. (2005) selon laquelle le H2 domine les mécanismes
d’instabilité. Selon cette hypothese, la flamme a des caractéristiques de combustion plus prés
de celles de I’hydrogéne pur a cause de la plus grande mobilité des atomes d’hydrogéne (Law
et al., 2005). L’ajout de propane a une flamme d’hydrogéne rend donc la flamme plus stable

autant dans les mélanges pauvres que dans les mélanges riches.

Hu et al. (2009c¢) ont étudié la cellularité¢ dans les carburants H2/CH4 a une richesse de 0,8.
Aucune cellule n’a été observée dans le CHa4 pur. La flamme est par contre déstabilisée par
I’ajout de Hz, le R diminuant exponentiellement avec 1’accroissement de la concentration en
H>. La diminution de R résulte d’une action conjointe des deux mécanismes d’instabilité.
En effet, ’ajout de Hz favorise les instabilités thermodiffusive et hydrodynamique en causant
une diminution de Le et de /r respectivement. Une étude similaire a ét¢ menée par Okafor et
al. (2016). Ces derniers caractérisent 1’apparition des cellules par le Peclet critique. A une
pression de 0,10 MPa, ils notent que Pecr décroit initialement avec 1’ajout de Hz, mais atteint
un minimum vers 60% H2 avant d’augmenter. Ils attribuent ce comportement a 1’effet du Le,
qui dans leur étude atteint aussi un minimum vers 60% Hz. Cette inversion est corroborée par
des calculs utilisant la théorie de Addabbo et al. (2002). Toutefois, I’inversion du Pecr n’est
pas observée a 0,25 MPa bien que le comportement de Le n’ait pas ét¢ changé par la hausse
de pression et bien qu’elle soit prédite par la théorie. Une telle inversion du Pecr est aussi
observée par Hu et al. (2009¢c) a 0,5 MPa, mais n’est pas observée a 0,75 MPa. De plus,

contrairement a Okafor et al. (2016), Hu et al. (2009¢c) observent, en utilisant une méthode de
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calcul différente, que Le diminue constamment avec [’ajout de Ha. Des études
complémentaires sont donc requises pour comprendre I’impact du CHa et I’interprétation du
Pecr. De plus, ces deux études montrent qu’il existe différentes méthodes pour calculer le
nombre de Lewis des carburants comprenant plusieurs combustibles et que leurs résultats

peuvent étre contradictoires.

La stabilité dans les carburants H2/CO n’a été étudiée que par le groupe de Vu ef al. Ils
démontrent (Vu et al., 2011a) que 1’ajout de 20% de méthane dans un carburant équimolaire
H2/CO cause une augmentation de 1’épaisseur de la flamme (+24%) et une légére diminution
du Le (-3%). Les auteurs qualifient toutefois la hausse de la stabilit¢ hydrodynamique
(occasionnée par la hausse de /r) de faible et indiquent qu’elle est équilibrée par la faible
hausse des instabilités thermodiffusives. Conséquemment, le méthane n’augmente que
légérement le rayon critique des carburants H2/CO. Malgré la hausse du Rcr, les auteurs
concluent, en regardant les images des flammes, que le comportement de la flamme avec

méthane est similaire au comportement de la flamme sans méthane.

Leur ¢étude de I'impact d’un ajout de CO dans des carburants complexes de
H2/CO/CH4/CO2/N2 permet de remarquer une tres faible augmentation du Le pouvant mener
a une diminution des instabilités thermodiffusives (Vu et al., 2011b). Inversement, les
instabilités hydrodynamiques sont légérement favorisées par une faible diminution de /r et
une faible augmentation de ¢. Au final, I’ajout de CO semble n’avoir aucun effet sur la
stabilité de la flamme. Par contre, le rayon critique n’a pas été mesuré dans cette étude et ces
flammes en expansion sphérique n’ont fait I’objet que d’une analyse visuelle. L’effet du CO
a donc seulement été étudié qualitativement, et dans des carburants complexes ou la

concentration de plusieurs autres combustibles varie également.

1.3.2.3 Effet des diluants

Vu et al. (2010) ont également étudi¢ 1I’impact des diluants, nommément le COz, 1’azote (N2)

et I’hélium (He) sur la cellularité¢ d’une flamme équimolaire H2/CO. Leurs résultats montrent
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que ces trois diluants permettent d’augmenter le rayon critique du carburant. L’effet du CO2
et du N2 est cependant faible, quoique ce dernier soit légerement plus efficace. Un ajout de
ces deux diluants cause une augmentation de 1’épaisseur de flamme et une réduction du ratio
d’expansion thermique, diminuant ainsi les instabilités hydrodynamiques. Par contre, Le est
aussi diminué, causant une augmentation des instabilités thermodiffusives. L’effet net selon
les auteurs est donc négligeable. D’ailleurs, les auteurs n’observent pas de différence visuelle
entre les flammes avec et sans dilution et concluent, malgré I’augmentation de Rcr, que le
COz et le N2 ne peuvent supprimer la cellularité. L’hélium est beaucoup plus efficace pour
réduire la cellularité parce que, contrairement aux deux autres, il cause une augmentation du
Le en plus de la hausse de /ret de la diminution de ¢. L'hélium diminue donc les instabilités
thermodiffusives et hydrodynamiques. L’augmentation du R.- est d’ailleurs accompagnée par

une diminution visuelle de la cellularité.

1.3.3 Les conséquences de la cellularité

Les mécanismes d’instabilit¢ meénent donc a I’apparition de cellules sur le front de flamme ce
qui augmente 1’aire de la flamme. Grace a cette surface additionnelle, plus de carburant est
brilé, ce qui augmente la vitesse de flamme. Les conditions nécessaires étant en place pour
I’apparition de cellules, de nouvelles cellules apparaissent et se multiplient tout au long de la
propagation de la flamme (Okafor et al., 2016). Les perturbations croissent aussi longtemps
que la flamme se propage, causant une augmentation continue de la vitesse de flamme. Il
s’agit ici d’un phénomeéne d’autoaccélération (Kwon et al., 2002; Law et Kwon, 2004;
Okafor et al., 2016) puisque la vitesse augmente par des mécanismes intrinseques a la
flamme et en I’absence de changement dans 1’écoulement. L’autoaccélération peut Etre
caractérisée par un coefficient d’autoaccélération B défini par la relation R o« £
Théoriquement, la flamme devient autoturbulente lorsque f = 1,5 (Xie, Wang, Cai et Huang,
2016; Yang et al., 2016). Des mesures effectuées sur des flammes de H> (Jomaas, 2008;
Kwon et al., 2002; Law et Kwon, 2004), d’acétyléne et d’éthyléne (Jomaas, 2008) et de
H2/CH4 (Okafor et al., 2016) montrent pour l’instant que S ne dépasse pas 1,33.

L’autoaccélération causée par I’apparition de cellules ne méne donc pas a ’autoturbulence.
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Cependant, le nombre de mesures demeure limité. De plus, I’impact relatif a chacun des

mécanismes d’instabilité n’a pas fait I’objet d’études.

14 Problématique

La revue de littérature illustre bien le grand impact que les conditions dans lesquelles la
combustion se déroule ont sur la vitesse laminaire et sur la stabilit¢ de la flamme. Afin de
maximiser le rendement de la combustion, il est nécessaire que les systémes de combustion

soient congus pour optimiser chaque situation spécifique.

Néanmoins, la revue de littérature montre qu’il existe une grande disparité dans les résultats
expérimentaux de S.’, surtout prés de la vitesse maximale ou lorsque la température dépasse
500 K. De plus, peu de données expérimentales sont disponibles pour caractériser I’impact de
la concentration en COz, qui atteint pourtant des niveaux non négligeables dans le syngas
(voir Figure 1.3). Le nombre d’articles étudiant ’impact du CHa4 sur la vitesse laminaire de
flamme du syngas est encore plus faible, méme si le syngas est souvent briilé conjointement
avec du CH4 (Moli¢re, 2002). Des cinétiques chimiques ont été créées pour prédire les
vitesses de flamme, mais en 1’absence d’un consensus sur les vitesses réellement atteintes par
la flamme, leurs résultats demeurent sujets a caution. Afin d’aider les cinéticiens a améliorer
leurs cinétiques, il est nécessaire d’identifier a quel moment les cinétiques commencent a
diverger des résultats expérimentaux en acquérant de nouvelles données a des pas de
richesses et de températures plus petits. De plus, la littérature montre que les vitesses de
flamme atteintes par le syngas varient énormément en fonction de la composition du
carburant et de la richesse. Il est donc tres difficile de prédire, a priori, quelle sera la vitesse
de flamme d’un carburant spécifique a une condition donnée sans recourir a des calculs de
cinétique chimique, ce qui requiert du temps et des outils informatiques. Il est néanmoins
utile de connaitre la vitesse de flamme laminaire d’un carburant avant de commencer la
conception, car elle influence le choix des injecteurs et dicte les caractéristiques de

I’écoulement dans la chambre a combustion.
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Toutefois, de meilleures capacités de prédiction de S.” ne sont utiles que si la flamme
demeure laminaire. Or, la littérature montre que dans certaines situations, des instabilités de
nature cellulaire se développent sur le front de flamme lorsque celui-ci dépasse son rayon
critique. Le front ne peut alors rester dans le régime laminaire et la vitesse de flamme
augmente. Il est nécessaire pour la conception des chambres a combustion de savoir dans
quelles conditions ces instabilités se développent, la distance que peut franchir la flamme
avant de devenir instable et quelle augmentation de vitesse est générée par ces instabilités

afin d’adapter la conception prévue pour une combustion laminaire.

Les études théoriques ou expérimentales sur la cellularité mentionnent toutes que le nombre
de Lewis est un facteur déterminant pour distinguer un front de flamme stable d’un front
instable. En effet, un Le inférieur a la valeur critique Le* implique que la flaimme sera
instable dés le départ. Au contraire, la flamme gagne en stabilité quand Le > Le”. Le calcul du
Le est clair et direct pour un mélange air-carburant contenant un combustible unique.
Toutefois, le calcul se complexifie dans un carburant comprenant plusieurs combustibles
puisque les propriétés de diffusion de chacun des combustibles doivent étre prises en compte.
Il n’y a présentement pas de consensus sur la facon de procéder. Trois régles de mélange
coexistent dans la littérature afin de calculer le nombre de Lewis d’un carburant comprenant
plusieurs combustibles (Bouvet, Halter, Chauveau et Yoon, 2013). Addabbo et al. (2002)
recommandent en plus de coupler le Le du carburant a celui de 1’oxygene. Finalement,
certains auteurs utilisent la diffusion massique binaire (avec N2 comme espéce dominante),

tandis que d’autres favorisent la diffusion multiespeces.

Bouvet et al. (2013) ont réalisé une étude expérimentale afin de déterminer la meilleure
approche a utiliser sur des mélanges pauvres (richesses de 0,6 et 0,8) de H2/CO, H2/CHa,
H2/CsHs, et H2/CsHis. Toutefois, ils ont identifi¢ une régle de mélange qualitativement
précise uniquement pour les carburants Hoz/alcanes. De plus, ils rejettent la méthode de
couplage Oz-carburant qui a été développée plus particulierement pour les mélanges pres de
la steechiométrie méme s’ils n’ont pas étudié¢ cette plage de richesse. Finalement, ils

utilisaient la diffusion massique binaire, qui est probablement moins précise pour les
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carburants contenant du H2 et/ou du CO puisque ceux-ci possédent des ratios volumiques
air/carburant plus faibles que les hydrocarbures, ce qui rend la concentration en N2 est

moins dominante.

Bref, comme le syngas est un carburant comprenant plusieurs combustibles, la bonne
méthodologie de calcul pour déterminer Le doit €tre identifiée avant de procéder a 1’étude sur
la cellularité. Cette méthodologie permettra d’analyser correctement I’impact du Le sur Rer

lorsque la composition du carburant change.

Bien qu’il existe un certain nombre d’études ayant rapporté des valeurs de R pour un
ensemble de conditions expérimentales, la revue de littérature montre que des travaux
complémentaires sont nécessaires afin de bien comprendre le phénomene. En effet, la
littérature ne rapporte pas de méthode empirique permettant de prédire a quel moment les
cellules feront leur apparition. Il existe bien une méthode théorique (Addabbo et al., 2002;
Bradley et Harper, 1994; Bradley, 1999), mais les quelques études comparant les prédictions

aux résultats expérimentaux ont montré que la théorie surestime généralement les résultats.

Les rares études sur la stabilité des carburants H2/CO/(diluants ou CH4) sont pour la plupart
issues du méme groupe de recherche. Elles concluent, sur la base d’observations qualitatives
et sans préciser leurs criteres, que 1’ajout de CO2 ou de CH4 a peu d’effet sur la stabilité.
Pourtant, le critére quantitatif bien défini, le rayon critique, augmente, indiquant ainsi une
hausse de la stabilité. De plus, les résultats de certaines études montrent que 1’apparition de la
cellularité pouvait étre retardée (hausse du rayon critique) méme si 1’évolution de 1’épaisseur
de flamme et du ratio d’expansion thermique va dans le sens d’une augmentation des
instabilités hydrodynamiques. Cependant, puisque le nombre de Lewis augmentait, ces
auteurs concluent que les instabilités thermodiffusives et hydrodynamiques sont en
compétition (Sun et al., 2012; Tang, Huang, Wang et Zheng, 2009; Vu et al., 2011a) et que la
stabilité augmente quand la hausse des instabilités hydrodynamiques est plus faible que la
baisse des instabilités thermodiffusives. Malheureusement, dans ce type d’analyse, les

auteurs ne font que comparer les images de différents carburants a un rayon donné, et ils ne
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mentionnent pas le Re- de leurs carburants. De nouvelles mesures de R sont nécessaires afin
d’augmenter notre compréhension du réle de Le et [y sur ’apparition de cellules. Ces mesures
permettront aussi de quantifier I’intensité de 1’autoaccélération des flammes et d’étudier le

r6le de chacun des mécanismes d’instabilité sur 1’autoaccélération.

1.5 Objectifs de recherche

Ce projet propose d’étudier la combustion du syngas dans plusieurs conditions initiales afin
de caractériser leurs effets sur la vitesse laminaire de flamme et la stabilit¢ du front de
flamme. De plus, il est propos¢ de développer des outils prédictifs simples, sous la forme de
corrélations. Ces corrélations permettront de donner rapidement une idée générale des
caractéristiques de la flamme et de la combustion et ainsi de diminuer les besoins en
simulations numériques en orientant les concepteurs vers une solution. L’objectif principal

du projet est donc de:

e (aractériser I’impact de la composition du syngas sur la vitesse laminaire de flamme

et sur I’apparition des instabilités cellulaires.

Plus spécifiquement, I’objectif sera accompli grace a la réalisation des objectifs secondaires

suivants :

1. Mesurer les vitesses laminaires de flamme en fonction de la composition, de la

richesse et de la température;

2. Valider les cinétiques chimiques couramment utilisées pour prédire S.’;

3. Développer une corrélation prédisant le comportement de S.” a partir des résultats

expérimentaux obtenus au sous-objectif 1;
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4. Développer une méthodologie empirique permettant de calculer le nombre de Lewis

d’un carburant comprenant plusieurs combustibles;

5. Identifier, en fonction de la composition et des propriétés des carburants, le rayon
critique au-dela duquel la théorie laminaire de la flamme ne s’applique plus, rendant
caducs les résultats des prédictions obtenus par la corrélation du sous-objectif 3 et par

les cinétiques validées au sous-objectif 2;

6. Développer une corrélation prédisant le rayon critique de la flamme laminaire.

Afin de réaliser ces objectifs, ce projet a été¢ divisé en trois parties. La premicre partie
concerne la vitesse de flamme et vise a accomplir les sous-objectifs 1, 2 et 3. La
méthodologie expérimentale permettant de réaliser les sous-objectifs de cette partie est
présentée a la section 2.1.1. Les résultats sont quant a eux présentés au CHAPITRE 3. La
deuxieme partie concerne le nombre de Lewis et vise a accomplir le sous-objectif 4. La
méthode expérimentale est présentée a la section 2.1.2 et les résultats au CHAPITRE 4. La
troisiéme partie concerne les instabilités de flamme et vise a accomplir les sous-objectifs 5 et
6. La méthode expérimentale est similaire a celle requise pour la deuxiéme partie et est donc
aussi présent¢ a la section 2.1.2. Les résultats sont présentés au CHAPITRE 5. Ils
permettront, en utilisant les résultats de la deuxiéme partie, de déterminer le rayon critique

au-dela duquel les résultats de la premiére partie ne sont plus applicables.






CHAPITRE 2

MONTAGES ET METHODOLOGIES

Afin d’atteindre les objectifs de cette thése, plusieurs résultats expérimentaux sont
nécessaires. Ce chapitre présente les moyens mis en ceuvre afin d’obtenir ces résultats. La
premiére section décrit en détail les deux montages expérimentaux, de méme que les
méthodes d’acquisition et de traitement des données qui ont été utilisées pour atteindre les
objectifs de la recherche. La deuxiéme section introduit la méthode utilisée pour calculer les
incertitudes expérimentales liées a ces montages. Enfin, quelques calculs et analyses
requierent de connaitre la valeur de certaines propriétés de la flamme. Ces propriétés sont

calculées avec un logiciel présenté a la section 2.3.

2.1 Description des montages expérimentaux

Toutes les expériences commencent par la préparation du carburant & é&tudier. Les
compositions des carburants changent en fonction de 1’objectif a atteindre et elles sont donc
présentées dans leur chapitre respectif. Les carburants seront composés d’au maximum
quatre combustibles. Chacun de ces quatre combustibles (pureté¢: Hx — 99,999%,
CO - 99,5%, CO2 — 99,9%, CH4 — 99,9%) ainsi que 1’air sont entreposés séparément dans
des bouteilles sous pression. Un programme LabView controle le débit de chacun des
combustibles afin de créer le carburant désiré. Les débits sont régulés par des débitmeétres
massiques (Omega série FMA5400) ayant une précision de 1,5% de la pleine échelle et une
répétabilité de 0,5%. Tous les combustibles se rejoignent ensuite dans une conduite unique
(d'une longueur supérieure a 50 fois le diametre (Bouvet et al., 2011a)) ou ils se mélangent
tout en se dirigeant vers le brileur Bunsen ou la bombe a combustion. Notons que, sauf
indications contraires, tous les essais sont menés a la température ambiante du laboratoire,

qui est évaluée a 295K.
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2.1.1 Briileur Bunsen

Dans les études mentionnées au CHAPITRE 1, les mesures de vitesses de flamme ont été
effectuées en utilisant plusieurs types de montages. Les deux approches expérimentales les
plus utilisées sont celles de la flamme en expansion sphérique (McLean et al., 1994; Prathap
et al., 2012; Sun et al., 2007) et du brileur Bunsen (Bouvet et al., 2011a; Dong et al., 2009;
Natarajan et al., 2007). La flamme de stagnation a aussi été utilisée, mais moins fréquemment
(Kishore et al., 2011). La comparaison des résultats publi¢s dans la littérature montre qu’ils

sont indépendants de la méthode.

Le brlileur Bunsen jumelé¢ a la méthode de chimiluminescence a donc été choisi pour
atteindre les sous-objectifs 1, 2 et 3. Le montage est illustré a la Figure 2.1. Des brlleurs
ayant des diamétres de 4 et 6 millimétres sont utilisés pour ces expériences. Le diamétre est
choisi afin de s’assurer que 1’écoulement soit laminaire a la sortie du braleur. Les essais

réalisés a l'aide du brileur Bunsen sont effectués a la pression atmosphérique (P = 1 atm).
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Figure 2.1 Schéma du montage pour I’expérience sur la vitesse de flamme
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Des images de la flamme, au moyen de la chimiluminescence du radical OH", sont prise par
une caméra a dispositif a transfert de charge (modele Imager Intense de LaVision;
1376 x 1040 pixels) équipée d’un intensificateur de charge (modéele Intensified Relay Optics
de LaVision) et d’une lentille UV /4,5 105mm. Un filtre passe-bande d’une longueur d’onde
de 310 nm (Omega Optical 310PB10) est posé sur la lentille afin de permettre la visualisation

des radicaux OH". La caméra est contrdlée a ’aide du logiciel DaVis (Version 7).

L’intensit¢ de la luminosité des radicaux OH" diminue toutefois avec la hauteur de la
flamme, rendant le sommet de la flamme moins lumineux que la base (Natarajan et al.,
2007). L’utilisation d’une aréte vive («knife edge») placée au foyer de la lentille entre la
caméra et le brileur permet d'équilibrer l'intensité de la luminosité sur toute la hauteur. Cet
¢lément est cependant retiré lorsque les mélanges testés ont une richesse élevée (p ~ 1,5)
puisque l’intensité¢ de la luminosité des mélanges riches est mieux répartie sur toute la
hauteur de la flamme (Law, 2006). Deux cents images instantanées sont acquises (10 images
par seconde) puis moyennées par le logiciel DaVis (Version 7) afin d’obtenir I’image finale.
Une telle image est présentée a la Figure 2.2A. Comme mentionné a la section 1.3, les
carburants contenant de 1’hydrogéne favorisent la formation rapide d’instabilité cellulaire.
Cependant, les flammes des syngas étudiés ici sont libres de cellularité, pareillement a
d’autres flammes de syngas mesurées a 1 atm dans des flammes en expansion sphériques
(Bouvet, Chauveau, Gokalp et Halter, 2011b; Sun et al., 2007) ou sur des brileurs Bunsen
(Bouvet et al., 2011a; Dong et al., 2009; Natarajan et al., 2007).

En prenant comme hypothése que la vitesse est la méme pour toute la surface de la flamme,

la vitesse de flamme est calculée en appliquant la loi de la conservation de la masse :

1 = puSyd = pyQ = S, = % 2.1)

ou py est la masse volumique des gaz frais, Su est la vitesse locale des gaz frais, m et Q sont
respectivement les débits massique et volumique des gaz frais passant par le brileur et 4 est

’aire de la surface latérale du cone de flamme.
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Figure 2.2 Images de la chimiluminescence OH" d’une flamme 50/50 H2/CO a
@ = 1,6. A: image compléte; B: polynome (rouge continu)
représentant la bordure du maximum d’intensité (bleu pointill¢)

L’aire de la surface latérale du cone de flamme, qui est défini comme étant la région ou
I’intensité est supérieure a 99% de la valeur de I’intensité maximale de OH’, est calculée a
I’aide d’un code maison développé dans MATLAB. Puisque le cone est considéré étre
symétrique autour de I’axe du brileur, il est divis¢é en deux moitiés. Le code détecte la
bordure de I'une des moitiés du cone de la flamme et y fait correspondre un polynéme de
degré 5 (Natarajan et al., 2005). Le programme intégre alors ce polynome autour de 1’axe de
symétrie ce qui donne 1’aire latérale du cone. Cette procédure est illustrée a la Figure 2.2B.
La procédure est répétée sur I’autre moitié du cone. La moyenne des aires calculées sur
chacune des deux moitiés est utilisée dans I’équation (2.1) pour déterminer la vitesse de

flamme.

Notons que cette méthode ne permet pas de retirer I’étirement subi par la flamme. Cet

¢tirement caractérise la sensibilité de la flamme envers le mouvement de la flamme (R), la
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courbure et les contraintes et il doit étre retiré pour avoir la vitesse réelle S.’. Toutefois, il a
¢té démontré (Natarajan et al., 2007) que 1’utilisation du cone visible (chimiluminescence)
donnait une vitesse locale S, s’approchant fortement de la vitesse de flamme non-étirée S.”.
En effet, Sun, Sung, He et Law (1999b) ont remarqué que pour les flammes fixes telles que
flamme Bunsen (R = 0), la vitesse mesurée grace au cone visible n’est affectée que par les
contraintes. Ces contraintes forcent le sommet du cone a s’arrondir (voir Figure 2.2B) plutot
que de continuer en ligne droite (Natarajan et al., 2007). L’effet des contraintes peut étre
minimisé en prenant une flamme assez haute de fagon a ce que la proportion de la flamme
affectée par le sommet soit petite. Ces contraintes se manifestent aussi sous la forme d’une
tension induite sur la surface latérale du cone de flamme a cause de 1’écoulement du gaz a
I’intérieur du cone. Durant la présente campagne de mesures, on s’assure que la hauteur de la
flamme mesure entre deux a trois fois le diameétre du brileur. Ce critére permet d’éviter les
flammes trop courtes, qui subissent un plus fort taux de pertes de chaleur au brileur et des
contraintes au sommet, et les flammes trop hautes, qui subissent un étirement latéral (tension)

plus important (Bouvet et al., 2011a).

Cette these vise aussi a étudier ’effet de la température initiale sur S.. Afin d’effectuer des
mesures a des températures supérieures a la température ambiante (qui est évaluée a 295K),
une gaine chauffante est posée sur la conduite et sur le brileur. Deux thermocouples de type
K sont installés pour mesurer la température. Le premier se situe tout juste au-dessus du
centre du brileur afin de mesurer la température des gaz. Le deuxi¢me est installé a la base
du brileur et est relié¢ a un contrdleur qui maintient la température de la surface du brileur
constante. Le premier thermocouple est retiré avant d’allumer la flamme. Cette configuration
permet d’avoir une température stable (variation de 7° ~ 5 K dans le temps) a la

sortie du brileur.
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Figure 2.3 Vitesses de flamme (50/50 H2/CO) mesurées dans
cette étude comparées a certains résultats publiés dans la littérature

Des mesures expérimentales ont d’abord été effectuées sur un carburant 50/50 H2/CO a
différentes richesses afin de valider la procédure expérimentale et la procédure de post-
traitement. Les vitesses mesurées sont comparées a celles publiées dans la littérature, qui ont
¢été obtenues soit avec briileur Bunsen (Bouvet et al., 2011a; Dong et al., 2009; Natarajan et
al., 2007), soit avec une flamme en expansion sphérique (Prathap et al., 2012; Sun et al.,
2007). La Figure 2.3 montre que les vitesses mesurées sont similaires a celles de la

littérature, avec un écart maximal de 10%, validant ainsi la procédure.

2.1.2 Bombe a combustion

Le brhleur Bunsen ne permet cependant pas de déterminer la sensibilité a 1’étirement de la
flamme ni de faire des mesures a haute pression. La méthode de la flamme en expansion
sphérique a donc été retenue pour atteindre les objectifs 4, 5 et 6. La flamme prend son
expansion lorsque les gaz pré-mélangés contenus dans une enceinte sont allumés au centre de
celle-ci. Cette enceinte est généralement sphérique afin d’épouser la forme naturelle de la
flamme. Le laboratoire TFT de I’ETS posséde toutefois une bombe cylindrique de 300 mm

de diametre et de 330 mm de longueur, pour un volume interne total de 10,78 litres. Dans ce
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type de bombe, le champ d’écoulement est éventuellement perturbé par les parois.
Conséquemment, le critere R < 0,3R. (Burke, Qin, Ju et Dryer, 2007), ou Rc est le rayon
interne de la chambre, doit étre respecté afin de s’assurer que la flamme garde son caractére
sphérique. Pour la bombe de I’ETS, les résultats sont valides pour un rayon de flamme

R<30 mm.

Le remplissage de la bombe est contrdlé a I’aide d’un programme LabView maison. Le
programme commence par faire le vide dans la bombe grace a la pompe a vide. La chambre
est ensuite remplie par les différents gaz jusqu’a ce que le volume de chaque gaz nécessaire
pour créer le mélange désiré soit atteint. Malheureusement, la pompe a vide (Robinair
VacuMaster 15300) disponible au laboratoire ne permet d’atteindre qu'un vide partiel et
laisse des gaz résiduels a une pression absolue de 0,164 atm. Conséquemment, les étapes de
vide et de remplissage sont répétées trois fois afin d’avoir le mélange désiré. Le mélange est
ensuite laissé au repos durant cinq minutes afin que la turbulence inhérente au remplissage se
dissipe. Deux capteurs de pression, un mécanique et un électronique, ont été installés sur la
bombe afin de garantir que le mélange soit a la pression voulue. Grace a ces trois répétitions
du cycle vide/remplissage, le volume résiduel de gaz est d’environ 50 millilitres, soit moins

de 0,5% du volume de la bombe.

Le débit volumique de chaque gaz est mesuré par un débitmétre OMEGA FMA 5400. A la
sortie de leur débitmétre respectif, les gaz se rejoignent dans une conduite ou ils sont
parfaitement mélangés avant d’aboutir dans la bombe. Le débit des gaz est ajusté afin que les
volumes de gaz requis soient tous distribués dans le méme laps de temps. Les mesures pour
chaque mélange sont effectuées a trois reprises. Les résultats issus de la bombe a combustion

qui sont présentés dans cette thése sont la moyenne de ces trois tests.
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Figure 2.4 Schéma du montage expérimental

Le mélange est enflammé par deux é€lectrodes de tungsténe qui, en créant une étincelle au
centre de la bombe, générent une flamme en expansion sphérique (FES) qui s’éteindra en
touchant les parois de la bombe. La propagation de la flamme est visualisée grace a un
montage de strioscopie en Z («Z-type Schlieren»), schématisé a la Figure 2.4, comprenant
une paire de miroirs paraboliques de 108 mm de diamétre. L’acces optique a I’intérieur de la
bombe est assuré par deux hublots en saphir de 80 mm de diametre encastrés a chaque
extrémité du cylindre. La flamme en expansion sphérique est enregistrée par une caméra a
haute vitesse (Phantom V9.1) opérant a 9801 images par seconde a une résolution de

352 x 352 pixels?.

Le développement de la flamme est relativement sphérique, bien que des bosses soient
visibles 1a ou la flamme est en contact avec les électrodes. Ainsi, lorsque ces bosses sont
retirées, le front de flamme peut étre représenté par 1’équation d’un cercle de rayon R. La
méthode de détection du front de flamme utilisée par Tahtouh, Halter et Mounaim-Rousselle
(2009) et Bouvet et al. (2011b), modifiée pour prendre en compte de la présence des bosses, a

été adoptée ici. Elle est constituée de quatre étapes: (i) la soustraction du fond afin de réduire
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les bruits et ne garder que la flamme, (ii) le retrait de la portion excentrée (> 0,8R) d’une
section triangulaire formant un angle de n/7 rad de chaque coté des ¢€lectrodes afin de retirer
les bosses, (iii) la détection du disque de flamme, représenté par tous les pixels dépassant un
certain seuil d’intensité suite a soustraction du fond, (iv) identification du plus petit cercle
englobant le disque; R étant le rayon du cercle. Ces étapes sont répétées pour chaque image,
ce qui permet d’obtenir 1I’évolution du rayon de la flamme en fonction du temps ¢, et la

vitesse de la flamme du c6té des gaz brilés (S») avec I’équation (2.2).

dR
S, =— (2.2)
T
Parce que la flamme en expansion sphérique est par nature courbée et en mouvement, sa
surface évolue dans le temps, occasionnant un étirement dont le taux est donné a

I’équation (2.3):

1dA 1 8mRdR 2dR 2

_1ldd 1 BmRdR 2dR 2 23
“TAdr T anR? ar R dt RSb 23

La vitesse non-étirée S»’ est obtenue en extrapolant la vitesse étirée S» jusqu’a avoir un
étirement x = 0. La sensibilité¢ de Sy a la variation du taux d’étirement est exprimée par un
parametre, unique a chaque mélange (a une condition de pression, température et richesse
donnée), appelé longueur de Markstein (L»). Une étude effectuée par Chen (2011) a démontré
que D’extrapolation avec le modele non linéaire I (MNL I, équation (2.4)) est a employer
lorsque Ls est positif tandis qu’il est préférable d’utiliser le modeéle non linéaire IT (MNL II,

équation (2.5)) quand L» du mélange est négatif.

25PL,,

L (2.4)

Sb:S}?_

250L,,

Insy) = In(s§) ~ =5

(2.5)
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I1 faut ici noter que les calculs se limitent aux flammes qui ont un rayon compris entre 6 et
30 millimétres afin d’éviter les perturbations causées par 1’allumage (Monteiro et al., 2010) et
les effets de paroi discutés plus haut. Finalement, on détermine la vitesse laminaire de
flamme non-étirée S.’ a partir de S»’:

_Sh (2.6)

Sa
ou o = p,/py est le ratio d’expansion thermique. Notons que la vitesse est dénotée S.” dans
I’équation (2.6), tandis qu’elle est dénotée S. dans 1’équation (2.1). Dans le contexte des
flammes laminaires, I’exposant « 0 » indique que ’effet de 1’étirement sur la flamme a été
complétement retiré. La valeur de la propriété est ainsi exprimée en respectant le modele
théorique de la flamme, c’est-a-dire pour une flamme libre de contraintes, mouvement et
courbure. Les équations (2.4) et (2.5) permettent de retirer I’effet de 1’étirement pour les
flammes issues de la bombe a combustion. Comme indiqué plus haut, 1’étirement d’une
flamme conique stabilisée sur un brileur Bunsen est faible et peut étre négligé. L’étirement

est néanmoins présent, et la vitesse des flammes du brileur Bunsen doit donc étre dénotée S..

Les données obtenues avec la bombe a combustion permettent de déterminer R, qui est le
moment ou la vitesse du front de flamme augmente significativement et ou 1’étirement sur la
courbe Sp-x cesse d'évoluer conformément aux modeles MNL I et MNL II. Une deuxieme
fagon de déterminer Rc- est de visionner la séquence des images de la flamme en expansion
sphérique afin d’identifier le rayon ou des cellules apparaissent instantanément et
uniformément sur le front de flamme. Ces deux méthodes donnent des résultats similaires
(Vu et al., 2011a). Chaque mesure sera effectuée trois fois et le R analysé sera le résultat de

la moyenne des trois tests.

La Figure 2.5 montre que les vitesses laminaires de flamme obtenues par le montage
expérimental sont en bon accord avec des résultats numériques calculés avec la cinétique

chimique GRI-Mech 3.0. L’écart moyen entre les résultats expérimentaux et ceux du modele
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est de 8,9% en moyenne. Toutefois, la vitesse de flamme des carburants a forte concentration

de Hz2 (2> 0,6) a ¢ = 0,6 est sous-estimée d’environ 25 %.

1,5

X H8OM20 A
B H60MA40 o Rem——n
A H40M60 X7 X
® H20M80 2
1.0 ¢ M100 L7

Q9 X,

£

c0:
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2,5 1

OXXpHe
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Figure 2.5 Comparaison entre les vitesses laminaires de flamme expérimentales et
numériques. A: flamme de H2/CH4; B: flamme de syngas (le nombre a c6té de S représentant
le ratio H2/CO)

Les longueurs de Markstein d’un ensemble de carburants et leur écart-type sont présentées a

la Figure 2.6. Pour les flammes de CHa4, la dispersion de L» dans les mélanges riches est

notablement plus ¢levée que dans les mélanges pauvres. A I’exception de ¢ = 0,6, les L

mesurées ici sont en accord avec le spectre inférieur des données de la littérature, et sont

particulierement en bon accord avec les résultats de Tahtouh et al. (2009). Les mesures

rapportées dans la littérature concernant les L» du H2 présentent une large dispersion a toutes

les richesses. Les résultats obtenus ici se comparent bien avec le milieu de cette dispersion.
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Figure 2.6 Longueurs de Markstein d’un ensemble de carburants
2.2 Incertitude des mesures expérimentales

Plusieurs capteurs et instruments de mesure sont utilisés au cours de ces expériences. Une
certaine erreur, liée a la précision de ces instruments et aux traitements faits par I’utilisateur,
est inévitable. La somme de ces petites erreurs engendre une incertitude sur les résultats
expérimentaux finaux. Cette section présente la méthode générale permettant de calculer ces
incertitudes. Un exemple de calcul complet pour chaque paramétre a 1’é¢tude (vitesse de
flamme, nombre de Lewis et rayon critique) est détaillé dans les annexes I a III et résumé
dans leur chapitre respectif. L’incertitude sur la richesse du mélange est pertinente pour

chaque parameétre. Cependant, puisque la richesse dépend des mémes instruments tout au
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long de ce travail, I’ordre de grandeur de son incertitude est le méme pour toutes les mesures.

C’est pourquoi cette incertitude n’est calculée que dans le chapitre sur la vitesse de flamme.

2.2.1 Incertitude individuelle d’une variable ou d’un instrument

L’incertitude /r d’une variable x, calculée avec 1’équation (2.7), est la combinaison des
incertitudes systématique (Bxi) et aléatoire (Sv) de la variable. L’incertitude systématique
indique la précision de la variable mesurée. C’est la somme des erreurs intrinséques des
instruments de mesure (B;) et se calcule avec I’équation (2.8). Elle est généralement spécifié¢e
par le manufacturier. Lorsque ce n’est pas le cas, cette incertitude est estimée avec différentes
méthodes qui sont présentées dans les exemples de calcul quand le besoin s’en fait sentir.
L’incertitude aléatoire indique pour sa part la répétabilit¢ de la variable mesurée. Cette
incertitude est mesurée avec la méthode de Student avec une confiance de 95%. L’écart-type
Sxi de la méthode de Student se calcule avec 1’équation (2.9) ou ¢ est la constante de Student
pour N-1 degrés de liberté, N est le nombre d’échantillons, X; une valeur de I’échantillon et

Xn la moyenne des valeurs de I’échantillon.

I, = /B,%i +S2 2.7)

By, = (2.8)
t 1 v
s, =% _Z X — X.)2
TN N—1i_1( i = Xom) (2.9)
2.2.2 Propagation des incertitudes individuelles

Il arrive souvent qu’un calcul impliquant plusieurs variables soit nécessaire afin d’obtenir le
résultat désiré. Dans ces cas, les incertitudes individuelles de chaque wvariable (V)

s’accumulent et se propagent sur le résultat désiré. L’incertitude totale (/1) se calcule alors a
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I’aide de I’équation (2.10), ou f'est la fonction permettant de calculer le résultat désiré tandis

que x et Ix représentent respectivement la variable mesurée et son incertitude.

(2.10)

2.3 Simulations numériques

Les différentes propriétés des combustibles, oxydant et des mélanges nécessaires aux
différents calculs présentés ci-dessus ont été obtenues griace aux différents codes contenus
dans le logiciel CHEMKIN-PRO (Reaction Desing, 2010). Les masses volumiques dans les
gaz frais et brilés (p. et p») de méme que la température adiabatique de flamme (7uqs) ont été
calculées par le code EQUIL (R. J. Kee, F. M. Rupley, J. A. Miller, M. E. Coltrin, J. F. Grcar
et al., 2000) tandis que la vitesse laminaire de flamme (S.”) a été évaluée par le code
PREMIX (Kee, Grcar, Smooke et Miller, 1985). Pour ce dernier, les options
« multicomponent » et « effet Soret » ont été incluses dans le calcul. Des continuations ont
¢été utilisées afin de raffiner le domaine de calcul 1D en réduisant les parametres GRAD et
CURV jusqu’a 0,015. Ceci donne un domaine plus raffiné qu’ailleurs (Bouvet et al., 2011a;

Natarajan et al., 2007) et donne des solutions avec au moins 700 points.

La vitesse laminaire de flamme est I’une des principales propriétés de flamme utilisées pour
valider la précision des parameétres des cinétiques chimiques qui servent a décrire les
réactions chimiques. Afin d’identifier les réactions qui pourraient étre revues et améliorées,
les résultats expérimentaux sont comparés aux résultats issus des simulations numériques.
Trois mécanismes de cinétique chimique sont employés dans le CHAPITRE 3. La cinétique
de Davis (Davis et al., 2005) (14 especes, 53 réactions) a ¢té développée spécifiquement pour
les carburants H2/CO et est utilisée pour les carburants ne contenant pas de méthane. La
cinétique USC Mech II (Wang, You, Joshi, Davis, Laskin et al., Mai 2007) (111 especes,

784 réactions), qui contient la chimie des composés H2/CO/méthane-a-butane, est utilisée
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pour les carburants syngas-méthane. Finalement, la cinétique GRI-Mech 3.0 (Smith et al.)
(53 especes, 325 réactions) est utilis€ pour tous les carburants. Cette cinétique a été
développée plus particulierement pour la combustion du méthane et du gaz naturel. Il a été
validé et est employé intensivement sur une large plage de richesse, de pression et de
température (Natarajan et al., 2007). Des ¢tudes ont montré qu’il permet de prédire avec
précision la vitesse de flamme des carburants H2/CO (Natarajan et al., 2007; Weng, Wang,
He, Whiddon, Zhou et al., 2015). Néanmoins, Vu et al. (2011b) ont récemment identifi¢ une
divergence importante pour la prédiction des vitesses de flamme des carburants syngas-
méthane aux richesses élevées. Ils ont proposé une correction de la cinétique GRI-Mech 3.0
impliquant la modification de 12 réactions. Leur étude était toutefois limitée a trois
carburants contenant a la fois du Hz, du CO, du CO2, du CH4 et du N>. Il est donc difficile de
déterminer la cause de cette divergence. Des comparaisons supplémentaires sont requises
avant de généraliser I’emploi de la cinétique GRI-Mech modifié. Ce présent travail propose
de réexaminer systématiquement la précision de la cinétique GRI-Mech 3.0 pour les
carburants H2/CO/CHa et H2/CO/COz sur une large plage de richesse et d’ajout de CH4 ou
COz dans le syngas de base afin de déterminer si et ou la cinétique GRI-Mech modifiée est
nécessaire. La cinétique utilisée dans les chapitres subséquents sera choisie suite a la

comparaison entre ces trois cinétiques.

Finalement, quelques propriétés supplémentaires sont calculées en utilisant les valeurs
numériques. Le ratio d’expansion thermique est obtenu avec 1’équation (2.11). Le nombre de
Zel’dovich (Ze) se calcule selon 1’équation (2.12) avec la constante universelle des gaz R’ et
I’énergie d’activation Ea. L’énergie d’activation représente la sensibilité de la vitesse de
flamme face a une variation de la température de flamme et se calcule en appliquant
I’équation (2.13). Cette sensibilité est capturée en changeant 1égérement la concentration de
N2 dans le mélange tout en maintenant inchangés le carburant et la richesse (Sun, Sung, He et

Law, 1999a).

=2 2.11)
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Ze = Eq (Toq — T,)/(RTZ (2.12)
E, = —2R° aln(pusg)/a(l/’rad) (2.13)
24 Synthése du chapitre

Ce chapitre a présenté les deux approches expérimentales ainsi que la méthode numérique
qui sont mises en ceuvre afin d’atteindre les sous-objectifs de cette thése. Un montage
utilisant un brileur Bunsen a été¢ développé afin de réaliser les trois premiers sous-objectifs,
qui portent sur la vitesse laminaire de flamme. L’équipement nécessaire pour le
fonctionnement du briileur et pour ’acquisition des images a été décrit. Ensuite, la méthode
employée pour déterminer la vitesse de la flamme a partir d’une image de cette méme
flamme a été détaillée. Puis, la bombe a combustion et le montage Schlieren utilisés pour
atteindre les trois derniers sous-objectifs ont été présentés. La méthode utilisée pour détecter
le front de flamme et en extraire les propriétés de vitesse et de sensibilité¢ a 1’étirement, de
méme que le rayon critique, a été détaillée. Les deux approches expérimentales ont été
validées avec des résultats numériques et avec des résultats expérimentaux issus de la
littérature. De plus, la méthode employée pour calculer les incertitudes associées aux mesures
prises par ces deux bancs d’essai a été établie. Finalement, les méthodes numériques utilisées
pour calculer différentes propriétés des mélanges et des flammes ont été présentées a la

fin du chapitre.



CHAPITRE 3

VITESSE DE FLAMME

Ce chapitre présente les résultats obtenus avec les mesures de la vitesse de flamme
laminaire. Il a pour but de répondre aux trois premiers sous-objectifs de la thése. Ce chapitre
commence par présenter en détail les incertitudes des mesures expérimentales. Les effets du
ratio H2/CO, de la concentration en CO2 et en CH4 et de la température initiale sur la vitesse
de flamme sont ensuite analysés. Les mesures expérimentales sont en tout temps comparées
aux résultats numériques. La derniére section propose une corrélation permettant de calculer
la vitesse de flamme. Les résultats présentés dans ce chapitre ont été publiés dans un article

de journal (Lapalme et Seers, 2014).

3.1 Incertitudes expérimentales

La méthode utilisée pour calculer les incertitudes a été présentée a la section 2.2. Elle a été
appliquée ici pour déterminer les incertitudes sur la richesse et sur la vitesse de flamme. Le
calcul de I’incertitude sur la richesse, qui ne dépend que des débits fournis par les
débitmetres, est présenté en détail a ’ANNEXE I. L’incertitude sur la vitesse de flamme est
pour sa part le résultat de la propagation des incertitudes relevées sur les parametres de
I’équation (2.1), soit le débit total et l’aire. L’incertitude de I’aire dépend de deux
facteurs : le grandissement utilis¢é pour faire la conversion de pixel en mm et le
positionnement du polynome servant a marquer la position du maximum d’intensit¢ du
radical OH". Le calcul détaillé de Dincertitude sur Su est présenté a I’ANNEXE IL
Globalement, pour I’ensemble des tests, 1’incertitude sur la richesse varie entre 5,1% et
24,0% tandis que ’incertitude sur S, varie entre 3,6% et 6,3%. Les incertitudes sur Sy et ¢ de
I’ensemble des tests sont présentées a I’ANNEXE IV.
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3.2 Résultats expérimentaux
3.21 Carburants testés

Comme illustré précédemment a la Figure 1.3, la composition des syngas varie grandement
en fonction de la matiére premicre qui est utilisée et du procédé de gazéification retenu. Les
syngas étudiés dans ce chapitre ont été choisis de mani€re a couvrir cette variabilité. Un
accent particulier a été mis sur les carburants syngas-CO:2 et syngas-CHa4 puisqu’ils sont
moins couverts dans la littérature. Les compositions retenues sont présentées au Tableau 3.1.
L’information dans les étiquettes donne des renseignements sur la composition. Le nombre
suivant la lettre S indique la fraction volumique de H2 telle que si le carburant était composé
uniquement de H2 et de CO. Ce nombre indique donc le ratio H2/CO normalisé

R' = xu,/ ()(HZ + Xco)- Le reste de I’étiquette indique la fraction volumique de CO:2 et de

CHa, représentée par les lettres C et M respectivement.

Ces carburants permettent d’étudier les effets du ratio H2/CO et du CO2 jusqu’au maximum
de leur plage de variation rapportée par la littérature. Les trois carburants contenant du CHs
sont établis de maniere a permettre la comparaison directe avec les effets du CO2 tout en
représentant les trois types de syngas, soit le syngas issu de la gazéification du charbon, issu
de la gazéification de la biomasse et la co-combustion. Lors de I’é¢tude des effets du CO2 et
du CHa, le ratio H2/CO est fixé a 1, qui est le ratio le plus fréquemment observé suite a la
gazéification et qui est aussi le ratio le plus utilisé dans les études du syngas en laboratoire.
La plage de richesse s’étale de 0,8 a 2,2 pour les syngas sans méthane. Par contre, la plus
basse limite d’inflammabilit¢ du CHs4 impose que la richesse maximale atteinte par les
carburants SS0MS5, SS0M20 et SS0M40 soit de 2,2, 1,8 et 1,6 respectivement, tandis que les
richesses minimales sont respectivement de 0,8, 0,8 et 0,9. Le pas de richesse pour tous les
carburants a I’étude est de 0,1. Ces mesures sont effectuées a pression et température
ambiante, soit a 1 atm et 295 K. Par la suite, 1’effet de la température initiale est étudié grace
a des tests effectués aux températures initiales de 350, 400 et 450 K. Les mesures a haute
température seront effectuées pour tous les carburants du Tableau 3.1, mais seulement a des

richesses de 0,8, 1,0 et 1,2.



Tableau 3.1 Composition des carburants pour 1’étude sur la
vitesse de flamme

Nom Ratio CO H» CH4 CO,
H/CO | (% vol) | (% vol) | (% vol) | (% vol)
syngas
S25 1/3 75 25 0 0
S50 1 50 50 0 0
S75 3 25 75 0 0
Syngas-CO2
S50C10 1 45 45 0 10
S50C20 1 40 40 0 20
S50C30 1 35 35 0 30
S50C40 1 30 30 0 40
Syngas-méthane
S50M5 1 47,5 47,5 5 0
S50M20 1 40 40 20 0
S50M40 1 30 30 40 0
3.2.2 Influence du ratio H>/CO

L’influence du ratio H2/CO est étudiée en comparant les S. des syngas S25, S50 et S75, qui
présentent des ratios de 0,33, 1 et 3 respectivement. Rappelons que la vitesse dans ce
chapitre est dénotée S, plutdt que S.” parce que 1’étirement d’une flamme conique stabilisée
sur un brileur Bunsen, bien que négligeable, n’est pas totalement retiré. La Figure 3.1
montre Sy en fonction de ¢ a 295 K et 1 atm. La plus haute vitesse est atteinte par le S75 a
cause de sa plus grande proportion de H2, ce qui lui donne notamment une plus grande
diffusivité thermique et massique. Les mesures sont correctement reproduites par les
cinétiques GRI Mech 3.0 et Davis, particuli¢rement pour le S50 pour lequel un écart

maximal de 4% est observé. La cinétique de Davis prédit mieux le S25 (+ 5%) que GRI-
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Mech 3.0 (£ 12%). On observe toutefois le contraire pour le S75, GRI-Mech 3.0 (= 3%)

étant plus en accord que la cinétique de Davis (£ 10%).
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Figure 3.1 Influence du ratio H2/CO sur S.. Les symboles
représentent les résultats expérimentaux. Les lignes pleines :
GRI-Mech 3.0; les lignes pointillées : cinétique de Davis

On note aussi que la richesse ou la vitesse est maximale (Sumax) dépend du ratio H2/CO. La
Figure 3.1 montre que le syngas S25, fortement concentré en CO, atteint Su,max @ une richesse
¢gale ou supérieure a 2,2. Lorsque la concentration de H2 augmente, la position du Sumax se
déplace vers des mélanges moins riches et s’établit a ¢ ~ 2,1 pour le S50 et a ¢ ~ 1,9 pour le
S75. La richesse ou Sy, est maximale (@su=max) pour le S50 est similaire a ce qui est observé
par Sun et al. (2007), mais est plus riche que le @su=maxr mesuré par Dong et al. (2009)
(psu=max = 1,8) ou par McLean et al. (1994) (¢su=max = 1,6). Contrairement a ce qui est
observé par Dong et al. (2009), les données de la présente étude indiquent que @su=max S€
déplace vers les mélanges moins riches quand le ratio H2/CO est augmenté. Un tel
déplacement avait déja été¢ observé par McLean et al. (1994) et Sun et al. (2007), mais
seulement pour des carburants ayant un ratio H2/CO < 1. Glassman et Yetter (2008)
rapportent que le CO pur atteint Sumax @ une richesse @su=max de 2,05, ce qui est plus élevé

que le psu=max du H2 qui est de 1,8. Toutefois, contrairement a Glassman et Yetter (2008), les
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résultats de la Figure 3.1 impliquent que le CO a un @su=max > 2,2 puisque le gsu=max du S25
est déja égal ou supérieur a 2,2. Les présents résultats confirment néanmoins que le CO

atteint sa vitesse maximale a une richesse plus ¢élevée que le Ho.

3.2.3 Influence du CHy

L’influence d’un ajout de CH4 dans le syngas est étudiée en utilisant comme base le
carburant S50, qui a un ratio H2/CO de 1. La vitesse de flamme du CHa4 est notablement plus
faible que celle du S50. Conséquemment, 1’ajout de CH4 cause une décroissance de S, tel
qu’illustré a la Figure 3.2. La Figure 3.2 montre aussi que 1’ajout de méthane entraine un
déplacement de @su=max vers des mélanges moins riches, se rapprochant ainsi du @su=max du
CHa4 pur qui est prés de 1,1. Le déplacement causé par 1’ajout de CHa est plus important que

celui causé par I’ajout de CO2, qui sera présenté plus loin.
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Figure 3.2 Impact sur S, d’un ajout de CH4 dans du syngas.
Les symboles représentent les résultats expérimentaux.
Lignes pleines : GRI-Mech 3.0; lignes pointillées : USC Mech II

Tel qu’illustré a la Figure 3.2, les cinétiques chimiques GRI Mech 3.0 et USC Mech II ne
sont pas en mesure de correctement représenter ce déplacement. Sy et la croissance de Su sont

correctement prédites par la cinétique GRI-Mech 3.0 quand le mélange est moins riche que
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@su-max. Par contre, la croissance de S. prédite par la cinétique devient sous-estimée quand ¢
s’approche de @su=max €t le Sy maximum est atteint a un ¢ légerement moins riche. Le gsu=max
prédit par les cinétiques est constamment plus faible que ce qui est observé
expérimentalement. La cinétique USC Mech II donne un S, maximal a la méme richesse que
GRI-Mech 3.0. Et comme la cinétique GRI-Mech 3.0, la cinétique USC Mech II prédit
correctement S, des mélanges pauvres, mais sous-estime Sy prés de gsu=max @ cause d’un plus

faible rythme de croissance de S. en fonction de ¢.

Cet écart entre les déplacements du gsu=max numériques et expérimentaux dans les carburants
syngas-méthane a été observé précédemment par Vu et al. (2011b) lors d’une étude sur la
cellularité. A I’aide d’une analyse de sensibilité sur les espéces CHas, H2 et CO a ¢ = 1,5
effectuée dans CHEMKIN avec la cinétique GRI-Mech 3.0, Vu et al. (2011b) ont identifié
les réactions présentant les plus hautes sensibilités. Suite a cette analyse, ils ont modifié la
cinétique GRI-Mech 3.0 en mettant a jour les coefficients de 12 réactions avec des
coefficients publiés récemment. Leur étude portait toutefois sur des carburants composés de
Hz, CO, CO2, CH4 et N2, et il est donc impossible de savoir si I’écart de déplacement de
@su=max dans leur étude est di au CH4 ou a la complexité de leurs carburants. L’analyse de
sensibilité a donc été refaite ici afin d’identifier les réactions les plus importantes dans le
calcul du S. pour des carburants uniquement composés de H2, CO et CHa. Cette analyse est
faite 2 ¢ = 1,4. A cette richesse, trois cas sont possible: 1) les vitesses mesurées et prédites
sont toutes deux en train d’augmenter (S50 et SS0MS5) en fonction de ¢, 2) elles sont toutes
deux en train de diminuer (S50M40), ou 3) les prédictions cinétiques donnent une vitesse
décroissante alors que S. est a son maximum expérimental (S50M20). La sensibilité du
méthane pur est ajoutée pour couvrir les deux extrémes. La cinétique GRI-Mech 3.0 est
choisie pour cette analyse parce qu’elle présente moins d’écart avec les résultats
expérimentaux et qu’elle est plus fréquemment utilisée. La Figure 3.3 présente les
coefficients de sensibilité normalisée des constantes pré-exponentielles des dix réactions les
plus importantes. Les réactions identifiées comme étant importantes par la présente analyse
basée sur S, sont similaires a celles identifiées par Vu et al. (2011b) lors de leur analyse

basée sur les especes. Conséquemment, S. est recalculée en utilisant la version modifiée de
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la cinétique GRI-Mech 3.0 proposée par Vu et al. (2011b). Le Tableau 3.2 présente les

coefficients qui ont été changés.

0
R284 O + CH,=> H + H,+ CO m 100% CH4
8240% CH4
R99 OH + CO = H+ CO, m20% CH4
R97 OH + CH, = CHy(S) + H,0 m5% CH4
T B 0% CH4

R84 OH +H,=H + H,0
$R55H+HCO—H2+CO

"""" Y R52 H+ CH, (+M) = CH, (+M)

-0,8 -0,6 -0,4 -0,2 0,0 0,2 0,4 0,6 0,8
Sensibilité normalisée

R30+H,=H+OH

Figure 3.3 Coefficients de sensibilité normalisée des constantes
pré-exponentielles de Su pour des carburants équimolaires H2/CO
a ¢ = 1,4 comportant différentes concentrations de CH4

Tableau 3.2 Réactions modifiées par Vu et al. (2011b). Unités en mol-cm-s-cal-K

Numéro Réactions A n Ea
R3 O+ Hy<=>H+ OH 3,820e+12 0,000 7948,00
R10 O + CHs<=>H + CH;O 8,430e+13 0,000 0,00
R38 H+0,<x=>0+0H 3,547e+15 -0,406 16599,00
R41 2H+H,O0 <=> 0+ OH 5,624¢+19 -1,250 0,00
R45 H+HO,;<=>0;+H; 1,660e+13 0,000 823,00
R46 H + HO,<=>20H 1,700e+14 0,000 875,00
R52 H + CH3(+M) < => CH4(+M) 1,270e+16 -0,630 383,00
R53 H + CHs<=> CHs + H; 5,470e+07 1,970 11210,00
R55 H+HCO <=>H,+CO 5,000e+13 0,000 0,00
R84 OH + H><=>H + H,0 1,170e+09 1,300 3635,28
R98 OH + CH4<=> CH; + H,O 5,720e+06 1,960 2639,00
R166 HCO + H,O<=>H+ CO + H,O 2,244e+18 -1,000 17000,00
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La Figure 3.4 montre S. calculée en utilisant cette version modifiée de la cinétique GRI-
Mech et permet la comparaison avec les résultats de la version originale ainsi qu’avec les
résultats expérimentaux. On remarque que la cinétique modifiée prédit plus précisément
psu=max. Par exemple, la vitesse maximale du S50MS5 survient a ¢ = 1,8 selon la cinétique
modifiée, ce qui correspond a la position expérimentale du sommet. Le méme sommet est
atteint a ¢ = 1,65 selon la version originale de la cinétique GRI-Mech. De plus, les
prédictions de Su du coté riche du maximum sont aussi plus précises. L’écart entre Su
expérimentale et numérique a une richesse légeérement supérieure a la richesse ou S atteint
son maximum (Soit & ¢ = @su= max+0,2 basé sur le psu=max expérimental) passe de 19% a 10%
pour le S50MS5, de 15% a 1% pour le SS0M20 et de 24% a 2% pour le SOM40 quand la
cinétique modifiée est utilisée a la place de 1’originale. Du c6té pauvre, la cinétique modifi¢e
ne change pas le comportement de S.. De méme, la prédiction du S des syngas sans méthane
n’est pas notablement influencée par les modifications apportées a la cinétique GRI-Mech
3.0, comme montré pour le S50 a la Figure 3.4. Somme toute, cette cinétique modifiée, qui
dérive de la cinétique GRI-Mech 3.0, modélise correctement S des syngas et des carburants
syngas-méthane. Il est toutefois important de noter que cette version modifiée de la cinétique
GRI-Mech 3.0 n’a été validée que pour des syngas contenant une faible quantité¢ de CHa. 1l

est recommandé de limiter son utilisation aux syngas contenant entre 1 et 40% de CHa.

3.24 Influence du CO;

La Figure 3.5 présente S, mesurée dans les syngas dilués avec du COz. Cette figure présente
aussi les résultats expérimentaux de Prathap et al. (2012) pour les carburants ayant une
concentration de CO: inférieure ou égale a 20% et montre une bonne similitude des

tendances et valeurs avec les résultats de la présente étude.
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Figure 3.4 Comparaison entre la cinétique GRI-Mech 3.0
originale (ligne pleine) et la version modifiée selon
Vu et al. (2011b) (ligne pointillée). Les symboles
représentent les résultats expérimentaux
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Figure 3.5 Influence de la concentration de COz2 sur S.
Comparaison entre les mesures de la présente étude (symboles
vides) et celles de Prathap et al. (2012) (symboles pleins)
(lignes pleines : GRI-Mech 3.0; lignes pointillées : Davis)
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La Figure 3.5 indique que ¢su=max n’est pas notablement affectée par 1’addition de COz. Ce
sommet demeure autour de ¢ = 2,1 jusqu’a 20% de COz. Lorsque plus de CO2 est ajouté
dans le syngas, le Sumax se déplace vers des mélanges moins riches et est atteint & ¢ = 1,9
pour le S50C30 et a ¢ = 1,7 pour le S50C40. Cette tendance dans les résultats est similaire a
celle de Kishore et al. (2011), qui observent que le gsu=max se déplace de 1,6 a 1,2 quand la
concentration de CO2 dans un S50 est augmentée de 40 a 60%. Prathap et al. (2012)
présentent des syngas ayant des niveaux de dilution similaires a ceux de la présente étude, et
pour lesquels Sumax est situé a 9 =2,0a 0, 10 et 20% de CO2 et a ¢ = 1,6 dans le syngas dilué
a 30% COz. Notons par contre que leur article, dans la région pertinente a ce phénoméne,
présente des résultats seulement pour des richesses de 1,6, 2,0 et 2,4. L.’absence de mesures a
des richesses intermédiaires les empéche de déterminer si le déplacement est

graduel ou soudain.

Comme le montre la Figure 3.6, ’ajout de CO:2 cause une décroissance linéaire de S. pour
toutes les richesses évaluées dans le présent travail. Cette décroissance est reproduite
fidelement par les cinétiques. De fait, ’addition de CO2 n’a pas altéré la capacité des
cinétiques a prédire S.. Les écarts sont similaires a ceux observés sur les syngas sans
dilution, a I’exception des mélanges pauvres chez qui S. devient légérement sous-estimée
(~10%). Ce comportement, plus présent avec la cinétique GRI-Mech 3.0, avait été rapporté

précédemment par Natarajan et al. (2007).

3.2.5 Effets thermiques et cinétiques du CO»

Tel que noté précédemment, Sumax se déplace vers des mélanges moins riches quand du CO2
est ajouté au syngas. Ce phénomene s’explique par la variation de la diffusivité thermique du
mélange occasionnée par 1’ajout de COz. La vitesse de flamme est proportionnelle a la racine

carrée du produit de la diffusivit¢ thermique (o) et de la vitesse de réaction (RR)

(82 o Va - RR). Or, cette derniére est influencée par des effets chimiques et cinétiques.
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Figure 3.6 Evolution linéaire de Sy lors d’un ajout de COx.
Symboles : résultats expérimentaux;
lignes pleines : GRI-Mech 3.0; lignes pointillées : Davis

La procédure présentée par Galmiche, Halter, Foucher et Dagaut (2011) permet d’isoler les
effets thermiques du CO: — lesquels sont associés a des changements de propriétés
thermophysiques telles que la diffusivité thermique et la capacité thermique — et les effets
cinétiques, qui découlent principalement des réactions de dissociation du CO: (Halter et al.,
2009). Cette procédure repose sur le calcul numérique de la vitesse de flamme dans le
module PREMIX de CHEMKIN en remplacant le CO2 par la molécule fictive FCO2, qui
possede les mémes propriétés thermophysiques que le CO2 normal, mais qui n’intervient
dans aucune réaction. Afin d’avoir un cas de référence, une deuxiéme série de simulation
doit aussi étre effectuée en utilisant cette fois 1’azote (N2) comme diluant (Galmiche et al.,

2011). La réduction de S, due aux effets thermiques est obtenue par le ratio suivant:

Su(N2) — Sy (FCO,)
Su(N2) = 5,(CO,)

(3.1)

Dans ce travail, I’étude des effets thermiques et chimiques a porté sur un carburant H2/CO
ayant un ratio de 1 et une proportion de CO2 variant de 0 a 40%. Les simulations sont

effectuées avec la cinétique GRI-Mech modifiée. La Figure 3.7 présente la contribution de
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I’effet thermique sur la réduction de la vitesse de flamme. La contribution de I’effet
thermique est invariablement plus importante que celle de 1’effet cinétique et gagne méme en
importance avec ’accroissement de la proportion de CO2. Ce comportement est similaire a
ce qui a été observé lors d'un ajout de CO2 a une flamme de CH4 (Galmiche et al., 2011;
Halter et al., 2009). La Figure 3.7 montre aussi que 1’effet thermique est minimal a ¢ = 1,4
pour toutes les proportions de COz. C’est aussi a cette richesse que le taux de production
(TdP) de CO2, représent¢ sur la Figure 3.7 par le 7dP de la réaction R99
(H2 + CO <=> CO2 + H; qui est 50 fois plus rapide que la seconde plus importante réaction
impliquant le CO2) atteint son maximum. Ces résultats confirment que la dilution au COz, a
cause de son impact thermique, réduit la température adiabatique de flamme (7.q) et donc la

vitesse de réaction.
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Figure 3.7 Contribution de I’effet thermique sur la réduction
de la vitesse de flamme a différentes proportions de CO2
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Figure 3.8 Diffusivité thermique et température adiabatique
de flamme en fonction de la richesse

La vitesse de réaction (RR) et Tua étant fortement liées, et Tua étant plus simple a calculer, la
relation S0 o« va - RR est transformée pour devenir SQ o \/a - T,4. Ainsi, la relation est
explicitement dépendante envers 7Taq. Il reste maintenant a évaluer I’impact de 1’ajout de CO:
sur a. La Figure 3.8 montre 7us en fonction de la richesse, et ce pour différentes
concentrations de COa. Tua atteint un maximum dans les mélanges Iégeérement riches tandis
que la diffusivité thermique augmente avec ¢. Par contre, le taux d’augmentation de la
diffusivité thermique avec la richesse est moins important lors d’un ajout de CO: au
carburant. Tel qu’illustré a la Figure 3.8, o augmente de 33% pour le S50 entre ¢ = 0,8 et
¢ = 2,2, alors qu’elle n’augmente que de 14% pour le S50C20. Conséquemment, I’influence
relative de a sur Sy est réduite, ce qui rend Sy plus dépendant de la vitesse de réaction et donc
de la température de flamme. Par conséquent, la diminution de la température de flamme

avec l’accroissement de la richesse a un plus grand impact sur S. dans les carburants

contenant plus de COz. Ceci se traduit, dans la relation /a - T4, en un déplacement de Su,max

vers de plus faibles richesses.
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Figure 3.9 Fraction molaire totale de diluants (CO2 + N2)
en fonction de la richesse

Ce déplacement de Sumax est de plus facilit¢ par 'impact de 1’ajout de CO:2 sur la
concentration totale de diluants. La Figure 3.9 montre que dans les carburants contenant plus
de COg, la diminution de la proportion totale de diluants (CO2 + N2), entrainée par
I’augmentation de la richesse, est plus faible. De ce fait, I’écart entre les taux de dilution
totale s’accroit avec la richesse, ce qui a deux conséquences. Premic¢rement, cette
augmentation de I’écart accéleére la réduction de Su dans les mélanges riches des carburants
contenant du CO2 (Prathap et al., 2012). Deuxiémement, elle implique que la diminution de
la température de flamme (et donc de RR) due a I’augmentation de ¢ sera plus grande dans

les carburants contenant plus de CO», facilitant donc le déplacement de Su,max.

3.2.6 Effet de la température initiale

Jusqu'a présent, tous les essais ont ét¢ menés a la température ambiante du laboratoire, qui
est évaluée a 295K. Afin d’analyser I’effet de la température initiale des carburants, des
essais supplémentaires ont été effectués a des températures de350 K, 400 K et 450 K. Les
mesures sont cependant effectuées seulement pour des richesses de 0,8, 1,0 et 1,2. La

Figure 3.10 présente les résultats pour le carburant S50. Comme attendu, S. augmente en



69

parallele avec la température. Peu de mesures de Su de syngas a haute température ont été
publiées dans la littérature. Les résultats d’essais menés sur du S50 a 400K par Natarajan et

al. (2005) et Singh et al. (2012) sont présentés a la Figure 3.10.
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Figure 3.10 Effet de la température initiale sur la vitesse de
flamme du carburant S50. (symboles vides: ce travail;
symboles pleins: résultats a 400 K de Natarajan et al. (2005)
et Singh et al. (2012). Les lignes pleines : GRI-Mech 3.0;
les lignes pointillées : GRI-Mech modifi¢)

Leurs résultats sont similaires & ceux mesurés de ce travail (écart inférieur a £ 5%), a
I’exception de la mesure de Natarajan et al. (2005) a ¢ = 1, ou I’écart atteint 11%. Les
résultats expérimentaux concordent bien avec ceux de la cinétique GRI-Mech 3.0 ou de sa
version modifiée sur toute la plage de température (écart de moins de + 8%), bien qu’il y ait
une légere tendance vers la surestimation de S. quand la température augmente. Cette
tendance a aussi été observée par Natarajan et al. (2005) et Singh et al. (2012) sur leurs

résultats a 500 K. Cette tendance est aussi notée pour les carburants S25 et S75.

L’impact de I’augmentation de la température initiale sur un syngas contenant du CO:z est
analysé¢ en comparant les vitesses des carburants S50 et S50C20. Les résultats de la

Figure 3.11 montrent que la capacité du CO: a réduire Sy diminue lorsque la température
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s’accroit. Par exemple, a ¢ = 1,2 et 295 K, Su décroit de 41% en passant de S50 a S50C20.
Par contre, a 450 K, la décroissance n'est que de 27%. Par conséquent, I’augmentation de la
température initiale réduit I’influence du CO: sur la vitesse. A une richesse donnée, le
rythme de décroissance de la température adiabatique de flamme causé par 1’ajout de CO2
est plus faible dans les mélanges ayant une température initiale plus ¢élevée. Cette plus faible
sensibilité de la température de flamme explique probablement la plus faible sensibilité de S

envers le CO2 quand la température initiale est plus importante.

Tel que mentionné plus haut, la vitesse de flamme du S50 est correctement prédite par les
cinétiques GRI-Mech originale et modifiée pour toute la plage de température a 1’étude, mais
avec une légere tendance a la surestimation. Pour sa part, le SS0C20 présente la tendance
contraire: la sous-estimation de S, observée sur les mélanges pauvres a 295 K s’accroit au
fur et a la mesure que la température initiale est augmentée. De plus, cette sous-estimation

tend a s’étendre vers les mélanges riches.
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Figure 3.11 Vitesse de flamme du carburant S50 (losanges
et ligne pointillée) et S50C20 (carrés et ligne pleine) a 350 K
et 450 K. Les lignes : GRI-Mech modifié
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La Figure 3.12 présente la variation de S. occasionnée par 1’ajout de CH4 au syngas pour des
températures initiales de 350 K et 450 K. Comme attendu, la vitesse est respectivement
réduite et augmentée par I’ajout de CHas et I’accroissement de la température. Contrairement
au COg, le taux de réduction de la vitesse induit par l'ajout de CH4 ne dépend pas de la
température initiale du mélange. La tendance des cinétiques GRI-Mech originale et modifiée
a surestimer la vitesse du S50 quand la température initiale est augmentée est aussi observée
pour le SS0MS. La cinétique originale tend par contre a sous-estimer S, du SS0M40 quand la
température augmente, avec un €cart passant de 1% a 9% entre 350 K a4 450 K (a ¢ = 1,0).
Sur cette plage de température, une meilleure prédiction est obtenue avec la cinétique
modifiée. Toutefois, ce résultat pourrait n'étre que fortuit puisque les résultats obtenus avec
la cinétique modifiée passent d’une légere surestimation a 350 K (8%) a une légére sous-
estimation a 450 K (2%). Dans les faits, les deux versions de GRI-Mech sous-estiment le
rythme de croissance de S. généré par I’accroissement de la température initiale d’un
carburant contenant un une plus forte proportion de CHa, ce qui meéne au une sous-estimation

de Su a partir de 450K.
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Figure 3.12 Vitesse laminaire de flamme des carburants
S50MS5 (losanges et lignes pleines) et SS0M40 (carrées et
lignes pointillées) a 350 K (symboles vides) et 450 K
(symboles pleins). Les lignes : GRI-Mech modifié
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3.3 Corrélation pour la vitesse de flamme

Une corrélation pour la prédiction de la vitesse de flamme des carburants H2/CO/CO2/CHa4
basée sur les résultats expérimentaux est maintenant présentée. Des données de simulation,
obtenues avec la version modifiée de la cinétique GRI-Mech, sont aussi utilisées pour
¢évaluer ’impact du CO2 et du CHa4 sur les carburants ayant un ratio H2/CO différent de 1.

Cette corrélation est congue d’apres le modele présenté par Turns (2011) pour les alcanes:

T a
Su=Sures X (1= ¢ % 260,) (35 (32)
ou
Su,ref = Su,max - B((p - (pSuzmax)Z (3.3)

Dans I’équation (3.2), gsu=max représente la richesse a laquelle Sumax (qui représente la vitesse
maximale) est atteinte. B représente le taux de décroissance de S. depuis son maximum.

Sumax, B et @su=max sont des fonctions de la fraction volumique (y) de CH4 dans le syngas et

du ratio H»/CO normalisé R" = xy,/ ( Xu, T Xco):

Sumax = 2,1exp(=5,9xcu,)(R' + 0,5) + L4exp(—3,97xcy,) + 0,4 (3.4)

Psu=max = 0,905exp(—13,4xcy,)(R' — 0,5) + 1,05exp(—7xcn,)
+ 1,07

(3.5)

B =[-105(xcu, - 0,2)" + 15| R +3,1xcy, + 0,035 (3.6)

Finalement, les constantes a et ¢ de 1’équation (3.3) permettent respectivement d’ajuster Sy
en fonction de la température initiale du mélange et de représenter I’effet de la dilution. Ces
deux constantes sont des fonctions de ¢ et de la fraction volumique de CHa4 et sont calculées

grace aux eéquations (3.7) et (3.8) respectivement.
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a = (1,28 + 0,24xcy,) + 0,54 ((p — (1,85 - 3,45;(0,4))2 (3.7)

¢ = 0,028exp[(2,5x24, + 1)9 + 0,5] + 1,23 (3.8)

Les équations proposées (équations (3.4) a (3.8)) ont été établies en utilisant la méthode des
moindres carrés avec ’algorithme de régression non linéaire multi-variables du logiciel
Statgraphics Centurion XVI (StatPoint Technologies Inc., 2010). Les derniers termes des

équations (3.4) et (3.5) sont respectivement Su,max €t @su,max du méthane.

Cette corrélation a été validée sur I’ensemble des données expérimentales obtenues avec les
carburants présentés au Tableau 3.1. Elle est valide pour des mélanges a pression
atmosphérique ayant une température initiale de 295 K. Pour les carburants possédant 5% de
CHs4 et moins, elle est valide sur la plage de richesse allant de 0,7 a 2,2. Une augmentation
de la concentration de CH4 réduit cette plage de richesse a cause de la plus faible limite
d’inflammabilité du méthane. La corrélation est valide pour des carburants ayant jusqu’a
40% (volume) de COz2. Elle peut aussi étre utilisée pour des températures initiales de
mélanges allant jusqu’a 450 K, mais alors la plage de validité en richesse est restreinte
a 0,8 < ¢ < 1,2. Le Tableau 3.3 illustre ces plages de validité de la corrélation. La
Figure 3.13 illustre la concordance entre les résultats expérimentaux et les résultats obtenus

avec la corrélation et montre que coefficient de corrélation atteint 0,97.

Tableau 3.3 Plage de validité de la corrélation

Carburant  Plage de Plage de richesse l-’lage de‘
de base CO; Plage de CHq 21295 K richesse a
300-450 K
0-5% 0,7-2,2
HYCO  0-40% 5—20% 0.7-2,0 0812
20— 50% 07— 15
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Figure 3.13 Comparaison entre la vitesse de ~ Figure 3.14 Validation de la robustesse de la
flamme déterminée par la corrélation et la corrélation. Symboles pleins: corrélation
vitesse expérimentale Symboles vides: expérimental,
lignes pointillées : GRI-Mech modifié

Jusqu’a présent, la corrélation proposée a été créée et validée pour des carburants a deux
combustibles H2/CO et pour les carburants a trois combustibles Ho/CO/CH4 et H2/CO/CO:a.
Afin de vérifier la robustesse de la corrélation sur des carburants a quatre combustibles, la
vitesse de trois carburants Ho/CO dilués simultanément avec du CO2 et du CHs a été
mesurée. Le Tableau 3.4 présente la composition de ces carburants tandis que la Figure 3.14
compare les résultats expérimentaux a ceux de la corrélation. Les vitesses calculées avec la

corrélation concordent bien avec les vitesses mesurées, I’écart maximal n’étant que de 10%.

Tableau 3.4 Composition des trois carburants utilisés
pour vérifier la robustesse de la corrélation

Etiquette CO H:; CHs CO;
S25C15M10 5625 18,75 10 15
S50C25M25 25 25 25 25
S75C15M10 18,75 56,25 10 15
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34 Conclusion

La vitesse laminaire de flamme de carburants syngas-méthane (H2/CO/CO2/CHa4) a été
mesurée sur une grande plage de composition et de richesse. La température initiale a été
variée de 295 K a 450 K. Les résultats montrent que les vitesses expérimentales des
carburants sans méthane sont correctement prédites par les cinétiques GRI-Mech 3.0 et
Davis, a I’exception des carburants H2/CO/COz pauvres, pour lesquels la vitesse de flamme
est sous-estimée. L’ajout de méthane dans un syngas cause a la fois une réduction de Sy et un
déplacement, vers les mélanges moins riches, de la richesse a laquelle S. atteint son
maximum. Bien qu’ils soient précis avant 1’atteinte de ce maximum de vitesse, ni GRI-Mech
3.0 ni USC Mech II ne sont en mesure de prédire correctement le déplacement du maximum.
Toutefois, une nouvelle version de la cinétique GRI-Mech 3.0, modifiée selon les
recommandations de Vu et al. (2011b), permet de correctement prédire les vitesses et le
déplacement du maximum des carburants syngas-méthane. Toutefois, une validation est
suggérée afin de s’assurer que les cibles de wvalidations originales soient toujours
correctement prédites aprés cette modification. Toutes les cinétiques testées surestiment le
taux de croissance de S. en fonction de la température des syngas pur, les S, prédits devenant
supérieurs aux S, mesurés dés 400 K. Dans le cas d’un ajout de COz2, cette surestimation
demeure présente pour les mélanges riches, mais les mélanges pauvres sont plutdt sous-
estimés. Dans le cas d’un ajout de méthane au syngas, le taux de croissance de S. en fonction
de la température initiale demeure surestimé quand la concentration en CHa est faible (5%),
mais il est sous-estimé dans le mélange S50M40, les S, prédits devenant inférieurs aux Sy

mesurés a 450 K

L’ajout de COz2 cause aussi un déplacement du Sumax vers les mélanges moins riches. Ceci
est causé par un affaiblissement de 1’influence de la diffusivité thermique sur la vitesse de
flamme, ce qui donne une influence plus prépondérante a la température de flamme. 11 est
aussi montré que 1’augmentation de la température initiale réduit I’influence du CO: sur la
vitesse. Finalement, ce chapitre propose une corrélation permettant de prédire la vitesse de
flamme de carburants H2/CO/CO2/CHa4 basée sur la proportion de chacun de ces constituants,

sur la richesse et sur la température initiale.






CHAPITRE 4

NOMBRE DE LEWIS

Comme mentionné dans la revue de littérature, la vitesse de flamme déterminée au chapitre
précédent n’est valide que tant que la flamme demeure laminaire. Or une flamme, méme dans
un environnement stable, peut se déstabiliser et quitter le régime laminaire. L’un des
mécanismes d’instabilit¢é dépend du ratio entre les diffusivités thermique et massique,
représenté par le nombre de Lewis (Le). Grace au transfert de chaleur, la chaleur dégagée par
la flamme réchauffe les gaz frais jusqu’a la température d’activation permettant aux réactions
chimiques de se dérouler ou démarrer. Pendant ce temps, le transfert de masse alimente
continuellement la flamme en réactif. Le déséquilibre entre les diffusions thermique et
massique se nomme non-equidiffusivité (Law, 2006). La flamme dont le Le est inférieur a la
valeur critique Le®, (d’une valeur légérement inférieure a 1) (Gu, Huang, Wu et Li, 2010;
Jomaas et al., 2007; Ranga Dinesh, Shalaby, Luo, van Oijen et Thévenin, 2016; Sun et al.,
2012) est inconditionnellement instable. Au contraire, quand Le est supérieur a Le", les
phénomenes diffusifs aident a stabiliser la flamme. Il est donc important de connaitre
précisément la valeur du Le de la flamme pour pouvoir déterminer si elle risque

d’étre instable.

Le calcul du nombre de Lewis est simple pour un mélange de réactifs contenant un
combustible unique. Il s’agit de calculer la diffusivité thermique (o) du mélange et de la
diviser par la diffusivité massique (D) du réactif déficient. Puisqu’il n’y a qu’un seul
combustible, il n’y a qu’un seul réactif déficient : le combustible dans le cas d’'un mélange
pauvre et le Oz dans le cas d’un mélange riche. Toutefois, le calcul se complexifie dans un
carburant comprenant plusieurs combustibles puisque les propriétés de diffusion de chacun
des combustibles doivent étre prises en compte. L’influence collective des caractéristiques
individuelles de diffusion est décrite par le nombre de Lewis effectif (Leey), qui décrit la
diffusion du carburant comme s’il agissait un combustible unique. Comme il n’y a

présentement pas de consensus sur la fagon de procéder, trois méthodes coexistent dans la
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littérature afin de déterminer le Lees d’un mélange de combustibles. La récente étude de
Bouvet et al. (2013), présentée a la section 1.4, a permis d’identifier une formulation apte a
prédire le Leey des carburants Ha-alcanes, mais seulement pour des mélanges pauvres.
Cependant, ils n’ont pas été en mesure d’identifier une formule permettant de calculer le Legy
des syngas. L’objectif de ce chapitre est d’identifier une formulation prédisant le Lees des
syngas qui soit valide dans les mélanges pauvres ainsi que dans les mélanges riches. Pour ce
faire, de nouvelles interprétations du calcul du Le seront testées et les résultats seront
comparés a des Le expérimentaux issus de deux techniques de mesure expérimentale
supplémentaires. De plus, la validation du calcul du Le sera étendue aux mélanges riches et

aux carburants a trois combustibles H2/CO/CHa et H2/CO/COx.

La premicre section de ce chapitre présente les nombreuses méthodes de calcul empirique du
Le. La section 4.2 présente les techniques d’extraction expérimentale du nombre de Lewis
d’une flamme en expansion sphérique. Ces techniques sont comparées a la section 4.3 sur des
carburants purs afin d’identifier la technique la plus précise. La section 4.4 compare les Le
expérimentaux issus de cette technique a plus de 10 méthodes de calcul empirique du Le.
Finalement, le chapitre se termine en identifiant une méthodologie afin d’estimer le Lees des
syngas. Cette méthodologie a fait I'objet d'une publication (Lapalme, Lemaire et Seers,

2017).

4.1 Procédure du calcul empirique du nombre de Lewis

Par définition, le nombre de Lewis (voir I’équation (4.1)) est le ratio de la diffusivité
thermique (o) de I'ensemble des réactifs sur la diffusivité massique (Dy) du réactif déficient,
qui se trouve a étre le carburant ou le Oz dans les mélanges pauvres et riches respectivement.
Il s’agit donc en I’apparence d’un calcul simple entre deux propriétés mesurées a la

température initiale du mélange.

Le; = — 4.1)
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La réalité est toutefois plus complexe. Tout d’abord, la combustion a généralement lieu dans
’air ce qui implique qu’au moins trois especes, soit le combustible ainsi que le Oz et le N2 de
I’air, sont impliquées. Le réactif déficient se diffuse donc vers deux gaz excédents. Le
meilleur moyen de calculer le coefficient de diffusion massique est évalué dans la section
4.1.1 qui suit. De plus, quand deux combustibles ou plus sont combinés pour former un
carburant, comme dans les syngas, et que la combustion se déroule dans un mélange pauvre,
le calcul de Le est complexifi¢ par le fait qu’il y a plus d’un réactif déficient. De tels
mélanges requicrent le calcul du Le de chaque combustible i, qui sera dénoté Le; tout au long

du texte.

Ces Le:i peuvent étre calculés par I'une des trois méthodes présentées a la section 4.1.2.
Toutefois, il n’y a qu’un seul réactif déficient dans les mélanges riches: 1I’oxydant O2. Méme
quand Oz fait face a plusieurs combustibles, Leo2 est communément calculé pour le mélange
entier. Pourtant, il est connu que les Le du CH4 et du H2 dans des mélanges riches différent,
et donc que Leo: change en fonction du combustible (Clarke, 2002; Law et Sung, 2000).
Cette thése comparera le calcul traditionnel du Leo: a celui dans lequel Oz, a I’aide des
méthodes présentées a la section 4.1.2, se diffuse vers chacun des combustibles i (ainsi que

vers le N2 de 'air).

Une fois que les Le: des combustibles et de I’oxydant sont connus, ils sont mélangés (chacun
de leur coté) selon les méthodes rapportées dans la littérature et résumées a la section 4.1.3
afin de déterminer le nombre de Lewis du carburant et le nombre de Lewis de 1’oxydant.
Finalement, il a parfois été proposé de corriger le Le du mélange afin que Lecs prenne en
compte ’influence du réactif excédant (carburant ou oxydant selon la richesse du mélange).

Cette méthode est présentée a la section 4.1.4.

4.1.1 Diffusivité massique

La majorité des études des mélanges air-carburant consideérent que les réactifs sont peu

abondant comparativement a [’azote contenu dans 1’air (Addabbo et al., 2002).
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De ce fait, j représente fréquemment seulement le N2, et ainsi Dj devient le coefficient de
diffusion binaire du réactif vers N2 (Dinz). Cette hypothése est vraisemblable pour les
mélanges alcanes-air qui ont un ratio air/carburant massique ¢levé (de I’ordre de 15 pour 1).
Par contre, la validité de I’hypothése est plus douteuse dans les mélanges a base de CO-air,
ou le ratio air/carburant massique est particuliérement faible (de 1’ordre de 2.4).
Conséquemment, un coefficient de diffusion massique moyenné (Dimoy), présenté a
I’équation (4.2) (Burali, Lapointe, Bobbitt, Blanquart et Xuan, 2016; Reaction Design, 2005)
ou Y est la fraction massique d’une espece i dans le mélange air-carburant et y est la fraction

molaire de chaque espéce s, a aussi été calculé.

-1
N

Di,moy = (1 - Yi,mix) Zﬁ (4.2)

s=1 Dis
S#1

Une comparaison détaillée du Le calculé en utilisant Di-n2 et Dimoy démontre que les résultats
obtenus avec Dimoy sont en meilleur accord avec les résultats expérimentaux pour les
mélanges CHa-air, Hz-air, et plus particulierement pour les mélanges CO-air. La Figure 4.1
montre que ce meilleur accord est particulierement important pour les mélanges Hz/CO-air.
La différence n’est pas aussi notable dans les mélanges Hz/CHas-air, mais la prédiction des
résultats expérimentaux demeure plus précise en utilisant Djmoy. Les notations H, D et V de la
Figure 4.1 font référence aux trois régles de mélange présentées a la section 4.1.3. La figure
montre que Dimoy est la méthode la plus précise indépendamment de la régle de mélange

choisie. C’est pourquoi Dimoy est recommandé pour tous les calculs du nombre de Lewis.
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Figure 4.1 Comparaison entre les Le obtenus en utilisant
la diffusion moyennée et la diffusion binaire

4.1.2 Calcul du Le;

Dans la majorité des ¢tudes (Ai, Zhou, Chen et Kong, 2014; Bouvet et al., 2013; Dinkelacker,
Manickam et Muppala, 2011; Law et al., 2005; Muppala, Nakahara, Aluri, Kido, Wen et al.,
2009), Le; est calculé en divisant le a de I’ensemble du mélange (tous les combustibles plus
I’air) par le Dimoy du combustible 7 se diffusant vers tout le reste du mélange. Dans le présent

travail, cette méthode est dénotée Le;q.

Une seconde approche, proposée par Tang et al. (2009), repose sur le calcul de a; et Dimoy de
chaque combustible i en considérant que le mélange air-carburant n’est formé que du
combustible i et de I’air (et des diluants s’il y en a). De plus, ai et Dimoy sont calculés a une
richesse ¢; représentative de la proportion d’air disponible pour briiller ce combustible i, tel

qu’exprimé par 1’équation (4.3):

— O(i /Xair)actual
X/ Xair)

Pi

(4.3)

stoich
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ou yr et yar sont les fractions molaires de tous les combustibles réunis et de Dair
respectivement. Cette méthode, identifiée Leiqi, est utilisée dans la littérature (Hu et al.,
2009c; Song, Jung, Park, Kwon, Kim et al., 2013; Vu et al., 2010), mais toujours combinée a
’utilisation de la formule de mélange basée sur le dégagement de chaleur présentée a la
section 4.1.3. Dans cette thése, il est de plus proposé d’utiliser cette méthodologie pour
calculer le Lesy de I’oxydant par rapport a chaque combustible i avant de les mélanger avec

I’une des regles de mélange de la section 4.1.3.

Finalement, la troisiéme méthode pour calculer Lei, nommée Lei,, considére aussi que le
mélange air-carburant n’est composé que du combustible i et de 1’air, mais emploie la
richesse initiale du mélange. La quantit¢ de diluant associée a chaque combustible i est

proportionnelle a la concentration dudit combustible i dans le carburant.

4.1.3 Formules de mélange des Le; pour les carburants a plusieurs combustibles

L’objectif de ce chapitre est d’identifier la meilleure fagon de calculer Lees dans un carburant
a plusieurs combustibles. Ceci dépend fortement de la technique utilisée afin de moyenner et
combiner les Lei. Les trois formules de mélange proposées dans la littérature sont décrites ci-

dessous et leurs équations respectives sont résumées dans le Tableau 4.1.

Avec la premiere formulation (Muppala et al., 2009), basée sur le volume (Lev), le Leej est le
résultat de la moyenne des Le pondérée par la fraction molaire (yi) de chaque combustible i
présent dans le carburant (équation (4.5)). Les auteurs réemploient ici la méthode utilisée
pour calculer plusieurs propriétés des mélanges, dont la masse volumique. Toutefois, il
importe de noter que Muppala et al. (2009) concluent, sur la base de leurs résultats de
simulations numériques de la vitesse de flamme turbulente, que leur formulation

est trop simplificatrice.

La deuxiéme formulation, basée sur la diffusion (Lep), provient des travaux de Dinkelacker

et al. (2011) qui ont émis I’hypothése que la courbure d’un front de flamme laminaire causera
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un enrichissement local du mélange air-carburant. L’accroissement du taux de réaction
résultant de cet enrichissement a été modélisé par une diffusion massique effective, qui a par

la suite été utilisée avec le a du mélange pour obtenir Lep (équation (4.6)).

La troisiéme formulation, proposée par Law et al. (2005), a été développée depuis la théorie
asymptotique. Avec cette formulation (Len), présentée par I’équation (4.7)), Leey est la
moyenne des Le; pondérée par le dégagement de chaleur normalisé (gi) associé a la réaction
de chaque combustible. L’équation (4.4) définie ¢; en fonction de Qi et Yi, qui sont
respectivement la chaleur de réaction et la fraction massique du combustible i, et de Cp, qui
est la capacité thermique massique du mélange a la température des gaz frais 7u. Cette
formulation a été utilisée abondamment pour des carburants contenant jusqu’a quatre
combustibles (Bouvet et al., 2013; Burbano et al., 2011; Dinkelacker et al., 2011; Hu et al.,
2009c; Prathap et al., 2012; Tang, Huang et Law, 2011; Tang et al., 2009; Vu et al., 2011a;
Vu et al., 2010; Vu et al., 2009).

QY
W=z (44)
Tableau 4.1 Formulations pour le calcul du nombre de Lewis effectif
Nom Formule
f
basé sur le volume (V) Ley, = Z xile; (4.5)
i=1
basé sur la diffusion Len = a 4.6)
D=3F .~ .
(D) Zf; 1 XiDij
basé sur le dégagement T qi(Le; —1
gag Le, = 1+Zl_1qlf( i—1 @7
de chaleur (H) Y1 qi
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4.1.4 Combinaison du carburant et de I’oxydant

Une analyse effectuée par Addabbo et al. (2002) a démontré que le Lees du mélange air-
carburant est la combinaison du Lees du carburant avec le Leey de 1’oxydant, chacun ayant été
calculé séparément en suivant la procédure détaillée en 4.1.2 et 4.1.3. Cette combinaison,
présentée a I’équation (4.8), est nommée Lepoz. Bouvet et al. (2013) ont observé que
’utilisation de Leso> détériorait ’accord entre leurs résultats empiriques et expérimentaux,
mais leur étude se limitait aux mélanges pauvres (¢ < 0,8). Puisque la présente étude
s’intéresse aussi aux mélanges steechiométrique et riches, Lepo2 proposée par Addabbo et al.
(2002) et Bechtold et Matalon (2001) puis utilisée par d’autres auteurs (Burbano et al., 2011;
Keppeler et Pfitzner, 2015; Vu et al., 2011a) sera réévaluée.

(Legxe — 1) + (Legey — 1)A;
1+ A,

Lef/oz =1 (48)

Dans cette équation, Leexc €t Leder sont les nombres de Lewis du réactif excédent et déficient
respectivement. Le parametre A4; représente la force du mélange et est obtenu par
Ar=1 + Ze(® - 1), ou @ est le ratio entre les masses du réactif excédent et du réactif déficient
dans le mélange de gaz frais relativement a la richesse du mélange (@ = 1/p pour ¢ < 1 et @
= @ pour ¢ > 1) (Hu et al.,, 2009¢c; Vu et al., 2010). Finalement, Ze est le nombre de

Zel’dovich tel que défini a la section 2.3.

4.1.5 Résumé de la procédure de calcul du Le.s

Les sections précédentes présentaient les étapes a suivre afin de déterminer le Leey d’un
mélange air-carburant donné. Premiérement, une méthode de calcul du Le; (section 4.1.2) est
choisie et appliquée a chaque combustible i. Puis, les Le; sont mélangés en utilisant [’'une des
équations du Tableau 4.1 de la section 4.1.3 afin d’obtenir un Leser et un Leoz. Lees peut
valoir directement Lesier ou Leoz, ou peut nécessiter la combinaison des deux par I’équation
Lepo> de la section 4.1.4. La Figure 4.2 donne un aperc¢u graphique des possibilités a chacune

de ces étapes ainsi que des interactions entre les étapes.
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4.2 Procédure expérimentale

Le montage expérimental a été décrit et validé en détail a la section 2.1.2. Ce montage est
utilisé afin de déterminer expérimentalement le nombre de Lewis d’une flamme. Cette valeur
expérimentale sera par la suite comparée aux résultats calculés suivant la procédure
empirique de la section précédente. Cette section présente dans un premier temps les
méthodes permettant de déterminer expérimentalement le nombre de Lewis. Un exemple

détaillé du calcul de I’incertitude expérimentale liée a ces méthodes est ensuite donné.

Figure 4.2 Résumé de la procédure du calcul empirique du nombre de Lewis
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4.2.1 Extraction expérimentale du Le

Le nombre de Lewis est un parameétre représentant le transport des réactifs frais. Toutefois,
avant la zone de réaction, les réactifs sont préchauffés par la flamme, ce qui active des
réactions produisant des espéces intermédiaires. Ces espéces ont des diffusivités propres qui,
selon Law et Sung (2000), peuvent manifester leur influence par certains phénomeénes
nonequidiffusifs. Conséquemment, trois méthodes d'extraction ont été développées afin de
déterminer expérimentalement Le depuis une flamme. Ces méthodes sont toute fonction des
quatre mémes paramétres: la longueur de Markstein (L»), le nombre de Zel'dovich (Ze),
I'épaisseur de flamme (/) et le ratio d'expansion thermique (o). De ces parameétres, seule Ls
est déterminée expérimentalement, avec la bombe a combustion (section 2.1.2), grace aux
équations (2.4) et (2.5). Pour leur part, Ze et ¢ sont déterminés numériquement avec la

méthodologie de la section 2.3, en utilisant la cinétique GRI-Mech modifiée.

Quant a /5, il existe deux définitions couramment utilisées pour la calculer. La premiere
definition (équation (4.9)), qui vient d’une analyse cinétique (donc identifice lr.) de la
flamme laminaire (Law, 2006; Turns, 2011), est fréquemment utilisée (Law et al., 2005;
Matalon, 2009; Vu et al., 2011b). C’est celle qui a été choisie par Bouvet et al. (2013) pour
leur étude de Lees. En suivant les recommandations de Law et al. (2005), le ratio de la
conductivité thermique et de la capacité thermique massique (k/Cp) a été évalué pour le
mélange air-carburant avant combustion a la température moyenne entre les gaz frais (7x) et

les gaz bralés (7ua).

k
le, = ———— 49
6 S 49
Toutefois, certains auteurs (Lafay, Renou, Cabot et Boukhalfa, 2008; Law et Sung, 2000;
Sun et al., 1999a) considérent que le /r résultant de cette définition est incertain a cause de

I’arbitraire dans le choix de la température a laquelle k/Cp est évalué et parce qu’elle dépend
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de S.°. Par conséquent, ces auteurs préférent utiliser la méthode du gradient

(lf.> €quation (4.10)) pour déterminer /.

Tad - Tu
lp =——— 4.10
o = T/ mar (419
Dans les équations (4.9) et (4.10), S.”, Tua et le gradient maximal de température (d7/dx)max,
trouvé grace au profil de température, sont des solutions de calculs exécutés par le logiciel
PREMIX. Ces deux définitions de /r seront comparées et évaluées dans a la section 4.3, qui

présente les résultats de I’extraction expérimentale de Le.

La premi¢re méthode expérimentale d'extraction du Le, nommée ici Leraw €t présentée a
I’équation (4.11), a été développée par Law et Sung (2000) grace a une analyse intégrale de
la flamme étirée.). Notez que cette méthode est fonction de la longueur de Markstein des gaz
frais (Lu), qui est déterminé depuis L» grace a 1’équation (4.13)), et de @, qui est défini a

I’équation (4.12).

_ 20-1/0) |[Ly 1-a
L =1 e/, T YOS (m)l @11
a=1+1In E + (1 — %) exp(—l)] (4.12)
Lu=%”+(a—§)lf (4.13)

La seconde méthode, présentée par Bechtold et Matalon (Bechtold et Matalon, 2001; Jomaas
et al., 2007), est donnée par 1’équation (4.14) sous le nom Lesum. Elle a été développée en
utilisant la théorie asymptotique étendue afin d’obtenir une dépendance explicite a la
richesse. Conséquemment, elle demeure valide pour les conditions steechiométriques. Cette
méthode a été employée par Jomaas et al. (2007) pour extraire les Le de mélanges Hz-air et

C2Hz-air sur une large plage de richesses.
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Cette formule a toutefois été développée en prenant comme hypothese que la flamme n’est
qu’une simple interface et ne donne des solutions que pour les situations a 1’équilibre loin en
amont ou en aval de la flamme (Giannakopoulos, Gatzoulis, Frouzakis, Matalon et
Tomboulides, 2015). Une solution uniformément valide au travers tout le front de flamme a
récemment été développée (Giannakopoulos et al., 2015). Elle est basée sur le calcul des
propriétés de flamme sur une isotherme proche du co6té des gaz brilés. Quelques Le ont été
recalculés avec cette nouvelle méthodologie. Les résultats se sont avérés étre similaires a
ceux obtenus avec I’équation (4.14). Conséquemment, la méthode plus directe de Bechtold et

Matalon (2001) a été retenue pour ce travail.

La troisiéme méthode, présentée a 1’équation (4.15), dérive d’une analyse intégrale des
parametres fondamentaux d’une flamme réalisée a I’origine sur une flamme a contre-courant
(Law, 2006). Cette méthode a été utilisée récemment par Chen (c’est pourquoi elle est
nommeée ici Lecren) dans des analyses théoriques de la flamme en expansion sphérique (Chen,
2011; Chen et al., 2009). C’est la méthode retenue par Bouvet et al. (2013) dans leur analyse

des méthodes de calcul du Le.

L, Ze ‘1[ Ze

2 2

b (4.15)
O'lf 2

Lechen = [

4.2.2 Incertitude expérimentale

La méthode de calcul de I’incertitude expérimentale décrite a la section 2.2 a été reprise ici
pour déterminer I’incertitude sur la richesse et le nombre de Lewis. Comme pour le
CHAPITRE 3, le détail du calcul de I’incertitude sur la richesse a été présenté a I’ANNEXE
I. Les mémes débitmetres ayant les mémes sources d’incertitude sont réutilisés pour les
expériences menées dans la bombe a combustion. L’incertitude sur la richesse est donc

similaire a celle calculée au CHAPITRE 3 et varie entre 5 et 24%.
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L’incertitude sur Le est le résultat de la propagation des incertitudes relevées sur les
parametres utilisés dans les équations (4.11), (4.14) et (4.15). Ze et o sont des valeurs
obtenues via CHEMKIN en appliquant les définitions théoriques. L’incertitude ne vient que
de la cinétique chimique utilisée. Or, celle-ci est validée et publiée sans mentionner
I’incertitude. L’¢épaisseur de flamme /r est aussi calculée avec des résultats CHEMKIN, sauf
lrc qui requiert aussi des valeurs pour &, p et Cp. Ces propriétés sont calculées avec des
corrélations colligées dans Yaw (2012, 2013, 2014), qui ne précise pas d’incertitude. Aucune
incertitude n’est donc associée a ces parameétres. Il ne reste que I’incertitude sur Ls, qui est un
paramétre mesuré expérimentalement a 1’aide des équations (2.4) ou (2.5). Dans ces
€quations, L» représente le taux de variation de la vitesse de la flamme (S») en fonction de
I’étirement de la flamme (k). Ces deux parameétres dépendent du rayon de la flamme tel que
déterminé selon la méthodologie présentée a la section 2.1.2 et du grandissement permettant
la conversion du rayon de pixel a millimétre. Le détail du calcul de I’incertitude du L» et de
sa propagation sur Le est présenté a I’ANNEXE III. L’incertitude sur le grandissement est de
I’ordre du 1%. Pour sa part, I’incertitude sur le rayon est d’environ 8% a la naissance de la
flamme (R < 5 mm) et se stabilise a environ 2% quand le rayon dépasse 9 mm. Ceci se
répercute, pour 1’ensemble des tests, en une incertitude sur L, variant entre 1,5% et 15%, ce
qui se traduit par une incertitude sur Le variant entre 0,3% et 3,8%. L'incertitude de chacun

des tests effectués est présentée a ANNEXE V.

4.3 Evaluation des méthodes d’extraction

Les trois méthodes d’extraction du Le présentées plus haut sont utilisées dans la littérature de
manicére indifférenciée. Bien que ces trois méthodes donnent des résultats différents pour un
méme point de mesure, aucune étude n’a ét¢ effectuée pour démontrer la supériorité d’une
méthode par rapport aux autres. La premicre partie de ce travail consiste donc a identifier la
méthode donnant les meilleurs résultats. Pour ce faire, les Le expérimentaux seront extraits
de flammes de carburants purs (H2, CH4 et CO) afin d’étre comparés aux Le théoriques, qui

peuvent étre calculés de fagon précise puisque les régles de mélange ne sont pas requises. A

cause de la dépendance envers /s des trois méthodes d’extraction du Le expérimental, un total
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de six expressions sont évaluées a ce point, dans des mélanges Hz-air, CHs-air et CO-air. A
chaque fois, L» est déterminé expérimentalement tandis que o, Ze et /r sont issus de solutions

de CHEMKIN.

4.3.1 Mélanges H:-air

Les résultats pour les mélanges Hz-air sont présentés a la Figure 4.3-A, ou les deux
définitions de /r sont utilisées avec les équations (4.11) a (4.15), et a la Figure 4.3-B, ou seuls
les résultats obtenus avec /r sont montrés. Les petits traits horizontaux présents de part et
d’autre des graphiques indiquent les valeurs limites (minimale et maximale) théoriquement
attendues de Le pour les mélanges extrémement pauvres et extrémement riches. Ces valeurs
limites sont estimées en divisant la diffusivité¢ thermique du mélange par la diffusivité
massique moyennée du Hz et du Oz vers le mélange pauvre et riche respectivement. La limite
pauvre calculée ici est en accord avec celle rapportée par Hawkes et Chen (2004) tandis que
les limites pauvre et riche sont similaires a celles de Law et Sung (2000). Les Le extraits des
Ly de Hu et al. (2009a) et de Hu et al. (2009b), qui représentent les L» minimum et maximum
trouvés dans la littérature, ont été ajoutés a la Figure 4.3-B. Les L» de la présente étude se

situent entre ces deux extremums, et sont donc cohérents avec la littérature.

015 Le Law (If C) A 33 e Le Law (T G) B
A Le BM(If C) A A Le BM(f G) e 58
¢ Le Chen (If C) & Le Chen (If G) € T 4,
® Lc Law (If G) A o 2,5 X Le d'aprés Hu (2009a)
6 Ta Le BM(f G) X Le d'aprés Hu (2009b)
2 |e LeChen(@tG) © 2 . A
g 1,5 | X °
= o
1 ¢ o o ¢ &
Y S $ ¢ O o 0,5 | 0 .
R Loy, =0.29 g Leyp = 0,29
-2 } f f } -0,5 f } f }
05 07 09 1,1 13 15 05 07 09 1,1 13 15

Richesse Richesse

Figure 4.3 Nombre de Lewis expérimental pour les mélanges H»-air, avec les limites
théoriques en mélanges pauvres et riches. A : Résultats obtenus en considérant les deux
définitions de 1’épaisseur de flamme. B : Résultats proches des limites théoriques
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La Figure 4.3-A montre clairement I’impact du choix de la définition de /r sur I’extraction de
Le. La définition /ic (équation (4.9)), lorsqu’utilisée avec Leraw et Lesm, donne des résultats
beaucoup plus élevés que la limite dans les mélanges riches, et donne des Le négatif a
¢ = 0,6. Lorsqu’utilisée avec Lechen, lfc donne un Le légerement plus faible que la limite
riche. Toutefois, Lecken présente une tendance a la hausse a la fin de la plage de richesse
analysée ici, laissant présager des Le plus ¢€levés que la limite riche pour ¢ > 1,4. C’est
pourquoi I'utilisation de /s, dont les résultats sont reproduits a la Figure 4.3-B pour permettre
une meilleure comparaison, est privilégiée. La Figure 4.3-B montre que Lecren donne des
résultats similaires a ceux des deux autres expressions dans les mélanges pauvres, mais
atteint un maximum a ¢ = 1,0 puis diminue avec 1’augmentation de la richesse méme si Le
devrait rejoindre son maximum dans les mélanges riches. Conséquemment, cette définition
est rejetée pour l'extraction du Le des mélanges Hz-air. La Figure 4.3-B montre aussi Lezaw et
Lesy semble avoir atteint un plateau sous la limite riche a ¢ = 1,4, tandis que les résultats
obtenus par Law et Sung (2000) et Sun et al. (1999a) rejoignent la limite riche quand ¢ > 3,0.
Puisque Lesm en combinaison avec /i donne les résultats les plus pres de la limite riche, cette

méthode est adoptée pour les mélanges Ho-air.

4.3.2 Mélanges CHgs-air

Les Le expérimentaux des mélanges CHa-air sont présentés a la Figure 4.4 avec les limites
pauvre et riche. Les limites pauvre et riche calculées ici sont similaires a celles rapportées par
Hawkes et Chen (2004), mais la présente limite pauvre est légérement supérieure a la valeur
de 0,955 rapportée par Dinkelacker et al. (2011). Les limites pauvre et riche des mélanges
CHa-air montrent que le Le du CHa vaut pres de 1 méme s’il augmente 1égérement avec un

accroissement de ¢.



92

2.2 Tc Chen (I C)

Le Law (If G)

Le BM (If G)

Le Chen (If G)

Le d'apres Tahtouh (2009)
Le d'aprés Hu (2009a)

XXoPboo

1,8 1

14 +

Lewis

¢ @

0,6 : ! :
0,5 0,7 0,9 1,1 1,3
Richesse

Figure 4.4 Le expérimental pour les mélanges CHs-air,
avec les limites théoriques en mélanges pauvres et riches

La Figure 4.4 montre clairement que Leraw et Lesm (utilisés avec [wg) produisent des Le
nettement plus ¢€levés que la limite riche, particulierement dans les mélanges riches (les
résultats de ces deux méthodes avec I/« ne sont pas illustrés puisque, comme pour les
mélanges Hz-air, ils sont de beaucoup supérieurs a la limite riche). D’un autre coté, Lechen
extrait avec /s (losanges pleins) demeure sous la limite pauvre en plus d’étre insensible a ¢.
Au final, Lecnen calculé avec [ (losanges vides) présente le meilleur accord avec les limites,
autant dans la tendance que dans la valeur absolue. Comme pour la figure précédente, les L»
de Tahtouh et al. (2009) et Hu et al. (2009a) ont été utilisés pour illustrer I’étendue de la
plage de Le. La méthode Lecnen calculée avec [fc est utilisée pour transformer leurs Ly en Leey.
Les présents résultats sont similaires a ceux de Tahtouh et al. (2009) pour toute la plage de

richesse et a ceux de Hu et al. (2009a) pour les mélanges pauvres.

4.3.3 Mélanges CO-air

Les limites des mélanges CO-air sont présentées a la Figure 4.5. La limite pauvre calculée ici
est 1égérement plus faible que la valeur de 1,09 rapportée par Hawkes et Chen (2004), tandis
qu’aucune valeur comparative n’a pu étre trouvée pour la limite riche. Les limites montrent

que le Le du CO vaut pres de 1 et qu’il est somme toute insensible a ¢. Ce résultat n’est pas
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surprenant puisque CO et Oz ont des masses molaires semblables et des paramétres de
Lennard-Jones (mod¢le permettant d’approximer 1’interaction entre des atomes ou molécules
neutres) similaires, ce qui résulte en des diffusivités massiques comparables. L’acétyleéne,
dont la masse molaire est aussi semblable a celle du Oz, est connu pour avoir un Le pres de 1
peu importe la richesse (Jomaas et al., 2007). Cette insensibilité du Le du CO par rapport a ¢
est bien reproduite par les trois méthodes d’extraction pour autant que /s est employée. La
majorité des méthodes d’extraction donne des résultats se situant sous les limites. Leswm
présente le meilleur accord avec les limites, autant dans la tendance que dans I’absolue et est
par conséquent la méthode employée et recommandée. La 1égére augmentation observée a
o = 1,4 et le Le 1égerement plus faible a ¢ = 0,6, pourraient étre associés a la présence de Ho
dans la flamme (2% a ¢ = 1,4 et 5% a ¢ = 0,6) puisque ces déviations correspondent a la
sensibilité du H2 envers ¢. Il est d’ailleurs important de mentionner que tous les résultats
CO-air présentés a la Figure 4.5 contiennent une faible fraction de H2 (2% pour toutes les
richesses sauf a ¢ = 0,6 ou 5% H2 ont été nécessaire) afin d’assurer I’inflammation et la

combustion du carburant. Les calculs tiennent compte de la présence du H2 dans le carburant.

Au final, les différences dans le comportement de la diffusion des combustibles, illustrées ci-
dessus, signifient que ’extraction du Le depuis une flamme expérimentale ne peut pas se
faire en suivant une méthode unique. Une méthode adaptée a chacun des combustibles doit

étre utilisée. Pour les combustibles employés ici, ces méthodes sont résumées au Tableau 4.2.

Tableau 4.2 Méthode d’extraction du Le a employer pour les
combustibles a 1’étude

Combustible Méthode d’extraction

H2;CO Lepw combiné a lf

CH4 Lechen combiné a lf c
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Figure 4.5 Le expérimental pour les mélanges CO-air,
avec les limites théoriques en mélanges pauvres et riches

4.4 Résultats et discussion

La section précédente a permis d’identifier la méthode d’extraction a employer afin de
déterminer expérimentalement Le. Dans la présente section, des carburants a deux et a trois
combustibles sont utilisés pour comparer les résultats des diverses procédures de calcul
empirique du Leey énumérées précédemment a la section 4.1. En comparant ces résultats aux
nombres de Lewis expérimentaux, il sera possible d’identifier la procédure empirique qui

estime adéquatement Leey.

4.4.1 Flammes H>/CHy4

Le Tableau 4.2 indique que I’extraction expérimentale du Le du Hz et du CHg est réalisée par
deux méthodes distinctes. Conséquemment, il est nécessaire d'identifier, pour les carburants a
plusieurs combustibles contenant du CHas, un point de transition délimitant les zones ou
chaque méthodologie est employée. Le L», nécessaire a 1’extraction expérimentale de Le,
fournit I’opportunité d’identifier ce point de transition. La Figure 4.6 présente les L» de

plusieurs carburants Ho/CHa4 a différentes richesses.



95

1,5
X @ phi=0,6
Mphi=0,8
1,0 4 X Aphi=1,0
: N x Xphi=1,2
= 0,5 A X
£ |
E A
’q.n 2 [ ]
0,0 7 .
-0,5 4
2 2
_1’0 T I ‘ I
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
Fraction de H,

Figure 4.6 Longueurs de Markstein des carburants H2/CHa

A une richesse donnée, Ls subie une décroissance en partant du CHa pur (20% H2 4 ¢ = 1,2)
jusqu’a 80% H2 (60% H2 a ¢ = 0,6) suivi d’une hausse vers le H2 pur. Plusieurs auteurs
(Bouvet et al., 2013; Huang et al., 2006; Okafor, Hayakawa, Nagano et Kitagawa, 2014) ont
observé cette « restabilisation » ou Ls dans du H2 pur est plus élevé que dans un carburant
ayant une faible concentration de CH4. Selon Okafor et al. (2014), la « restabilisation »
débute lorsque la concentration de H> dans le carburant H2/CHa atteint 70%. C’est aussi a
cette concentration de H> que la vitesse laminaire de flamme commence véritablement a
répondre a I’ajout de H2 dans du CHa4 (Sarli et Benedetto, 2007). Basé sur 1’observation de
cette « restabilisation » et sur le Tableau 4.2, la méthode Lecnren associée a lc est employée
pour les carburants H2/CHa4 contenant 0 < H2 < 70% tandis que la méthode Lesu associée a /g

est préférée pour les carburants contenant 70 < H2 < 100%.

Maintenant que la méthode d’extraction est bien identifiée, les Le expérimentaux sont
comparés aux différents résultats obtenus avec les procédures empiriques de calcul décrites a
la section 4.1. Cette comparaison est présentée a la Figure 4.7, dans laquelle ¢ augmente de
0,6 dans le graphique du haut a 1,2 dans le graphique du bas. La colonne de gauche de la
figure permet d’évaluer les différentes définitions possibles pour Le; (section 4.1.2) ainsi que

les trois régles de mélanges présentées au Tableau 4.1. Tous les résultats de la colonne de
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gauche sont calculés avec Lepo: (équation (4.8)), dans laquelle la définition Le;q est utilisée

afin de déduire Leo:.

Les résultats pour les carburants H2/CH4 montrent que, pour une régle de mélange donnée, le
choix du Le; du carburant n’a pas d’influence significative. Toutefois, le choix de la régle de
mélange est un facteur déterminant. La régle basée sur le volume (Ley, équation ((4.5))),
comme 1’avait noté¢ Bouvet et al. (2013), est la meilleure pour reproduire la tendance générale
du Le expérimental. Cette regle restitue bien I'inflexion vers le haut observé quand le
carburant atteint de fortes proportions de H> a ¢ = 0,8 et 1,0, ainsi que la décroissance
linéaire (¢ = 0,8) et la stagnation (¢ = 1,0) qui précédent I’inflexion. Cette regle reproduit
aussi qualitativement la décroissance linéaire continue observée expérimentalement a ¢ = 0,6
et ’augmentation non linéaire a ¢ = 1,2. La régle basée sur la chaleur (Ler, équation ((4.6)))
cause une augmentation de Lees dés que du Hz est ajouté au CHs, ce qui est contraire a la
tendance expérimentale pour les mélanges ¢ < 1,0. Le Leey obtenu avec la régle de diffusion
(Lep, équation ((4.7))) a pour sa part un aspect parabolique qui ne concorde pas avec la

décroissance de ¢ = 0,6 et les inflexions nettes a ¢ = 0,8 et ¢ = 1,0.



Figure 4.7 Comparaison des nombres de Lewis expérimentaux et empiriques des

carburants H2/CHa. ¢ augmente de haut en bas. La colonne de gauche permet de

comparer les régles de mélange tandis que la colonne de droite permet d’évaluer
si la combinaison f/O2 est nécessaire
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L’impact d’inclure ou d’exclure Leso> dans le calcul de Lees est illustré dans la colonne de

droite de la Figure 4.7. Puisque les meilleurs résultats sont obtenus en utilisant Ley, cette

régle, combinée a Lei i, est utilisée pour le calcul du Le de la partie carburant de I’équation

Lepoz. Puisque la définition Le;, pour le calcul de Leo: n’améliorait pas les résultats, cette

définition n’est pas incluse dans la figure afin d’en simplifier la lisibilité. Dans un premier

temps, Leo: est calculé en considérant que le Oz se diffuse vers la totalit¢ du mélange (voir

les courbes noires), c’est-a-dire selon la définition Leis. Les résultats montrent deux

comportements distincts:

1.

N

A ¢ =06 et 1,2, il y a un meilleur accord entre les résultats empiriques et
expérimentaux lorsque la combinaison Leyo: est ignorée (lignes continues). A ¢ = 0,6,
la décroissance expérimentale du Le vers de faibles valeurs est mieux reproduite sans
cette combinaison. Il en est de méme pour I’augmentation du Le observée a ¢ = 1,2.
Puisque Leso2 a été congue afin de combiner les réactifs excédent et déficient, il n’est
pas particuliérement surprenant que Lepo2 fonctionne mieux, tel que démontré au
prochain point, pour les mélanges qui sont prés de la steechiométrie. Hors de la
steechiométrie, Leso2 doit toutefois étre évité, comme le suggerent Bouvet et al.

(2013) pour leurs mélanges pauvres.

. A p=08et 1,0, une meilleure prédiction des Le expérimentaux est obtenue lorsque la

combinaison Lepo> est utilisée (lignes pointillées). A ¢ = 0,8, la combinaison
reproduit I’inflexion a la hausse du Le a ym> = 80%; I’inflexion est manquée en
I’absence de Lepoz. Pendant ce temps, a ¢ = 1,0, il est impossible de déterminer un
réactif déficient. La combinaison Leyo2, en définissant A; = 1, permet de contourner
ce probléme. Les Le du carburant et de 1’oxydant sont alors calculés chacun de leur
coté indépendamment de qui est le réactif déficient avant d’étre combinés. Il en
résulte alors un Leey capable de varier en fonction de la concentration de H2 dans le
carburant. La figure montre que le calcul empirique parvient a bien reproduire le

comportement expérimental. Les résultats présentés ici impliquent donc que Leso:
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doit étre utilisé sur la plage 0,8 < ¢ < 1,0, ou ¢ = 0,8 est le point de bascule, du coté

pauvre, entre les zones proche et hors steechiométrie.

Pour I’instant, seule la définition du Leo: pour laquelle Oz se diffuse simultanément vers
toutes les autres especes du mélange (Leozq) a été analysée. Puisque Lei i s’est avéré étre la
meilleure définition du co6té du carburant, elle est ici réutilisée pour 1’oxydant, résultant en un
Leo2,yi pour chaque combustible i. Et parce que Ley s’est avérée étre la meilleure régle de
mélange pour les carburants, c’est elle qui est employée pour mélanger les Leozyi. Cette
méthode est identifiée par les courbes rouges dans la colonne de droite de la Figure 4.7.
Restreindre 'utilisation de la régle Leyo2 a la plage 0,8 < ¢ < 1,0 entraine deux conséquences.
D’une part, le Leey des mélanges ou ¢ < 0,8 (comme a ¢ = 0,6 ici) ne dépend que de la
diffusion des combustibles. Le calcul de Leo: n’est donc pas nécessaire. D’autre part, pour
les mélanges riches comme a ¢ = 1,2 ici, Lees ne dépend que de la diffusion de Oz et donc
que de Leo:. Afin d’alléger la Figure 4.7, les Leey calculés avec Leozyi qui ne respectent pas
les critéres de 1’utilisation de Leso2 ne sont pas illustrés. La figure montre que pour tous les
cas, Leozyi et Leozq donnent des Leey similaires. Conséquemment, une conclusion sur la
méthodologie a utiliser pour le calcul de Leo: doit attendre 1’analyse des résultats des

carburants H2/CO.

4.4.2 Flammes H>/CO

Les Leey et les Le expérimentaux des carburants H2/CO sont présentés a la Figure 4.8.
Puisque les Le expérimentaux du Hz et du CO sont tous deux extraits par la méthode Lesm
avec /1, c’est cette méthode qui est employée pour tous les carburants H2/CO. La colonne de
gauche de la Figure 4.8 compare les résultats obtenus avec les différentes définitions de Le;
ainsi que les régles de mélange. La combinaison Leyo2, ou Leo: est calculé selon la définition

Leiq, est utilisée dans tous les résultats de cette colonne.

Les deux graphiques du haut de la Figure 4.8 montrent qu’a ¢ = 0,6 et 0,8, le Le expérimental
décroit assez linéairement avec I’ajout de H2. Ce comportement n’est pas reproduit par Lep

quelle que soit la définition de Le; employée. Pendant ce temps, a un méme ¢, Len et Ley sont
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notablement influencés par la définition utilisée pour calculer Lei. Le comportement
expérimental est bien reproduit a la fois par Len et Ley lorsqu’associ€ a Leiyi et Lei, tandis
que leur association avec Lei« ne permet pas de reproduire la tendance expérimentale. La
similarité entre les prédictions de Len et Ley dans les carburants H2/CO avait été rapportée
par Bouvet et al. (2013) pour les mélanges pauvres. Parmi les méthodes reproduisant bien les
tendances et les absolues des valeurs expérimentales, ’utilisation de Le;» mélangé avec Ley

est recommandé afin d’harmoniser la méthode de calcul avec celle des carburants H2/CHa.

La colonne droite de la Figure 4.8 permet d’étudier comment la fagon de calculer Leyo:
impacte les résultats. L’impact de la combinaison Lego: est d’abord évalué avec Leoz.q. Tout
comme pour les mélanges H2/CHa, la figure montre que la combinaison Lepo: (courbes en
pointill¢) n’est efficace que pour les mélanges proches de la stecechiométrie (0,8 < ¢ < 1,0).
En effet, Leso2 est moins précis dans sa prédiction de la décroissance de Le avec ’ajout de Hz
observée a ¢ = 0,6. En contrepartie dans les mélanges riches (¢ = 1,2 et 1,4 présentés dans les
deux graphiques du bas de la figure - colonne de droite), le Le expérimental présente
initialement une augmentation linéaire modérée quand du H: est ajouté au CO suivi d’une
augmentation brusque quand le carburant tend vers le Hz pur. Les deux courbes noires
présentent plutdt une croissance linéaire de Lees. D’autres définitions de Leo2 sont donc

testées pour améliorer les résultats.

La section précédente n’avait pas permis d’identifier la définition de Leo: (Leoz.a ou Leozi
mélangé avec Ler) a employer. Les deux graphiques du bas de la Figure 4.8 montrent que
dans des carburants H2/CO riches, Leo2.« n’est pas en mesure de reproduire le changement de
tendance observé quand le carburant tend vers H: pur tandis que Leozy présente une
augmentation exponentielle qui prédit qualitativement bien les résultats expérimentaux.
Néanmoins, il faut signaler les écarts pour le CO « pur » a ¢ = 1,4 (qui contient 2% de Hz
afin de permettre la combustion) et pour le carburant contenant 80% Hz a ¢ = 1,2. Alors que
peu d’écart est observé entre les deux définitions a ¢ = 0,8, le comportement non linéaire et
I’inflexion vers le CO « pur » a ¢ = 1,0 est aussi mieux reproduit par Leozi.
Conséquemment, Leo2,y mélangé avec Ley est la méthode recommandée pour le calcul du

Leoo.
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Figure 4.8 Comparaison des nombres de Lewis expérimentaux
et empiriques des carburants H2/CO
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En résumé, les résultats montrent que le Le expérimental des carburants H2/CO est prédit le
plus correctement en mélangeant les Lei i avec la régle Ley. Dans les mélanges proches de la
stoechiométrie (0,8 < ¢ < 1,0), Lepo2 est requis pour combiner les Le des réactifs déficient et
excédent, qui sont calculés avec Lei i + Ley autant pour les combustibles que pour 1’oxydant.
Pour les mélanges plus pauvres et plus riches, il y a un réactif déficient clairement identifié et
donc la combinaison Lepo: n’est pas nécessaire. Dans les mélanges pauvres (¢ < 0,8) ou le
carburant est déficient, seul le calcul des Leiyi des combustibles mélangés avec Ley est
nécessaire afin d’obtenir Leqy. Dans les mélanges riches, Leey est obtenu en mélangeant par
Ley les Leiyi du Oz se diffusant vers chacun des combustibles. La procédure de calcul a

chaque richesse est résumée au Tableau 4.3.

Tableau 4.3 Méthodologie du calcul empirique du nombre de Lewis

0 <038 0,8<9p<1,0 0>1,2
Méthode de
Leiyi Lei i et Leo2,pi Leo2,pi
calcul du Le;
Leydu carburant
Me¢éthode de ‘
Ley combiné a Ley duO> Ley
calcul du Lees )
via Lepo2

4.4.3 Flammes de H,/CO/CH4 et de H,/CO/CO;

Précédemment, des carburants a deux combustibles ont été étudiés afin de déterminer la
méthodologie, résumée au Tableau 4.3, capable de calculer empiriquement Leey sur une
grande plage de richesse. Afin de pleinement évaluer la méthodologie proposée, des tests
supplémentaires ont été réalisés sur les carburants a trois combustibles présentés au

Tableau 4.4.
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Tableau 4.4 Composition des carburants a trois combustibles

Ratio
H/CO H: CO CO; CH4 Richesse
2/3 32 48 - 20 0,8
2/3 24 36 - 40 0,6
2/3 8 12 - 80 1
1.5 36 24 - 40 1,2
4 48 12 - 40 1
1.5 48 32 - 20 1
4 16 4 - 80 0,6
1.5 12 8 - 80 0,8
4 32 8 - 60 0,8
4 64 16 - 20 1,2
1/4 8 32 - 60 1,0
1/4 16 24 - 60 1,2
2/3 12 48 - 40 0,8
1/4 16 64 - 20 0,6
1/4 18 72 10 - 0,6
1.5 54 36 10 - 0,8
1.5 48 32 20 - 0,8
2/3 36 54 10 - 1
4 64 16 20 - 1
4 72 18 10 - 1,2
2/3 32 48 20 - 1,2
1/4 16 64 20 - 1.4

La Figure 4.9 compare le Le expérimental au Lees empirique de tous les carburants testés
dans ce chapitre selon la méthodologie présentée au Tableau 4.3. Basé sur le Tableau 4.2, le

Le expérimental a été extrait avec la méthode Lesy combinée a /1, sauf pour les carburants
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ou yCHy4 > 30% pour lesquels la méthode Lecren avec lrc a été employée. Globalement, Legy
présente un trés bon accord qualitatif avec la majorité des résultats expérimentaux. Les plus
grands écarts ont été observés dans les mélanges riches de H2/CO/CHa. Finalement, les
carburants H2/COz (dont les résultats sont présentés a I’ANNEXE VII pour ne pas alourdir le
texte) ont aussi été étudiés en suivant ces méthodes d’extraction et de calcul, mais les Lees
empiriques ne parviennent pas a prédire correctement les résultats expérimentaux. Des études
supplémentaires sont donc nécessaires pour ce carburant et, de fagon plus générale, pour les

carburants comprenant un combustible et un diluant.

2
2,0 A B
e ¢ 1 -
= 1,5 .
E Qe R?= 0,87
£ 0 : |
£ . * O 0 1 2
g 1,0 &
o 2 C
=05 - 4
* .
R2=0,76 !
0,0 : . : )
0,0 0,5 1,0 1,5 2.0 0 R?=0,83 |
Le 0 1 2

Figure 4.9 Comparaison entre les Le expérimentaux et les Leey calculés avec la
méthode décrite au Tableau 4.3. A : tous les carburants testés, y compris ceux du
Tableau 4.4, B : carburants H2/CO seulement; C : carburants H2/CH4 seulement

4.5 Conclusion

Les méthodes empiriques du calcul du nombre de Lewis dans des carburants a plusieurs
combustibles ont été analysées dans des mélanges pauvres et des mélanges riches afin
d’identifier la méthode donnant les prédictions les plus précises. Cette identification se fait
grace a des comparaisons avec des Le expérimentaux. Conséquemment, il a aussi été
nécessaire d’analyser les méthodologies d’extraction du Le depuis la longueur de Markstein

d’une flamme en expansion sphérique proposées par Law et Sung (2000), Bechtold et
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Matalon (2001) et Chen et al. (2009). Les conclusions a tirer concernant 1’extraction

expérimentale de Le sont les suivantes:

e La méthode d’extraction Lesm (Bechtold et Matalon, 2001) donne les meilleurs
résultats pour les flammes de Hz, de CO ainsi que dans les carburants H2/CO dilués

ou non avec du CO2;

e La méthode d’extraction Lecien (Chen et al., 2009) donne les meilleurs résultats dans
les flammes de CH4 ainsi que dans les carburants H2/CHas tant que H2 < 70%. Pour

des concentrations de Hz plus élevée, la méthode Leswm est recommandée.

Afin de déterminer le Leey d’un carburant a plusieurs combustibles, les trois étapes de calcul
suivantes doivent étre exécutées: 1) choisir une définition de Le; afin de modéliser la
diffusion de chaque combustible et de I’oxydant; 2) choisir une régle de mélange et 3) utiliser
ou non la combinaison carburant-oxydant. Cette derni¢re étape dépend de la richesse du
mélange. La méthodologie la plus précise a ét¢ identifiée sur des carburants Ha2/CHa et Ho/CO
avant d’étre validée sur des carburants a trois combustibles représentatifs des syngas. Les

principales conclusions sont:

e Larégle de mélange basée sur le volume (Ler) a €té jugée la plus précise pour tous les

carburants étudiés, y compris les carburants H2/CO;

e Lei doit étre calculé en ne considérant que le volume total d'air et le volume du

combustible i, c'est-a-dire selon la définition Leii;

e Méme si Oz est le seul réactif déficient dans les mélanges riches, il faut calculer le Le;
de l'oxydant en considérant que le O2 se diffuse intégralement mais indépendamment
vers chaque combustible i, puis en mélangeant les Leoz,: ainsi obtenus par la

régle Lev;



106

e La combinaison des Le du carburant et de 'oxydant (Leyo2) est nécessaire seulement
dans les mélanges proches de la steechiométrie (0,8 < ¢ < 1,0). Seul le Le du carburant
est requis dans les mélanges plus pauvres, tandis que seul le Le de I'oxydant est requis

quand ¢ > 1,2.



CHAPITRE 5

CELLULARITE

L’apparition de la cellularité est le début de la transition de la combustion laminaire vers un
régime plus instable au cours duquel la vitesse augmente par un processus d’autoaccélération
(Kwon et al., 2002; Law et Kwon, 2004; Okafor et al., 2016). Cette transformation, qui
s’opére lorsque la flamme a atteint un certain rayon critique (Rcr), a des répercussions sur les
propriétés et les performances de la combustion, et ultimement a une incidence sur la
conception de la chambre a combustion. En effet, I’augmentation de la vitesse de flamme
causée par D’apparition des cellules oblige a revoir la conception des injecteurs et les
caractéristiques de 1’écoulement dans la chambre a combustion afin par exemple d'éviter les
retours de flamme. Cette apparition de cellules sur le front de flamme est le fait de deux
mécanismes d’instabilités, qui sont détaillés a la section 1.3 et rappelés dans la premiere
section de ce chapitre. L’interaction entre les deux mécanismes d’instabilité,
particulierement dans des carburants a plusieurs combustibles, est complexe et pas encore
parfaitement comprise. Seul Jomaas et al. (2007) ont réussi a isoler I’effet des deux
mécanismes d’instabilité, mais ils ne [ont pas fait pour des carburants a plusieurs
combustibles. Tous les articles publiés sur la cellularit¢ analysent 1’impact des deux
propriétés les plus influentes sur la cellularité, a savoir le nombre de Lewis (Le) et
I’épaisseur de flamme (/). Par contre, ils le font indirectement en faisant varier la
composition du carburant. Cette facon de faire permet effectivement de qualifier 1’effet de la

variation de la composition, mais ne permet pas d’isoler 1’effet des propriétés.

Ce travail vise donc a produire de nouvelles données servant a accroitre la compréhension de
I’interaction entre les mécanismes d’instabilité et le phénoméne d’autoaccélération. Plus
spécifiquement, ce chapitre cherche a 1) démontrer I’impact de la composition du carburant
ainsi que I’'impact de Le et Ir sur Rer, 2) permettre de distinguer 1’influence de chacun des
mécanismes en se basant sur le phénoméne d’autoaccélération et 3) établir une corrélation
capable de prédire le moment de I’apparition de la cellularité a partir des propriétés du

mélange air-carburant.
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Suite a la présentation des mécanismes d'instabilité, ce chapitre consacre une section a
chacun des trois thémes présentés ci-dessus. Finalement, la conclusion résume les

observations et les résultats.

5.1 Meécanismes causant les instabilités cellulaires

Les notions fondamentales expliquant [’apparition des instabilités cellulaires ont été
présentées en détail a la section 1.3. Un bref rappel est présenté ici. Les instabilités
thermodiffusives sont causées par 1’écart entre les diffusions thermique et massique. Le ratio
entre ces deux diffusivités est représenté par le nombre de Lewis. Lorsque Le est inférieur a
la valeur critique Le"~ 1,0, ¢’est-a-dire lorsque la diffusion massique domine, la flamme est
inconditionnellement instable. Au contraire, plus Le est grand par rapport a Le", plus la
flamme est stable. Les instabilités hydrodynamiques sont pour leur part causées par
I’important saut de masse volumique, représenté¢ par le ratio d’expansion thermique
(6 = pu /pp), que subissent les gaz en traversant la flamme. Ce saut étant inévitable, la
flamme est intrinséquement instable a cause de ce mécanisme. Ce mécanisme dépend aussi
de I’épaisseur de flamme, puisqu’une flamme plus mince, en accroissant le gradient de
masse volumique, rend le saut plus intense. L’instabilité hydrodynamique est donc
proportionnelle a ¢ et inversement proportionnelle a /. Dans ce chapitre, la définition

cinétique de 1’épaisseur de flamme est adoptée (voir équation (4.9)).

La flamme réagit différemment face aux instabilités générées par ces deux mécanismes. Les
instabilités thermodiffusives se manifestent dés le début de la flamme, sous la forme de
larges fissures se ramifiant continuellement. Les instabilités hydrodynamiques entrainent
plutot une apparition soudaine sur toute la surface de la flamme de petites cellules de tailles
et de formes réguliéres. Ces deux modes d’apparition de cellules se distinguent bien a la
Figure 5.1, qui présente deux exemples de propagation d’une flamme sphérique de H2/CO.
La série de gauche a un ratio H2/CO de 1,2, une richesse de 1,0 et contient 35% de COz. La
série de droite a un ratio H>/CO de 6,33, une richesse de 0,93 et contient 35% de CHa.
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C0O2.6
R=10mm R=10mm
=2,55ms =1,94ms
R=15mm R=15mm
=3,98ms =3,47ms
R=20mm R=20mm
=5,31ms =4,90ms
R=25mm R=25mm
=6,43ms =6,22ms
R=27,5mm R=27,5mm
=7,04ms =6,93ms
Leesy=10,613 Leey=10,919
c=06,22 c=1722
lr (mm) = 0,0591 lr (mm) = 0,0500

Figure 5.1 Comparaison entre les impacts d’un ajout de CO:2 (gauche)
et de CHa (droite) sur le comportement cellulaire d’une flamme H2/CO
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Dans le cas de la flamme de droite, le front de flamme est initialement plutot lisse, avec
seulement quelques fissures causées a I’allumage par 1'étincelle. Ces fissures se propagent et
se ramifient quelque peu, mais de larges portions du front de flamme demeurent lisses. Ce
front de flamme est donc stable au regard du mécanisme thermodiffusif. A 25 mm toutefois,
le front de flamme a perdu son aspect lisse au profit d’une texture ayant 1’aspect d’une balle
de golf. Cette perte abrupte de stabilit¢ marque le début des instabilités hydrodynamiques.
On remarque aussi que l’apparition des cellules hydrodynamiques ne dépend pas des
plissements déja présents sur le front de flamme a cause des instabilités thermodiffusives
puisque les cellules hydrodynamiques apparaissent uniformément sur tout le front, méme la
ou le front était parfaitement lisse. La série de gauche montre un comportement
completement différent. Des fissures sont aussi présentes des le début, mais en plus grand
nombre. De plus, ces fissures se propagent et se ramifient rapidement, au point d’occuper
tout le front de flamme a R = 15 mm. La croissance des instabilités pour R < 15 mm est
caractéristique du mécanisme thermodiffusif, puisque les cellules se développent avec des
formes, des tailles et des distributions inégales. A R = 20 mm, le front de flamme est
complétement marqué de petites cellules similaires, signifiant que le mécanisme

hydrodynamique s’est déclenché.

5.2 Apparition de la cellularité

L’apparition de la cellularité est caractérisée par le rayon critique R.~. Comme on I’a vu, il
existe deux types de cellules différentes qui apparaissent a des moments différents. Les
cellules de type thermodiffusive se forment lorsque les fissures initiées par I’allumage ou par
les bosses sur 1’¢lectrode peuvent se ramifier et se rejoindre. Les cellules ainsi formées sont
de tailles différentes et sont réparties non uniformément sur le front de flamme. Les cellules
de type hydrodynamique ont une taille et une distribution uniforme et apparaissent
brusquement sur le front de flamme. C’est 1’apparition de ce type de cellules qui est choisi
pour déterminer R puisqu’il s’agit d’un événement soudain qui convient bien au concept de
perte instantanée de stabilit¢ (Kwon et al., 2002; Law et al., 2005). Expérimentalement, Rcr
peut étre déterminé soit par une analyse visuelle de la séquence d’image, ou soit en

identifiant le moment ou la variation réguliére de S» en fonction de x s’arréte. Ces deux
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facons de faire donnent des résultats similaires (Vu et al., 2011a). Dans cette étude, I’analyse
visuelle de la séquence d’images est la méthode retenue pour déterminer R.-. La premicre
partie de cette section présente les incertitudes expérimentales associées a la détermination
de Rer. L’influence d’un ajout de CO2 et de CHa sur le Rer de syngas est ensuite évaluée.

Finalement, le role des propriétés Le et [rest investigué.

5.2.1 Incertitudes sur R,

L’incertitude sur Rcr a deux origines. La premiére est I’incertitude sur la valeur exacte du
rayon due au grandissement et au choix du seuil. Cette incertitude a été présentée a la section

4.2.2. Toutefois, la seule valeur d’intérét ici est la valeur de I’incertitude a R = Rer.

La deuxiéme origine des incertitudes est liée au choix de I’image ou apparaissent les
premicres cellules. L’incertitude sur le choix de 1’image vient du fait que le rayon critique a
été¢ déterminé visuellement en regardant la séquence d’image. L’apparition des cellules est
un événement soudain: alors qu’aucune cellule n’est visible a I’image i-1, elles commencent
a apparaitre a I’image i et sont pleinement formées a I’image i+1. Le rayon de ’image i est
ainsi le rayon critique. Ceci donne tout de méme une incertitude de + 1 image, soit la durée
de la transition entre [’absence totale de cellules a i-1 et les cellules pleinement formées a
i+1. Cette incertitude correspond donc au déplacement moyen du front de flamme de i-1 a i

etdeiaitl:
Igr = moyenne((R; — Ri—1); (Ri41 — Ry)) (5.1)

Par exemple pour un front de flamme se déplacant a une vitesse de 0,88 mm/image
(carburant 54,5/45,5 H2/CO avec richesse de 1,0), cela représente une incertitude de 5,9%.
En ajoutant au moyen de I’équation (2.7) I’incertitude de 1,4% sur le rayon, on obtient une
incertitude finale de 6,1% du R de 14,86 mm. Les incertitudes de chacun des carburants

testés dans ce chapitre sont présentées a I’ANNEXE VI.



112

5.2.2 Influence de I’ajout des additifs

La premicre partie de cette étude est dévouée a analyser I’impact d’un ajout de jusqu’a 35%
de CH4 ou de COz2 sur le Rer d’un carburant H2/CO. Cette analyse est accomplie avec les
carburants de la matrice de tests M1, présentée au Tableau 5.1. Le tableau présente aussi le
Rer observé ainsi que la nature des instabilités a Rc: H si le front est seulement déstabilisé
par le mécanisme hydrodynamique ou T si de grandes fissures thermodiffusives sont déja
présentes sur le front de flamme avant R.-. Des carburants H2/CO différents ont été choisis
pour I’analyse des effets du CHa4 et du CO2 afin d’avoir des points de départ différents. Un
ratio H2/CO de 1,2 est choisi pour 1’é¢tude de 1’ajout de CO», tandis qu’un ratio H2/CO de

6,33 est choisi pour 1’étude de 1’ajout de CHa.

Tableau 5.1 Matrice de tests M1

Etiquette | H; | CO |[CO2 |CHs | ¢ | Ley | Ir o R.- | Nature
(mm) (mm)
CO2.1 |545(455] 0 0 1 |1,020]0,0318 | 7,050 | 1486 | T
CO22 [518(432| 5 0 1 10,964 |0,0339 | 6958 | 14,16 | T
CO2.3 [49,1[40,9] 10 | 0 1 10,907 | 0,0365 | 6,859 | 1435 | T
CO2.4 [43,6[364] 20 | 0 1 10,790 | 0,0434 | 6,640 | 1446 | T
CO2.5 | 41 | 34 | 25 | 0 1 10,731 ]0,0479 | 6,515 | 14,66 | T
C02.6 [355 295| 35 | 0 1 061300618 6227 | 1510 T
CH4.1 |86/4 (13,6 0 0 [0,93]0,956|0,0268 | 6,894 | 11,78 | T
CH42 | 82 | 13 | 0 5 10,930,950 | 0,0300 | 6,968 | 13,19 | H
CH43 | 76 [ 12 | 0 | 12 | 0,93 [0936|0,0348|7,052|1472| H
CH4.4 69,1109 0 | 20 |0,93(0,927 | 0,0404 | 7,125 | 16,17 | H
CH4.5 |[648(102| 0 | 25 |0,93 (0929 |0,0438|7,162 | 1854 | H
CH4.6 [56,1( 89 | 0 | 35 [0,93]0919 005007223 |21,69| H
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Figure 5.2 Impact d’un ajout de CO:z et de CHas sur R et sur les principales propriétés
gouvernant les instabilités

L’¢évolution du R.r en fonction de la concentration molaire de CO2 et de CH4 est présentée a
la Figure 5.2A. La Figure 5.3 présente quant a elle les mémes parameétres, mais normalisées
par leurs valeurs respectives dans le syngas ne contenant pas de CO2 ou de CHa. L’ajout de
CHj entraine une augmentation de R, ce qui se traduit par une augmentation de la stabilité.
L’analyse des séquences d’images présentées a la Figure 5.4 brosse le méme portrait. Sans
CHa, des petites cellules hydrodynamiques sont clairement visibles sur la flamme de rayon
R =15 mm, alors qu’a 12% CHa, seules de larges fissures thermodiffusives sont visibles. De
méme, a R = 25 mm, des cellules hydrodynamiques parsément le front de flamme a 0, 12 et

25% CHa tandis qu’elles commencent a peine a apparaitre a 35% CHa. Le méme phénoméne
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a été observé par Vu et al. (2009). Toutefois, I’ajout de CO2 n’a aucune conséquence sur Rer.
Les séquences d’images présentées a la Figure 5.5 montrent que ’aspect de la flamme est
semblable pour toutes les concentrations de CO2. Conséquemment, I’ajout de CO2 n’a pour
ainsi dire aucun impact sur la stabilité du syngas. Au final, seul ’ajout de CH4 entraine un
gain de stabilité. Ce gain survient malgré le fait que les flammes H2/CO/CHa4 ont un ratio
H2/CO plus élevé, et donc une concentration en Hz beaucoup plus grande que dans les
carburants Ho/CO/COz. Afin de trouver des explications au comportement des flammes lors
de I’ajout de CO2 ou de CHa, les principaux facteurs associés aux instabilités, nommément /y,

Leeg et o, sont aussi présentés aux Figure 5.2 B, C et D respectivement.

2,0

Paramétre normalisé
- .
[\S) (@)}

=
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0 0,1 0,2 0,3 0,4
Fraction d'additif

Figure 5.3 Variation adimensionnalisée de R et des
principales propriétés gouvernant les instabilités.
En bleu : ajout de CO2; en rouge : ajout de CH4

Le nombre de Lewis varie trés peu avec 1’ajout de CHa, ce qui indique que le syngas de base
et le CH4 ont des caractéristiques de diffusion similaires. Le Lees est 1égerement inférieur
a 1, ce qui permet de dire que le mécanisme thermodiffusif a un impact négligeable ou
légérement négatif sur la stabilité générale de la flamme. Conséquemment, le gain en
stabilité causé par 1’ajout de CHa doit étre généré par le mécanisme hydrodynamique. Les
instabilités hydrodynamiques sont effectivement réduites par la hausse significative de /s, qui

parvient a dominer la 1égére hausse de o. La Figure 5.2 montre que R, augmente
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linéairement avec 1’ajout de CH4. Une tendance similaire est notée pour /x. Pendant ce temps,
le taux de croissance de o est réduit asymptotiquement avec 1’ajout de CHa. Par ailleurs, la
Figure 5.3 montre que ¢ n’augmente que de ~5% sur la plage d’ajout de CHs étudié ici
tandis que /r et Rer sont pratiquement doublés. La sensibilité du rayon critique envers o

semble donc faible, et la variation de R.- est principalement contrdlée par /1.

CHA4.1 CH4.3 CH4.5 CHA4.6

R(mm) [ 5o, CHy) (12% CH.) (25% CHa) (35% CHy)

7,5

15

25

Le=0,956 Le=0,936 Le=0,929 Le=0,919
o=16,89 o=17,052 o=7,162 o=7,223
Ir(mm) = 0,0268 | Ir(mm)=0,0348 | Iy(mm)=0,0438 | Ir(mm) = 0,0500

Figure 5.4 Evolution de ’apparence du front de flamme de syngas a diverses
concentrations de CHs

D’un autre c6té, 1’ajout de CO2 n’affecte pas notablement R (Figure 5.2A). Ce résultat
contraste quelque peu avec celui de Vu et al. (2010), qui rapportent plutdét une légere
augmentation de R avec I’ajout de CO2 dans un syngas. La Figure 5.2C montre pourtant
que l’ajout de CO:2 a pour effet de favoriser le développement des instabilités

thermodiffusives en entrainant une importante diminution de Leey. Cette diminution de Leesy
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est cependant accompagnée d’une légeére diminution de ¢ ainsi que d’une croissance
significative de /.. Les variations subies par ces deux dernicres propriétés ont pour effet de
limiter la capacité du mécanisme hydrodynamique a déstabiliser la flamme et retardent donc
le développement des cellules. La Figure 5.3 montre que 1’augmentation de /r causée par
I’ajout de CO2 (+ 94%) est similaire a celle causée par I’ajout de CHa4 (+ 87%). La promotion
des instabilités par le mécanisme thermodiffusif est donc contrebalancée par
I’affaiblissement du mécanisme hydrodynamique, ce qui a pour effet net de maintenir Rer
pratiquement constant dans le cas de ’ajout de COz. Ces résultats sont un exemple de la
complexité de la relation entre les paramétres gouvernant 1’apparition des cellules. Une

analyse plus fine du réle de ces propriétés est commentée dans la partie qui suit.

CO2.1
(0% CO»)

C02.3
(10% CO»)

CO2.5
(25% CO»)

CO2.6

R (mm) (35% CO»)

7,5

15

25

Le=1,020
o=17,050
I;(mm) = 0,0318

Le=0,907
o=6,958
I; (mm) = 0,0339

Le=0,731
0=16,515
Ir (mm) = 0,0479

Le=0,613
0=06,227
Ir(mm) = 0,0618

Figure 5.5 Evolution de I’apparence du front de flamme de syngas & diverses
concentrations de CO2
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5.2.3 Influence des propriétés de la flamme

Une seconde matrice de tests (M2), présentée au Tableau 5.2, a été congue afin de réaliser
une étude paramétrique des effets de Leey et de Ir sur Rer. La matrice est divisée en trois
sections de six tests. Tous les carburants d’une méme section ont la méme épaisseur de
flamme (soient 0,0350, 0,0475 ou 0,0600 mm, + 0,0015 mm), ce qui permet de mieux isoler
I’effet de Lees. Pendant ce temps, plusieurs tests répartis entre les trois sections partagent le
méme Leey. Ceci permet de former les quatre groupes suivants : Leey ~ 0,65 (tests 2.8, 2.13,
2.14,2.17), Leey ~ 0,75 (tests 2.2, 2.7, CO2.5, 2.15), Leey ~ 0,95 (tests CH4.3, 2.4, 2.9, 2.12)
et Leey ~ 1,10 (tests 2.5, 2.11, 2.18).

Tableau 5.2 Matrice de tests M2

Etiquette | H, | CO [ CO: |CHs | ¢ | Leey | If o R. | Nature
(mm) (mm)

2.1 77 | 23 ] 0 0 |0,83 0,820 | 0,0350 | 6,635 | 11,02 T
22 75 | 10 | 15 | 0 |0,90 | 0,748 | 0,0350 | 6,501 | 11,65 T
CH43 | 76 | 12 | 0 | 12 [093 ]0,936|0,0348 | 7,052 | 14,72 | H
2.4 73 9 9 9 | 0,98 | 0,931 |0,0344 | 6,983 | 15,83 T
2.5 82 | 0 0 | 18 | 1,00 | 1,094 | 0,0339 | 7,272 | 16,73 H
2.6 435 1465| 10 | 0 | 1,10 [ 0,984 | 0,0340 | 6,903 | 15,29 T
2.7 55 1 35 | 10 | 0 [082]0,739 | 0,0465 | 6,471 | 13,01 T
2.8 59 | 12 | 24 | 5 [092]0,669 | 0,0464 | 6,479 | 14,77 T
2.9 32 1 45 | 0 | 23 0,920,937 (0,0478 | 7,176 | 24,03 H
CO25 | 41 | 34 | 25 | 0 |1,00]0,731|0,0479 | 6,515 | 14,66 T

2.11 30 30 10 30 | 1,20 | 1,076 | 0,0482 | 7,193 | Stable
2.12 60 0 20 20 | 1,10 | 0,953 | 0,0480 | 6,964 | Stable -
2.13 44 | 38,5 | 17,5 0 | 0,800,677 | 0,0579 | 6,283 | 13,65 T
2.14 525 10 | 27,5 | 10 | 091 |0,617|0,0573 | 6,491 | 17,04 T
2.15 27 30 20 23 10,95 |0,743 | 0,0610 | 7,000 | Stable -
2.16 20 30 20 30 | 1,10 | 0,810 | 0,0593 | 7,186 | Stable -
2.17 31 31 38 0 1,10 | 0,625 | 0,0618 | 6,062 | 16,35 T
2.18 50 0 20 30 | 1,20 | 1,151 | 0,0599 | 6,938 | Stable -
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L’impact de Leey et de o sur R de flammes partageant la méme épaisseur de flamme est
illustré aux Figure 5.6A et Figure 5.6B respectivement. La Figure 5.6A montre qu’accroitre
Leef cause une augmentation de R et favorise donc la stabilité¢ de la flamme. La tendance
contraire semble exister pour les trois cas a /r= 0,0600 mm, mais il n’y a pas assez de points
pour tirer une conclusion. Cette figure indique aussi qu’a un Leey donné, le carburant
possédant la flamme la plus €épaisse sera le plus stable. Dans la présente étude, des cellules
sont apparues sur toutes les flammes ayant la plus faible /; incluant la flamme du cas 2.5
(voir Tableau 5.2) pour lequel Leey est pourtant > 1. En augmentant /s, certaines flammes
réussissent a se propager sans développer de cellules hydrodynamiques. Il est intéressant de
noter qu’avec 1’augmentation de /s, le Lee minimal nécessaire pour prévenir la formation de
cellules (au moins a I’intérieur des 30 mm de rayon possibles avec le montage actuel)
devient de plus en plus petit. A /= 0,0350 mm, des cellules parviennent de se développer
méme sur une flamme ayant Lecs= 1,09. Toutefois, a /r=0,0475 et 0,0600 mm, le nombre de

Lewis critique (Lecr) diminue a Leey~ 0,95 et Lees~ 0,70 respectivement.

30 A 30 B
+1f=0,0350mm + 1f=0,0350mm
55 | WIf=0,0475mm 55 | W1f=0,0475mm
2 4 1£=0,0600mm u z 41£=0,0600mm u
E 5 - Ey -
s p . 2 A i
= A
€151 ‘mm $e £ 15 - i %%
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> >
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Lewis sigma

Figure 5.6 Influence du Le (gauche) et de o (droite) sur le Rc- de flammes de syngas a
diverses épaisseurs de flamme

5.3 Autoaccélération

Une des conséquences de I’apparition des cellules est la croissance de perturbations locales

qui forcent le plissement de la flamme. Ce plissement cause une augmentation de I’aire de la
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flamme et donc une augmentation de la vitesse de flamme (Ashurst, 1997). Puisque la
vitesse augmente par des mécanismes intrinseéques a la flamme et en 1’absence de
changement a I’écoulement, les flammes cellulaires sont dites « autoaccélérantes ». On peut
raisonnablement s’attendre a ce que les perturbations croissent aussi longtemps que la
flamme se propage, causant une augmentation continue de la vitesse de flamme. Cette
autoaccélération est caractérisée par le coefficient f dans I’équation (5.2) qui décrit le
changement de rayon de la flamme sphérique (R) en fonction du temps (Kwon et al., 2002;

Okafor et al., 2016).

R(t) = Ry + CtF (5.2)

La méthode de régression non linéaire de Marquardt du logiciel Statgraphics (StatPoint
Technologies Inc., 2010) est utilisée pour déterminer la valeur des parametres Ro, C et 5. Ce
modele épouse tres bien les données expérimentales puisque le coefficient de détermination
a été supérieur a 0,9975 pour toutes les flammes. Le paramétre Ry est une origine virtuelle et
représente la période initiale durant laquelle la propagation de la flamme est stable. Le
paramétre C dépend de la vitesse laminaire de flamme et des propriétés de diffusion de la
flamme. En absence d’autoaccélération, f = 1 et le rayon croit linéairement avec le temps.
La flamme est autoaccélérante lorsque > 1. De plus, un > 1 adoptant une valeur constante
tout au long de la propagation de la flamme indique que la propagation et la morphologie de
la flamme ont un caractére fractal, ce qui peut suggérer que la flamme plissée est
autoturbulente (Kwon et al., 2002). Le coefficient d’autoaccélération est 1i¢ a I’exces fractal
d par la relation f = 1/(1 - d) (Kwon et al., 2002). Il a ét¢ démontré théoriquement que la
dimension fractale (D = 2 + d) d’une flamme turbulente a une valeur
D = 7/3 (Inage, Kobayashi et Kobayashi, 1999), ce qui correspond a f = 1,5 (Gostintsev,
Istratov et Shulenin, 1988).
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Tableau 5.3 Matrice de test M3

Etiquette | H, | CO [ CO: |CHs| ¢ | Ley | If 6 | Re | Nature
(mm) (mm)
3.1 75 1 25 | 0 0 | 0,82 [0,811]0,0363 6,61/ 10,90 T
3.2 65 | 20 | O | 15 | 1,00 | 1,043 |0,0350 | 7,26 | 17,46 | H
3.3 44 1385|175 0 | 0,80 [0,676|0,0579 | 6,28 | 14,59 T
3.4 30 | 20 | 24 | 26 | 1,10 | 0,786 | 0,0608 | 7,05 | Stable -
3.5 32,5 31 365 0 | 097 [0,5710,0682 6,16 | 16,42
3.6 66 | 23 | 11 | 0 | 0,80 |0,690|0,0449 | 6,34 | 11,98
3.7 30 [ 30 | O | 40 | 1,20 | 1,179 | 0,0462 | 7,40 | Stable -
3.8 32 | 68 | 0 0 | 0,90 |0,930|0,0446 | 6,93 | 17,43 T
3.9 37,5375 0 | 25 | 1,1 [1,063 00395743 | 23,95 H
3.10 15 | 45 |17,5]22,5(0,973 0,796 | 0,0584 | 7,11 | 32,53 H
3.11 20 | 20 | 20 | 40 | 0,833 0,717 | 0,0845 | 6,69 | Stable -
312 [32,5]325] 15 | 20 [0,704 | 0,641 | 0,0901 | 6,10 | 22,42 | H
313 [325]325] 15 | 20 0,953 0,796 | 0,0538 | 7,04 | 2430 | H

Afin d’accroitre la variété dans les résultats déja obtenus a partir des matrices M1 et M2, des
carburants supplémentaires, présentés au Tableau 5.3, ont été testés. Les cingq derniers
carburants de la table ont notamment été¢ congus afin d’avoir des flammes ayant des Rer
¢levés. Ainsi les données des matrices M1, M2 et M3 ont été analysées et le résultat est
présenté a la Figure 5.7, qui montre qu’il existe une forte corrélation (R* = 0,85) entre R et
S. Comme prévu, les flammes les plus stables ont un coefficient d’accélération f = 1. Cela
illustre que les flammes ne subissent pas d’autoaccélération quand le front de flamme
demeure laminaire. Quand f augmente, R.- diminue, ce qui indique bien qu’une flamme se
déstabilisant plus rapidement subit une forte autoaccélération. La valeur maximale atteinte
par le coefficient d’autoaccélération est de f = 1,30. Cette valeur maximale est similaire au
S =133 £ 0,03 obtenue par Jomaas (2008, p. 153) avec des carburants spécialement choisis

pour devenir instables pratiquement immédiatement apres 1’allumage.
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En plus de confirmer ces résultats, la présente expérience indique qu’il est possible
d’identifier la nature des instabilités subies par la flamme a partir du coefficient
d’autoaccélération. La Figure 5.7 montre que lorsque 1’autoaccélération est faible (f < 1,15),
la flamme n’est sujette qu’aux instabilités hydrodynamiques. Une forte autoaccélération
(f > 1,20) cause cependant I’apparition des instabilités thermodiffusives. Il existe finalement

une zone de transition ou il est impossible de déterminer la nature exacte des instabilités.

Le caractére fractal des instabilités du front de flamme est associ¢é au coefficient
d’autoaccélération par la dimension fractale. Cette dimension fractale est en quelque sorte le
ratio entre ’aire et le rayon. L’aire de surface d’une sphére est normalement liée au carré du
rayon. La dimension fractale est cependant supérieure a 2, illustrant bien I’accroissement de
’aire due a I’apparition des cellules. La Figure 5.7 montre que 1’autoaccélération est plus
faible dans les flammes déstabilisées uniquement par le mécanisme hydrodynamique. Il en
résulte un plus faible taux d’accroissement de 1’aire du front de flamme. Ceci implique que
les flammes uniquement déstabilisées par le mécanisme hydrodynamique résistent mieux a
la division subséquente des cellules initiales. Au contraire, dans les flammes qui sont déja
instables a cause du mécanisme thermodiffusif au moment de I’apparition des cellules
hydrodynamiques (rappelons que c’est a I’apparition de ces dernic¢res que Rcr est défini), les
deux mécanismes se combinent pour diviser rapidement les cellules déja existantes,
augmentant le taux d’accroissement de ’aire en fonction du rayon. Il en résulte une plus
forte autoaccélération de la flamme. Selon ces résultats, les flammes présentant uniquement
des cellules hydrodynamiques possédent une dimension fractale ne dépassant pas 2,13,
tandis que les flammes combinant les instabilités hydrodynamique et thermodiffusive ont
une dimension fractale supérieure a 2,17. Toutefois, bien que la dimension fractale des
flammes les plus instables tende vers 7/3, cette valeur n’est atteinte par aucune flamme.

Cette observation implique qu’aucune flamme n’est autoturbulente.
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Méme si S permet d’identifier la nature de I’instabilité, il ne montre aucune corrélation
particuliere avec les parameétres Lees, I et o gouvernant les instabilités. Toutefois, en raison
de la forte dépendance entre le rayon R.r et le coefficient d’accélération f, il est raisonnable
de penser qu’il puisse y avoir un lien entre cette I’accélération et la vitesse de la flamme au
rayon critique (Su o). Suivant le concept appliqué aux flammes turbulentes, le ratio Su /S’
est calculé afin de voir si un critére simple peut aider a prédire la nature des instabilités.
L’idée étudiée ici est qu’il est possible qu’il existe une proportionnalité entre S.”, qui est une
propriété intrinséque de la flamme, et la vitesse de la flamme au moment ou le front ne peut
plus résister aux instabilités. La Figure 5.8 présente ce ratio Su_«/S.” pour les carburants des
matrices M1, M2 et M3 en fonction de f et montre que ce ratio peut étre utilisé pour
identifier la nature des instabilités. Pour les carburants étudiés dans ce chapitre, un ratio
Su /S’ inférieur a 1,15 est relié au développement d’instabilités exclusivement
hydrodynamiques, tandis qu’un ratio supérieur ou égal a 1,15 est li¢ au développement
d’instabilités thermodiffusives précédant les instabilités hydrodynamiques. Les instabilités
thermodiffusives causent fort probablement un début d’accélération avant Rc,, ce qui se

traduit par un ratio Su /S.” plus élevé.
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5.4 Nombre de Peclet et prédiction de I’apparition des cellules

Grace aux critéres établis aux sections précédentes, il est maintenant possible d’identifier
pour chaque flamme le mécanisme qui cause I’apparition des cellules. Ces critéres ne
permettent toutefois pas prédire a quel moment les cellules apparaitront. L’analyse linéaire
de la stabilité effectuée par Bechtold et Matalon (1987) offre un mod¢le théorique permettant
de prédire le comportement de la flamme sous I’action combinée des mécanismes
hydrodynamique et thermodiffusif. Cette analyse, qui a par la suite été corrigée et raffinée
(Addabbo et al., 2002; Bradley et Harper, 1994; Bradley, 1999), donne le taux de croissance

2’ d’une perturbation de nombre d’onde n

1dR; O
=z (0~ 7) (>3)
Ze(Legss — 1
Q=0+ e((;jfl) ) 0, + Pro, (5.4)

Dans I’équation (5.4), les coefficients w, Q1, 02 et O3 dépendent seulement du nombre
d’onde 7 et du ratio d’expansion thermique o, et Pr est le nombre de Prandt. Les équations
nécessaires pour calculer ces coefficients, qui proviennent de Addabbo et al. (2002), ne sont
présentées qu'a I’ANNEXE VIII afin d’alléger le texte. Le nombre de Peclet (Pe) est le ratio
entre le rayon et 1’épaisseur de flamme et permet d’exprimer le rayon de fagon non-
dimensionnelle. Les effets hydrodynamiques et les effets de transport (conduction
thermique, diffusion de la masse et viscosit¢) sont modélisés par les coefficients w et Q
respectivement (Okafor et al., 2016). L’idée derriere cette théorie est que le front de flamme
est stable a tous instants ¢ si le taux de croissance X d’une perturbation est négatif pour tous
les nombres d’onde. La flamme est toutefois instable si 2’ est positif & au moins un n. Selon
I’équation (5.3), le signe de 2 dépend de Q, et donc des propriétés de transport de la flamme.
Lorsque Q <0, le terme entre les parenthéses est positif et ’amplitude des perturbations croit
des la naissance de la flamme. Puisque rien ne retient cette croissance, une telle flamme est
intrins€quement instable. Toutefois, lorsque £ > 0, le terme entre parenthéses est négatif

jusqu’a ce que Pe (qui est initialement petit) atteigne une valeur critique Pecr. A cet instant,
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le ratio ©/Pe devient inférieur a w et le taux de croissance des perturbations devient positif.
La valeur critique Pecr marque donc le moment ou les cellules apparaissent. La flamme peut
étre instable a plusieurs nombres d’onde. Pecr correspond au nombre d’onde minimisant le

ratio entre les effets de transport et les effets hydrodynamiques.
R Q
Pe,, = = = min (—) (5.5)

Jomaas et al. (2007) ont réinterprété 1’équation (5.4) afin que Pecr exprime distinctement le

role des mécanismes hydrodynamique et thermodiffusif tel que présenté par I'équation (5.6):
Pe.. = Pe,;(0) + Ze(Le — 1)Pe,(0) (5.6)

Dans 1’équation (5.6), Pei(o) représente I’instabilit¢é hydrodynamique, c’est-a-dire
I’instabilit¢ inhérente a la flamme causée par o. Le deuxiéme terme représente I’influence
additionnelle occasionnée par le mécanisme thermodiffusif. Jomaas et al. (2007) ont observé
que le Pec d’une flamme d’acétyléne a une valeur constante d’environ 350-375 qui est
indépendante de ¢ ou de la pression initiale. Puisque 1’acétyléne est virtuellement

équidiffusif (Le ~ 1), ils ont conclu que Pe; est une constante.

Les Pecr des flammes de la matrice M1 sont présentés a la Figure 5.9. Comme le montre la
figure, les Pecr des carburants H2/CO/CH4 sont compris dans une étroite plage variant entre
400 et 440. La concentration en CH4 n’a donc pas d’impact sur le Pec-. La méme tendance a
été notée par Vu et al. (2009) sur des carburants H2/CO/CH4 a d’autres richesses. La
Figure 5.3 rapporte que 1’ajout de CH4 dans ce carburant H2/CO a cette richesse n’a pas
d’incidence notable sur le Lees, qui affiche une réduction maximale de 4 % quand le
carburant passe de 0 a 35% de CHa. Le caractere quasi équidiffusif de ce carburant H2/CO
n’est pas modifié par 1’ajout de CHa. Ces résultats indiquent que le caractere constant du Pecr
d’un carburant équidiffusif, initialement observé sur un carburant pur, peut étre généralisé

aux carburants comprenant plusieurs combustibles.
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A 1’opposé, la Figure 5.9 montre que 1’ajout de CO> a une flamme de H2/CO entraine une
décroissance constante du Pec, une tendance aussi observée par Vu et al. (2010). La
Figure 5.3 rapporte que I’ajout de CO: cause une diminution du Lees;, mais aussi une
augmentation de /r. Toutefois, I’augmentation de 1’épaisseur de flamme ne parvient pas a
compenser I’augmentation des instabilités thermodiffusives représentée par la diminution de
Leef. Cette observation tend a confirmer la prédominance du mécanisme thermodiffusif sur
’apparition des cellules (Sun et al., 2012). Les lignes de la Figure 5.9 présentent les valeurs
théoriques de Pecr calculées a I’aide de 1’équation (5.5) et montrent que la théorie permet de
reproduire les tendances observées expérimentalement. En effet, le comportement
équidiffusif des carburants H2/CO/CHa4 est correctement prédit, limitant Pecr a I’étroite plage
205-215. L’ajout de COz au carburant H2/CO cause bien pour sa part une diminution linéaire
du Pecr. Toutefois, la théorie sous-estime les valeurs expérimentales. La capacité de la
théorie a reproduire les tendances tout en étant éloignée des valeurs mesurées avait
précédemment été rapportée par Jomaas et al. (2007) pour I’acétyléne et le propane et par

Okafor et al. (2016) pour des carburants H2/CHa.
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Figure 5.9 Impact de I’ajout de CH4 et de COz2 sur les Pecr
théorique et expérimental
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La Figure 5.10 compare les résultats expérimentaux aux prédictions théoriques pour
I’ensemble des carburants (matrices de test M1, M2 et M3) testés dans cette theése. La
tendance linéaire, avec pente d’environ 1, observée entre les prédictions et les résultats
expérimentaux montre que la théorie parvient a reproduire correctement les tendances
expérimentales, et ce indépendamment de I’épaisseur de la flamme, du Leer ou de la
présence d’instabilité thermodiffusive dés la naissance de la flamme. La Figure 5.10 montre

néanmoins que la théorie sous-estime le Pecr pour I’ensemble des flammes.
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Figure 5.10 Comparaison entre les Pe.r théorique et
expérimental de toutes les flammes testées

L’idée derriere 1’équation (5.6) est que Pecr peut €tre exprimé par la somme des instabilités
hydrodynamiques et thermodiffusives. Cette idée est maintenant reprise afin de proposer une
corrélation empirique qui parvient a prédire a la fois les tendances et les valeurs absolues de
Pe.r. Cette corrélation, établie en utilisant les résultats obtenus sur les carburants des trois

matrices de tests, est donnée a 1’équation (5.7).

Ze(Le—1)

Pe, =0(5.21+ 104.7Pr) + 248.1 CEE)

(5.7)
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La Figure 5.11A montre que la corrélation prédit correctement les résultats expérimentaux.

Le coefficient de corrélation entre les prédictions et les données expérimentales atteint
R?=0,86.

700 A 600 A Polytech'Orléans B
® Okafor (2016)
_, 600 L J _ 500 -
£ s A
- ¢ : v
E 500 - £ 400 - o (]
5 5 /o
= (¢ & s
S 400 - % 300 - 2 a0
E g /o8
A L/ & éo
300 - < * 200 -
< A
R2=0,86 2
200 T 100 S -
200 300 400 500 600 700 100 200 300 400 500 600
Pe,, prédit Pe,, prédit

Figure 5.11 Pecr calculé avec la corrélation et comparé aux résultats expérimentaux
A) des matrices de tests M1, M2 et M3; B) de mesures effectuées a Polytech’Orléans
et de Okafor et al. (2016)

L’efficacité de la corrélation a aussi été testée sur des données expérimentales obtenues au
cours d’un stage effectué¢ a ’université Polytech’Orléans. Ces tests ont été réalisés sur les
carburants syngas-CO2 présentés au Tableau 5.4. Les détails du montage, qui utilise la
technique de I’ombroscopie pour suivre le front de flamme, sont présentés dans la littérature
(Tahtouh et al., 2009; Togbé, Dagaut, Halter et Foucher, 2011). La Figure 5.11B montre que
la corrélation prédit encore une fois correctement les résultats expérimentaux. L’exactitude

de la corrélation ne dépend donc pas du montage ou de la technique expérimentale retenue.

Afin de pleinement évaluer I’efficacité de la corrélation, une comparaison supplémentaire a
¢été réalisée sur les carburants H2/CHa de Okafor et al. (2016). Ces résultats ont été choisis
parce qu’ils permettent d’évaluer la corrélation sur des carburants H2/CHa4 qui n’ont pas été
testés dans cette thése. De plus, Okafor et al. (2016) présentent des résultats a 1, 3 et 5 MPa.
Comme indiqué dans la revue de littérature (section 1.3.1.3), changer la pression initiale a

respectivement un impact faible et nul sur o et Lees. Par contre, la hausse de la pression
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diminue fortement /s, et cause donc un impact important sur Pe.-. La Figure 5.11B permet de
voir que la corrélation prédit correctement les résultats de Okafor et al. (2016). La
corrélation peut donc étre utilisée sur des carburants a base de H2/CHa et pour des pressions

variant entre 1 et 5 MPa.

Tableau 5.4 Matrice des tests effectués a Polytech’Orléans

Etiquette| H, | CO | CO; | CHy | ¢ | Ley| I o R

(mm) (mm)
0,8 | 0,65 |0,0757 | 6,08 | 19,55
1,0 | 0,72 [ 0,0559 | 6,46 | 18,74
1,2 | 0,86 [ 0,0449 | 6,35 | 18,86
0,8 | 0,63 [ 0,0682| 6,02 | 10,72
1,0 | 0,73 [ 0,0488 | 6,42 | 13,20
1,2 |1 0,96 | 0,0388 | 6,28 | 15,06
0,8 [ 0,57 | 0,0604 | 5,96 | 10,01
1,0 | 0,75 [ 0,0429 | 6,38 | 12,78
1,2 | 1,08 | 0,0334 | 6,21 | 14,61
0,8 [ 0,70 | 0,0567 | 6,25 | 12,61
1,0 | 0,84 | 0,0411 | 6,65 | 14,03
1,2 | 1,12 ] 0,0325 | 6,59 [ 15,06

P’Ola 50 25 25
P’Olb 50 25 25
P’Olc 50 25 25
P’O2a 37,5 | 37,5 25
P’O2b 37,5 | 37,5 25
P’O2c 37,5 | 37,5 25
P’O3a 25 50 25
P’O3b 25 50 25
P’O3c¢ 25 50 25
P’O4a 42,5 | 42,5 15
P’0O4b 42,5 | 42,5 15
P’O4c 42,5 | 42,5 15

S| O QO O O O O o o o] o ©

5.5 Conclusion

Plusieurs mesures ont été effectuées sur des carburants H2/CO/CO2/CH4 afin d’étudier
I’impact de la composition du carburant sur les instabilités d’une flamme en expansion
sphérique. Les résultats ont montré que la stabilit¢ des flammes suffisamment proche de
I’¢état équidiffusif (Lees ~ 1) est principalement controlée par la variation de I’épaisseur de
flamme. Ainsi, 1’ajout de CH4 dans le syngas, qui cause une augmentation de Iy, favorise la
stabilité et accroit R.-. Méme si le ratio d’expansion thermique est a I’origine des instabilités

hydrodynamiques, il n’a qu’une faible incidence sur le moment ou les cellules apparaissent.
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Toutefois, 1’augmentation de /r occasionnée par I’ajout de CO2 dans le syngas, bien que
similaire a l'augmentation de /r occasionnée par l'ajout de CH4, n’augmente pas la stabilité
puisque son effet est contrebalancé par une augmentation des instabilités thermodiffusives

due a la décroissance de Lecs. Le résultat net est que I’ajout de CO2 n’affecte pas Rer.

Comme pour d’autres études, il est observé que 1’apparition de cellules cause une
autoaccélération de la flamme, sans toutefois mener a I’autoturbulence. Il est toutefois
observé ici que le coefficient d’autoaccélération est plus élevé quand la flamme est
déstabilisée par le mécanisme thermodiffusif, ce qui donne un critére permettant de
distinguer la nature du mécanisme ayant déstabilisé la flamme. De plus, au moment de
I’apparition des cellules, la vitesse locale d’une flamme déstabilisée par le mécanisme
hydrodynamique n’est jamais plus de 15% supérieure a la vitesse laminaire de flamme. Au
contraire, cette vitesse locale est d’au moins 15% supérieure a la vitesse laminaire de flamme

chez les flammes déstabilisées par le mécanisme thermodiffusif.

Finalement, bien que la théorie asymptotique permette de reproduire qualitativement les
tendances expérimentales notées sur le Pecr, elle prédit une déstabilisation plus précoce du
front de flamme. Conséquemment, une corrélation suivant le format indiqué par Jomaas et
al. (2007) est proposée pour prédire le Pecr correspondant aux mesures expérimentales. Cette
corrélation est la somme d’un premier Pe, dépendant uniquement de o, associé aux
instabilités hydrodynamiques et d’un deuxiéme Pe représentant 1’aspect thermodiffusif

associé a Ze et Leey.






DISCUSSION ET CONCLUSION

Le syngas est un carburant synthétique produit par la gazéification de charbon ou de
biomasse. Le syngas est idéalement composé exclusivement de Hz et de CO avec un ratio
H2/CO ¢élevé. Dans la pratique toutefois, le syngas contient généralement aussi du COz et du
CHa, et le ratio H2/CO peut varier entre 1/3 et 3/1. Cette variabilité dans la composition du
syngas a des effets marqués sur la combustion. En effet, les propriétés du carburant et de la
flamme, telles que le pouvoir calorifique, la vitesse de flamme, la température de la
combustion et la stabilité de la flamme, dépendent de la composition du carburant. Connaitre
la valeur de ces propriétés est nécessaire pour la conception des chambres de combustion et

des injecteurs.

La vitesse de laminaire flamme, mesurée au CHAPITRE 3, est importante de fagon générale
au design des chambres de combustion. Par exemple, si le débit de carburant nécessaire pour
obtenir la quantit¢ d’énergie désirée est déterminé grace au pouvoir calorifique (soit la
quantité d’énergie contenue dans un kilogramme de carburant), c’est la vitesse de flamme
qui dicte la taille des injecteurs. En effet, le débit de carburant doit étre fourni a une vitesse
avoisinant la vitesse de flamme (vitesse laminaire pour les cuisiniéres ou encore BBQ ou
vitesse turbulente dans les turbines a gaz par exemple) afin d’éviter le soufflement ou le
retour de flamme. La vitesse laminaire est aussi I’une des principales propriétés servant a

valider les modeles numériques.

Bien que cette theése se soit concentrée sur les flammes laminaires, les résultats sont aussi
pertinents pour les flammes turbulentes. En effet, les caractéristiques de temps et de structure
des flammes turbulentes, identifiées respectivement par le nombre de Damkoéhler et le
nombre de Karlovitz turbulent, dépendent de la vitesse laminaire de flamme. Ces
caractéristiques servent a identifier dans quel régime de turbulence la flamme se situe, ce qui
donne entre autres des informations sur la consommation en carburant et sur la vitesse de
flamme turbulente. Plusieurs modeles simples ont été¢ développés pour calculer la vitesse

turbulente de la flamme, mais tous se basent sur la vitesse laminaire (voir entre autres les
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modeles dans Turns (2011, p. 466)). Les logiciels de mécanique des fluides numérique
utilisent de tels modeles et des modeles plus complexes (« flamelet model ») pour réaliser les
simulations. Or ces modéles numériques ont besoin de connaitre la vitesse laminaire de
flamme et d’utiliser des cinétiques chimiques capables de prédire correctement les vitesses
de flammes laminaires. C’est pourquoi il est nécessaire, méme pour la conception en
¢coulement turbulent, d’avoir des cinétiques chimiques correctement validées par la vitesse
laminaire de flamme, telle que la cinétique GRI-Mech modifiée proposée au CHAPITRE 3.
L’utilisation de ces modéles numériques permet la conception ou encore 1’étude 3D des
¢coulements turbulents qu'on le retrouve dans les chambres de combustion de turbines a gaz,

moteur a combustion interne, etc.

D'autre part, méme si un écoulement turbulent déstabilise la flamme sans l'action des
mécanismes hydrodynamique et thermodiffusif, ces mécanismes continuent d'influencer la
flamme. Le Le est connu pour avoir un impact significatif sur la structure de la flamme
turbulente (si le Le est suffisamment faible, le mécanisme thermodiffusif amplifiera les
plissements de la flamme turbulente (Goix et Shepherd, 1993)) et donc sur la vitesse de
flamme turbulente (Kobayashi, Kawabata et Maruta, 1998). L’effet du nombre de Lewis est
d’ailleurs inclus et étudi¢ dans certains modéles de combustion en simulation numérique
(Bell, Cheng, Day et Shepherd, 2007; Dinkelacker et al., 2011; Regele, Knudsen, Pitsch et
Blanquart, 2013; Savard et Blanquart, 2014), ce qui nécessite une prédiction précise du Le en

fonction de la composition pour les carburants comprenant plusieurs combustibles.

Finalement, le CHAPITRE 5 a permis d’¢tudier les flammes intrinséquement instables a
cause des mécanismes hydrodynamique et thermodiffusif. De par 1’action de ces
mécanismes, la flamme se déstabilise par elle-méme méme dans un écoulement parfaitement
laminaire. Cette déstabilisation meéne a I’apparition de cellules sur le front de flamme. Ces
cellules sont en fait des plissements, réguliers ou non, qui augmentent 1’aire de la flamme.
Grace a cette surface additionnelle, plus de carburant est briilé, ce qui augmente la vitesse de
flamme. La vitesse de la flamme n’est alors plus la vitesse laminaire discutée plus haut. Une

des conséquences possibles des instabilités est que les plissements font osciller la flamme, ce
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qui engendre des ondes sonores qui rendent la combustion bruyante. Ces oscillations
peuvent devenir destructrices si leur fréquence entre en résonance avec la fréquence

naturelle de la chambre a combustion.

Une autre application de cette étude est qu’elle permet de mieux identifier les carburants
sujets aux instabilités hydrodynamiques, qui impactent aussi le front de flamme turbulent,
particulicrement a de faibles intensités de turbulence (flamme plissée). Selon Creta et
Matalon (2011), la résilience initiale de la flamme aux instabilités hydrodynamiques suggére
que le front de flamme se comporte différemment avant et aprés la perte de stabilité due a ce
mécanisme. L'ondulation initiale d'un front de flamme turbulent résiste a toute déformation
supplémentaire tant que les instabilités hydrodynamiques ne sont pas déclenchées. La
flamme est alors oscillante, mais sa vitesse est similaire a la vitesse laminaire de flamme. Par
contre, la présence d'instabilités hydrodynamiques déforme le front, ce qui cause une
augmentation de la vitesse. L'impact de la composition du carburant sur la résistance du

front aux instabilités hydrodynamiques demeure ainsi pertinent en écoulement turbulent.

Ainsi, cette étude des mécanismes hydrodynamique et thermodiffusif est nécessaire afin de
trouver des outils permettant de déterminer si et quand le syngas autour duquel la chambre a
combustion est congue développera de telles oscillations. La confirmation de I’apparition
d’instabilités cellulaires imposera une réévaluation de la conception afin de s’assurer que la
flamme se maintient hors des conditions de soufflement et de retour de flamme et que les
oscillations n'engendrent pas d'effets indésirables. Cette réévaluation de la conception est
particuliérement nécessaire lors d’adaptation de chambres de combustion existantes (et donc
prévues initialement pour briiler un carburant autre que le syngas). Cette réévaluation se fera
entre autres grace aux modeles numériques ci-haut mentionnés en incorporant la cinétique
chimique validée pour la vitesse de flamme des syngas au CHAPITRE 3 et la méthode de
calcul du nombre de Lewis d’un carburant comprenant plusieurs combustibles présentée au

CHAPITRE 4 afin de maximiser la précision des résultats.
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Conclusion

L’objectif de cette theése était donc de caractériser I’impact de la composition du syngas sur
la vitesse laminaire de flamme et sur I’apparition des instabilités cellulaires. Ce travail a été
divisé en trois parties. Dans la premicre partie, un montage a été congu afin de mesurer la
vitesse de flamme (S.). Sur ce montage, une flamme était stabilisée sur un briileur Bunsen et
photographiée par la technique de chimiluminescence OH'. I est observé que la diminution
du ratio H2/CO, I’ajout de CO2 et I’ajout de CH4 causent une diminution de la vitesse de
flamme. II est aussi noté que le maximum de S. est atteint a une richesse de plus en plus
¢levée quand le ratio H2/CO diminue tandis que le maximum de cette vitesse se déplace vers
des richesses plus faibles lors d'un ajout de CO2 ou de CH4. Contrairement a plusieurs autres
études, ce déplacement de Su.max €st ici mesuré avec précision puisque le pas de richesse est
maintenu fin (pas de 0,1) sur toute la plage de richesse étudi¢e. L’ajout de CO2 diminue la
diffusivité thermique et limite fortement sa croissance en fonction de ¢. La réduction du
préchauffage des gaz frais aux richesses élevées est donc responsable du déplacement de

@su=max Vers les mélanges plus pauvres.

Les vitesses de flamme et le déplacement de @su=max sont bien prédits par les cinétiques
chimiques testées, soient GRI-Mech 3.0, Davis et USC Mech II, pour les carburants H2/CO
et lors d’un ajout de COz. Lors de I’ajout de CHs4, GRI-Mech 3.0 et USC Mech II (la
cinétique de Davis ne contient pas la chimie du CHa4) prédisent correctement S, dans les
mélanges pauvres et 1égérement riches. Toutefois, le déplacement de @su=max prédit par les
cinétiques survient plus tot que ce qui est observé, ce qui fait que les cinétiques sous-
estiment les vitesses a ¢ > gsu=max. Les résultats de cette thése montrent toutefois qu’une
version de la cinétique GRI-Mech 3.0, modifi¢e selon les recommandations de Vu et al.
(2011b), permet de correctement prédire les vitesses et le déplacement du maximum de
vitesse des carburants syngas-méthane. Vu et al. (2011b) ayant effectué¢ des mesures sur un
petit nombre de carburants H2/CO/CO2/CH4/Ny, ils leur étaient impossible de déterminer si
l'erreur dans GRI-Mech 3.0 est due a une espéce en particulier, ou si elle est causée par la

complexité inhérente d'une combustion impliquant cing combustibles. Cette thése montre
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que l'erreur survient dés que du CHs4, méme en faible proportion, est ajouté dans un
carburant H2/CO. Du point de vue de la combustion fondamentale, cette observation montre
que certaines réactions fondamentales doivent étre réévaluées en fonction des carburants
H2/CO/CHa. D'un point de vue pratique, cette modification permet d'avoir une prédiction
précise de Sy lors de conception en mélanges riches, par exemple pour les chambres de
combustion fonctionnant sous le principe « combustion riche, refroidissement rapide,
combustion pauvre ». L’utilisation de cette modification est recommandée pour les
carburants H2/CO/CH4 contenant jusqu'a 40% de CHa. Finalement, une corrélation a été
¢tablie pour prédire S. en fonction de la composition du carburant, de la richesse et de la
température initiale. Ce travail a donné lieu a un article de journal (International Journal of

Hydrogen Energy, 39 (2014) 3477-3486).

Pour les deuxiéme et troisiéme parties, un montage intégrant une bombe a combustion avec
visualisation par strioscopie a été congu. Des images de I’expansion du front de flamme
sphérique sont enregistrées par une caméra haute vitesse. Ces images sont analysées par un

code MATLAB qui identifie le front de flamme et en détermine le rayon.

La deuxiéme partie traite du calcul du nombre de Lewis effectif dans un carburant
comprenant plusieurs combustibles. Ce nombre représente le ratio entre la diffusivité
thermique du mélange et la diffusivité massique du réactif déficient. Ce travail montre que la
diffusivité massique moyennée doit étre préférée a la diffusivité massique binaire et qu'il
faut tenir compte des caractéristiques de diffusion de chacun des combustibles pour calculer
Lees. Afin de permettre une comparaison des méthodes de calculs de Le, 1’identification
d’une méthodologie d’extraction du Le expérimental a été préalablement effectuée. Plusieurs
méthodes d'extraction existent dans la littérature et elles n'ont jamais, & ma connaissance, fait
l'objet d'une comparaison. Ce travail montre qu'en fonction des combustibles présents et de
leur proportion respective, la formule d’extraction de Bechtold et Matalon (2001) ou la

formule d’extraction de Chen (Chen et al., 2009) doit étre utilisée.
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Il existe trois méthodes dans la littérature pour calculer le Lees dun carburant comprenant
plusieurs combustibles. Une premiére comparaison entre ces méthodes (Bouvet et al., 2013)
n'avait permis d'identifier une méthodologie efficace que pour les carburants H»/alcanes
pauvres. A partir des présents résultats expérimentaux, il a été possible d’identifier la
méthodologie de calcul du Lees qui fonctionne également pour les carburants Hz/CO, et qui
est validée pour les mélanges riches. Les résultats ont montré que Lees doit étre calculé en
trois étapes: 1) calculer le Le de chaque combustible a une richesse ¢: représentative de la
proportion d'air disponible pour briller ce combustible. De plus, il a été proposé, pour les
mélanges riches en carburant, de calculer un Le de I'oxygeéne pour chaque combustible du
mélange; 2) mélanger les Le de chaque combustible (ou, pour les mélanges riches, les Le de
I'oxydant se diffusant vers chaque combustible) avec la régle volumique; et 3) combiner,
pour les mélanges proches de la stoechiométrie (0,8 < ¢ < 1,0), le Leey du mélange de
combustible avec le Lees de 1'oxygeéne afin d'obtenir le Lees final. Ce travail a été accepté en

2017 dans le journal International Journal of Hydrogen Energy (Lapalme et al., 2017).

La troisitme partie s’intéresse a 1’apparition de cellules sur le front de flamme. Une
approche originale, dans laquelle une matrice de tests est établie non pas en fonction de la
composition du carburant, mais de ses propriétés significatives (Lees et ), a permis de noter
que le Le critique en dessous duquel la flamme est instable au regard du mécanisme
thermodiffusif varie en fonction du /rdu carburant. Il a été aussi observé que I’ajout de CH4
dans un carburant H2/CO permet de retarder 1’apparition des cellules grace a une
augmentation de 1’épaisseur de flamme. Les carburants H2/CO/CHa étudiés étaient par
contre tous pratiquement équidiffusif (Leey ~ 1), et le Le est demeuré indépendant de la
concentration de CH4. Le Rcr n’est par contre pas affecté¢ par I’ajout de CO: dans un
carburant H2/CO, et ce méme si I’ajout de CO2 cause une augmentation de 1’épaisseur de
flamme similaire a celle causée par ’ajout de CHa. Cette différence de comportement
s'explique par le fait que 1’ajout de CO2 cause une diminution de Lees qui €quilibre les effets
de la hausse de I’épaisseur de flamme méme si elle est proportionnellement inférieure a
I’augmentation de 1’épaisseur de flamme. Tel que noté par plusieurs autres études, il est

observé que le développement de cellules cause une autoaccélération de la flamme.
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Toutefois, a la différence des autres études, il est ici observé que les flammes ne subissant
que des instabilités hydrodynamiques présentent une plus faible autoaccélération que les
flammes subissant des instabilités thermodiffusives avant l'apparition des instabilités
hydrodynamiques. Cette observation a permis de définir un critére servant a identifier la
nature des instabilités subies par la flamme. Finalement, une corrélation est proposée pour
prédire le moment ou les cellules hydrodynamiques apparaissent. Cette corrélation comprend
un premier terme représentant les instabilités hydrodynamiques et qui ne dépend que du ratio
d'expansion thermique et un second terme représentant les instabilités thermodiffusives et

qui dépend du nombre de Zel'dovich, de Lees et du ratio d'expansion thermique.

Contrairement au gaz naturel ou au kéroséne, dont les propriétés sont connues et fixes parce
que leur composition fait I’objet de norme, la composition du syngas varie a chaque nouvelle
matiére premiere et chaque technologie de gazéification choisie. Ce projet a permis de
caractériser I’impact de la composition d’un syngas sur sa vitesse de flamme et I’apparition
d’instabilités cellulaires. Des corrélations sont proposées afin de fournir aux concepteurs un
outil simple, rapide et efficace leur donnant des valeurs préliminaires a partir desquelles ils
peuvent orienter leur conception. Cette thése permet également d’encadrer le calcul du
nombre de Lewis d’un carburant comprenant plusieurs combustibles. Finalement, cette theése
a permis d’améliorer une cinétique chimique fréquemment utilisée dans les

simulations numériques.






RECOMMANDATIONS

Les analyses menées dans cette thése ont permis d’identifier certains points qui mériteraient

des recherches plus approfondies.

Concernant tout d’abord la vitesse laminaire de flamme, des mesures supplémentaires
effectuées a des richesses supérieures a ¢ = 2,2 sont nécessaires pour confirmer la richesse
ou CO atteint sa vitesse maximale. Ces mesures indiqueraient le rythme avec lequel @su=max
se déplace et permettrait de savoir si le déplacement est linéaire ou non-linéaire. Ces mesures
serviraient ultimement & raffiner les cinétiques chimiques. A ce sujet, la modification de la
cinétique GRI-Mech 3.0 proposée dans cette thése n’est valide que pour les syngas contenant
moins de 40% de CHa. Autrement, la cinétique originale doit étre utilisée. Des études
cinétiques supplémentaires sont nécessaires afin de créer la cinétique « GRI-Mech 4.0 », une
cinétique valide pour toute la plage de CH4. Entre-temps, les autres cibles de validation des
cinétiques, nommément les délais a 1’allumage et la structure de la flamme, doivent étre

validées sur la cinétique GRI-Mech 3.0 modifiée.

Concernant le calcul du Lewis effectif d’un carburant, I’influence du COz sur le Lewis du Hz
n’a pu €tre correctement estimée. Le role des diluants non réactifs (par exemple: COz, N2,
He) sur le Legy de carburants composés de deux combustibles doit faire I’objet d’études
complémentaires. Bien que la méthode de calcul du Lees proposée soit plutot précise, elle
demeure imparfaite. Le calcul basé sur la proportion volumique de chaque combustible est
validé théoriquement pour plusieurs propriétés, mais pas pour Le. La seule étude théorique
sur le mélange de Le a introduit la régle de mélange basé sur le dégagement de chaleur. Les
résultats obtenus avec cette régle ne correspondent cependant pas aux résultats
expérimentaux. Une explication théorique de I’efficacité de la régle volumique permettrait

de mieux comprendre la diffusion dans des carburants comprenant plusieurs combustibles.

Par ailleurs, I’é¢tude du rdle du Lewis sur les instabilités thermodiffusives et R.- peut étre

raffinée en extrayant expérimentalement le Le de chaque carburant étudié. Pour ce faire, il
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faudrait que la flamme soit enregistrée a une plus grande vitesse d’acquisition afin d’avoir
suffisamment de points de mesure dans la zone stable pour réaliser I’extraction.
Alternativement, puisque Le est indépendant de la pression, un autre moyen d’extraire Le
serait de refaire les mesures a une pression plus faible, et donc sur des flammes plus stables.
Enfin, les résultats montrent que la vitesse de la flamme s’autoaccélére sous I’impulsion des
instabilités cellulaires. La caractérisation de cette vitesse cellulaire n’est cependant pas
possible avec le post-traitement actuellement utilisé. En effet, celui-ci calcule le rayon de la
flamme en utilisant le plus petit cercle englobant enticrement la flamme. Sur une flamme
instable, ce cercle se forme donc toujours les crétes les plus intenses et par conséquent, le
post-traitement ne permet pas de capter I’oscillation du front de flamme. La vitesse de
déplacement du rayon moyen de la flamme instable est plus représentative de la vraie vitesse
de la flamme. Ce rayon moyen s’obtient a partir de 1’aire réelle du front de flamme, qui peut
étre calculée en modifiant le post-traitement afin que le contour du front de flamme soit
parfaitement épousé. Une analyse similaire a celle du régime turbulent pourra alors étre

réalisée.



ANNEXE I

CALCUL DE I’INCERTITUDE DE LA RICHESSE

La richesse est le rapport entre le ratio massique carburant-air réel ((F/A)exp) et le ratio
massique carburant-air steechiométrique ((F/A)st):

_ (F/A)exp

= ) @D

Le ratio steechiométrique est théorique et n’a pas d’incertitude. Le ratio réel est déterminé
par ’expérimentateur en assignant un débit a chaque gaz. L’incertitude sur la richesse est
liée a I’incertitude du débit fourni par chacun des débitmeétres. Afin de mettre les débits en
évidence, on réécrit 1’équation. (I.1):

p
glee_TQe
Ye=10eQc P o (L2)
Q= pairQair — RairT ar
(F/A)st (F/A)st

ou p est la masse volumique et QO le débit volumique de chaque espéce e composant le
carburant C. En appliquant la loi des gaz parfaits, on peut réécrire p en fonction de la
pression P, température 7 et constante des gaz Re:

P
g=1 W Qe
L _o. (1.3)
RairT o4

T F Ay
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La pression et la température étant constantes au laboratoire, I’équation finale devient:

¢ Qe
e=1 Re

gair

_ air
YT F A

(14)

Dans le présent exemple sur le S50, il y a trois variables, soient les débits de Hz, CO et d’air.
Les incertitudes sur les débits (Ip), présentées au Tableau-A I-1, dépendent des erreurs de
lecture spécifiées par le manufacturier des débitmetres. Maintenant que 1’incertitude de
chacune des variables est connue, on applique la méthode de la section 2.2.2 pour propager
ces incertitudes individuelles sur la richesse. En appliquant 1’équation (1.6) avec les valeurs
du Tableau-A I-2, on trouve une incertitude sur la richesse de 0,0885 ou 8,85 %.
Globalement, pour I’ensemble des tests, 1’incertitude sur la richesse varie entre 5,1% et
24,0%. Cette incertitude ¢élevée survient lorsque le débit de H2 ou de CO nécessaire est
supérieur a 1,0 litre/min. Il faut en effet dans ces cas-1a mesurer le débit avec un débitmetre
FMA 5423, qui a une incertitude plus élevée.

do 2 do 2 do
pr_\/(dQHZIQHz) +(dQCOIQCO) +(anirlQair

2

(L5)

| R.. 2 .
|( air IQ ) + ( air
QairRHZ (F/A)st He

I‘P
o

2
B Rair(Quz2Ryz + QcoRco) )
Q% RuzRco(F/A)s 4

I
QairRCO(F/A)st Cc

2

)

(L6)

Tableau-A I-1 Incertitudes systématiques des débimetres

. Plage .
Appareil d’opération Erreur de lecture Incertitude (Zg)

11 Précision: + 1,5% pleine échelle 1,58 % ou

FMA 5414 Oll}trepar o °op ‘ ° ‘
minute Répétabilité: + 0,5% pleine échelle | 0,0158 L/min

-15 1i Précision: + 1,5% pleine échelle 1,58 % ou

FMA 5423 0-15 1'1tres par o °op ‘ ° ‘
minute Répétabilité: + 0,5% pleine échelle | 0,237 L/min




Tableau-A I-2 Parametres pour les calculs des incertitudes sur la richesse
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H: CO air
Débit (Q) (L/min) 0,587 0,587 2,7887
Appareil utilisé FMA 5414 FMA 5414 FMA 5423
Constante R. (J/kg-K) 4124 297 287
(F/A)st 0,2185







ANNEXE II

CALCUL DES INCERTITUDES DE LA VITESSE DE FLAMME DU
BRULEUR BUNSEN

Dans ce travail, la chimiluminescence OH" d’une flamme conique stabilisée sur un brileur
Bunsen a été utilisée pour mesurer la vitesse de flamme. Avec cette technique, décrite a la
section 2.1.1, la vitesse de flamme se calcule ainsi:

(IL1)

ou Q est le débit total des gaz et 4 est I’aire du cone. Il existe des incertitudes sur chacune de
ces deux variables. Pour le débit volumique Q, I’incertitude /o est liée aux débitmétres. 1l
s’agit de la méme incertitude que lors du calcul des incertitudes de la richesse. L’incertitude
L4 de l’aire A du cone de flamme dépend pour sa part de deux facteurs. Le premier est le
grandissement utilisé pour faire la conversion de pixel en mm. La mesure du grandissement
(G) a été effectuée a quelques reprises tout au long des expériences et s’est toujours située a
129 pixels = 1 pour 7,5 mm, soit une incertitude de 1,55%. Le deuxiéme facteur
d’incertitude est li¢ au positionnement (P) du polyndome servant a marquer la position du
maximum d’intensité du OH". La zone d’intensité maximale dépasse rarement les 3 pixels.
Ici, le maximum d’intensité a été défini comme étant le centre de cette zone. L’incertitude
vient donc du fait que le polyndme aurait pu passer sur un pixel plus a I’intérieur ou un pixel
plus a I’extérieur du centre. L aire est donc recalculée en faisant passer tout le polynome un
pixel a intérieur et un pixel a I’extérieur par rapport a la position initiale du polyndme.
L’incertitude Z4p résultante est définie comme étant I’écart moyen entre ces deux mesures et
la mesure centrale. Le Tableau-A II-1 présente un exemple de ce calcul. Cette incertitude se
situe a environ 5% pour 1’ensemble des tests effectués.

Tableau-A 1I-1 Détails de ’estimation des incertitudes de
’aire de la flamme

Aire centrale | Aire intérieure Aire Incertitude
(m?) (m?) extérieure (m?) Iy,
6,258e-5 5,949¢-5 6,489¢-5 4,31%

Au final, il y a quatre variables individuelles dans le présent exemple sur le S50, soient les
débits de Hz, CO et d’air ainsi que 1’aire. Le Tableau-A II-2 présente les incertitudes de ces
quatre variables. On applique la méthode de propagation des erreurs de la section 2.2.2 pour
calculer I’incertitude sur la vitesse de flamme (ou le 1/60000 permet de convertir le débit de
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L/min a m%/s). En appliquant 1’équation (I1.4) avec les valeurs du Tableau-A 1I-3, on trouve
une incertitude sur la vitesse de 0,0459 m/s ou 4,3%. Globalement, pour I’ensemble des
tests, I’incertitude sur la vitesse laminaire de flamme varie entre 3,6% et 6,3%.

_ Quz + Qco + Quir (I1.2)
600004

Su

2 2 2

ds, 2 ds, ds, ds,
_ _ ou (113
Ls. \/(dQHZIQ’“) +(dQCOIQCO) +(anirlQalr> +<dA IA) )

1 2 2 1 2
— 1 S— —
(60000A QHZ) + (60000A QCO) + (60000A Qw) (11.4)
= | 2 :
Su I +( = (QHZ + QCO + Qair)l
\ 6000042 4

Tableau-A II-2 Incertitudes systématiques affectant la mesure de la vitesse

de flamme
Type Plage d’opération Erreur de lecture Incertitude
- 5 —
I 0-1 litre par minute Précision: + 1,5% pleine échelle 1,58 % soit
etit débit 4nétabilité: 0 i
(FMA 5414) Repetablht,e. + 0,5% pleine 0.0158 L/min
échelle
RTET Y 5 —
e 0 lilliﬁfle; par Précision: + 1,5% pleine échelle 1,58 % soit
rand deébit Répétabilité: + 0,5% pleine .
(FMA 5423) échelle 0,237 L/min
) Grandissement: 1,55% 4,58% soit
aire N/A .
Positionnement: 4,31% 0,2866 m?

Tableau-A 11-3 Détails de ’estimation des incertitudes de la vitesse de flamme

H; CcO air
Débit (Q) (L/min) 0,587 0,587 2,7887
Appareil utilisé FMA 5414 FMA 5414 FMA 5423
Aire (m?) 6,258-5
Valeur initiale de
vitesse (m/s) 1,056




ANNEXE III

CALCUL DES INCERTITUDES DANS LA BOMBE A COMBUSTION

Cette section présente en détail le calcul des incertitudes expérimentales sur le nombre de
Lewis (Le). Le carburant H100 a ¢ = 1,0 est utilisé pour cet exemple. Pour cet exemple, le
Le est extrait des données expérimentales avec la méthode Lesuy (équation (4.14)).

Ze et o sont des valeurs obtenues via CHEMKIN en appliquant les définitions théoriques.
L’incertitude ne vient que de la cinétique chimique utilisée. Or, celle-ci est validée et publiée
sans mentionner 1’incertitude. L’épaisseur de flamme /r est aussi calculée avec des résultats
CHEMKIN, sauf /xc qui requiert aussi des valeurs pour k, p et Cp. Ces propriétés sont
calculées avec des corrélations colligées dans Yaw (2012, 2013, 2014), qui ne précise pas
d’incertitude. Aucune incertitude n’est donc associée a ces parametres.

Il ne reste que l’incertitude sur Ls, qui est un paramétre mesuré expérimentalement.
L’incertitude sur L» se propage sur Le a la manicre présentée a la section 2.2.2. L’équation
(ITI.1) s’applique peu importe la méthode d’extraction choisie, tandis que 1’équation (II1.2)
est le résultat spécifique a la méthode Lesu.

dLe
I, = <—52%!h¢) (IL.1)
I, [ 2Ze 1
o= 1567 m2)

Il faut a ce point calculer I’incertitude sur Ls. Le cas de cet exemple a une longueur de
Markstein positive. Le L» (de méme que sa vitesse laminaire de flamme) est déterminé grace
a I’équation (2.4), rappelée ici:

2S0L,

Sp =Sy ——¢ (IIL.3)

Ou R et S» sont respectivement le rayon et la vitesse de propagation de la flamme en
expansion sphérique mesurés suite aux acquisitions images par le systéme Schlieren.
L’incertitude sur R dépend de deux facteurs. Le premier est le grandissement (G) utilisé pour
faire la conversion de pixel vers millimetre. Le deuxieme est le seuil (S) utilisé pour
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différencier la flamme du fond de 1’image. Pour sa part, Ss=dR/d¢ et son incertitude dépend
donc de I’incertitude sur df ainsi que de celle sur dR qui repose encore sur le grandissement
et le seuil.

Incertitude sur le grandissement

L’incertitude sur le grandissement est une incertitude aléatoire calculée avec I’équation (2.9)
a partir de la mesure initiale du grandissement et cinq mesures supplémentaires du méme
grandissement. Le Tableau-A III-1 détaille le calcul de I’incertitude du grandissement.

Tableau-A III-1 Détails de I’estimation des incertitudes sur
le grandissement du cas H100 a ¢ = 1,0

mesure initiale du grandissement (mm/px) 0,22163
0,22356
0,22085
mesures supplémentaires 0,22624
0,22524
0,22522
moyenne des mesures 0,22379
constante de Student (to,95, 5 degrés de liberté) 2,571
I Incertitude sur le grandissement (mm/px) 0,002275

Incertitude sur le rayon

Pour calculer le rayon, le programme de post-traitement compte le nombre de pixels formant
la flamme, ce qui donne I’aire de la flamme en pixel?, convertit I’aire en mm? grace au
grandissement, avant d’en extraire le rayon (voir équation (I11.4)).

A+ G
R=|[— (G £+ (IL.4)

L’incertitude sur le rayon découle donc de Dincertitude sur le grandissement calculé
précédemment et de I’incertitude sur le choix du seuil (Zs). Le choix du seuil influence le
nombre de pixels formant le front de flamme, certains pixels étant rejetés lorsque le seuil est
augmenté. Afin d’évaluer I’incertitude liée au choix du seuil, I’aire du front de flamme est
recalculée a quatre nouveaux seuils, nommément a -100, -50, +50 et +100 par rapport au
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seuil nominal de 700. L’incertitude est définie comme étant I’écart maximal entre les aires
des cinq mesures. Cet écart est généralement inférieur a 1% de la valeur de I’aire calculée
au seuil nominal.

Finalement, un pixel représente une valeur continue de rayons. On considére que le rayon
passe par le milieu du pixel, ce qui donne naissance a une incertitude égale a la moiti¢ de la
dimension d’un pixel afin de couvrir toute la plage de rayon représenté par un pixel. Cette
incertitude représente G/2 mm. Le « G/2 » est déja une incertitude et est donc simplement
ajouté a 1’équation (II1.5) sans dérivation. L’incertitude sur le rayon /z est donc :

- ) () + @)

2
= [l (o) (&) e

Les résultats pour cet exemple sont présentés au Tableau-A III-2. L’erreur est relativement
plus importante au départ, mais cela est dii au fait que le rayon est initialement trés petit.
Apres 6 mm, I’incertitude pour ce cas-exemple et pour I’ensemble des autres cas se stabilise
a moins de 2% du rayon au seuil nominal.

Tableau-A III-2 Détails de I’estimation des incertitudes sur le rayon du cas

H100a¢p=1,0
Numéro Rayon Aire Ecart max I
image (m}lln) (px?) (px? dRr/a4 dR/AG (% de R)
3 1,859 221 13,0 0,00421 8,39 6,73%
4 3,040 591 6,0 0,00257 13,72 3,82%
5 4,272 1167 23,0 0,00183 19,27 2,96%
6 5,557 1975 35,0 0,00141 25,07 2,41%
7 6,865 3014 4,0 0,00114 30,97 1,91%
8 8,157 4256 54,0 0,00096 36,81 1,82%
9 9,470 5736 85,0 0,00083 42,73 1,72%
10 10,825 7495 47,0 0,00072 48,84 1,48%
11 12,188 9501 79,0 0,00064 54,99 1,43%
12 13,529 11706 70,0 0,00058 61,04 1,35%
13 14,904 14207 92,0 0,00052 67,25 1,31%
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Tableau-A III-3 Détails de I’estimation des incertitudes sur le rayon du cas
H100 a ¢ = 1,0 (suite)

Numéro Rayon Aire Ecart I
image (mm) (px?») max (px?) dR/dA ARG (% de R)
14 16,227 16841 125,0 0,00048 73,22 1,29%
15 17,629 19876 138,0 0,00044 79,54 1,25%
16 18,997 23082 190,0 0,00041 85,72 1,25%
17 20,402 26623 117,0 0,00038 92,06 1,18%
18 21,801 30398 194,0 0,00036 98,37 1,19%
19 23,215 34470 282,0 0,00034 104,75 1,20%
20 24,654 38874 319,0 0,00032 111,24 1,19%

Incertitude sur Sy

L’incertitude sur la vitesse locale est issue de la propagation des erreurs sur la mesure de la
différence entre le rayon de 1’image actuelle et I’image précédente (dR), mesurée au seuil
nominal § = 700, et du différentiel de temps (df), qui vaut I’inverse de la fréquence
d’acquisition.

dR
Sp == (I11.7)
s, \°> /dS, \°
ks, :j<w’df*) *(qat e (S
1 \? drR \*
B =J (@) + (-G 1a) e

L’incertitude sur la fréquence d’acquisition (/#) est de 0,05% (La Vision, 2016).
L’incertitude sur dR dépend des incertitudes sur le grandissement (g, calculé plus haut) et le
seuil (/4rs). Le choix du seuil, en influencant le nombre de pixels formant le front de flamme
sur une image, vient a influencer la différence de pixel entre deux images consécutives. Les
cing seuils utilisés pour calculer I’incertitude sur le rayon produisent aussi 5 dR différents.
L’incertitude lurs se calcule donc en combinant ces 5 dR a 1’aide de I’équation (II1.10). Le
Tableau-A III-4 présente les cing dR mesurés ainsi que la propagation des incertitudes
depuis le choix du seuil jusqu’a la vitesse locale Sp.



Tableau-A I11-4 Détails de ’estimation de 1’incertitude de la vitesse locale du

lyg = \/(IG)2+(IdRs)2

cas HIO0ap=1,0
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(11.10)

Numéro| s, | OF | dR | dR | dR G dR | He I %
image | (m/s) (mm) & | (mm) a | (mm) a | (mm) a | (mm) a (mm) | (mm) | de S)
S$-100 | S-50 S S+50 | $+100
4 12,4721 1,173 | 1,177 | 1,181 | 1,206 | 1,212 | 0,0226 |0,0227| 1,8%
5 12,5121 1,270 | 1,270 | 1,232 | 1,232 | 1,244 | 0,0241 |0,0242| 1,9%
6 12,6089| 1,291 | 1,291 | 1,285 | 1,281 | 1,283 | 0,0053 |0,0057| 0,4%
7 12,7286 1,260 | 1,260 | 1,308 | 1,312 | 1,313 | 0,0350 |0,0350| 2,7%
8 12,8696| 1,321 | 1,322 | 1,293 | 1,278 | 1,266 | 0,0314 |0,0314| 2,4%
9 13,0115] 1,343 | 1,319 | 1,313 | 1,327 | 1,324 | 0,0141 |0,0143| 1,1%
10 13,1244 1,328 | 1,323 | 1,355 | 1,349 | 1,364 | 0,0219 |0,0220| 1,6%
11 13,2082 1,340 | 1,360 | 1,363 | 1,347 | 1,323 | 0,0201 |0,0203| 1,5%
12 13,2841 1,350 | 1,350 | 1,341 | 1,343 | 1,360 | 0,0095 |0,0098 | 0,7%
13 13,3547 1,388 | 1,371 | 1,375 | 1,380 | 1,380 | 0,0079 |0,0082| 0,6%
14 13,4295| 1,356 | 1,365 | 1,323 | 1,338 | 1,344 | 0,0202 |0,0203| 1,5%
15 13,5184 1,377 | 1,374 | 1,402 | 1,375 | 1,376 | 0,0145 |0,0147| 1,1%
16 13,6179 1,384 | 1,354 | 1,369 | 1,392 | 1,367 | 0,0184 |0,0185| 1,3%
17 13,7192 1,393 | 1,431 | 1,405 | 1,403 | 1,426 | 0,0203 |0,0204 | 1,5%
18 13,8049| 1,415 | 1,401 | 1,399 | 1,389 | 1,391 | 0,0127 |0,0129| 0,9%
19 13,8665| 1,410 | 1,408 | 1,414 | 1,410 | 1,384 | 0,0150 |0,0152| 1,1%
20 13,8874 | 1,439 | 1,455 | 1,438 | 1,439 | 1,433 | 0,0104 |0,0106| 0,8%

Connaissant maintenant les incertitudes sur R et S», on peut appliquer 1’équation (I11.3) pour
trouver Lp. L’opération est répétée 4 fois, soient a (R-Ir; Sb), (R+Ir; S»), (R; Sp-Isv) et (R;
Sv+Isp), donnant les L» min et max en fonction des incertitudes sur R et Sp. L’incertitude sur
Ly est donnée par la racine de la somme des carrés de la moyenne des écarts causés par Iz et
Isp (voir équation (III.11)). Ces quatre L» de méme que ’incertitude /r» résultante sont
donnés au Tableau-A III-5. En utilisant cette incertitude avec 1’équation (III.2), on obtient
une incertitude de 0,54% pour le Le du H100 a ¢ = 1,0. Globalement, pour I’ensemble des
tests, I’incertitude sur le Le varie entre 0,2% et 3,85%.
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2
_ moyenne (LbR_IR - Lborigmaz? LbR+1R - Lboriginal)
ILb = 2

(IIL.11)
+ moyenne (

LbSb—ISb - Lboriginal' Lb5b+15b - Lboriginal

Tableau-A III-5 Détails de I’estimation de ’incertitude de Ly du cas H100 a ¢ = 1,0

Valeur Valeur a Valeur a Valeur a Valeur a Incertitude
originale | (R-Ir;Sp) | (R+Igr; Ss) | (R; Sp-Isp) | (R; Sp+Isp)
Ly (m) 3,00¢-4 3,03¢-4 2,94¢-4 3,00e-4 3,00¢-4 1,53%
Sp? (m/s) 13,908 13,905 13,905 14,119 13,679 1,52%




ANNEXE 1V

INCERTITUDE DES FLAMMES DU CHAPITRE 3

Tableau-A IV-1 Incertitudes du carburant S25

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude | valeur (m/s) | incertitude
0,7 17,6% 0,404 4,9%
0,8 12,6% 0,499 5,1%
1 10,1% 0,646 4,9%
1,2 10,5% 0,798 5,2%
1,4 11,0% 0,895 5,2%
1,6 21,4% 1,040 4,8%
1,7 20,9% 1,053 5,0%
1,8 20,4% 1,122 5,2%
1,9 20,0% 1,147 5,3%
2 19,7% 1,150 5,0%
2,2 19,2% 1,255 5,2%

Tableau-A IV-2 Incertitudes du carburant S50

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude | valeur (m/s) | incertitude
0,8 10,2% 0,800 5,1%
1 8,9% 1,056 4,3%
1,2 8,5% 1,343 4,5%
1,4 8,1% 1,541 4,8%
1,6 8,3% 1,650 4,8%
1,7 23,3% 1,704 5,0%
1,8 22,5% 1,729 4,7%
1,9 21,9% 1,707 5,1%
2 21,3% 1,901 4,3%
2,2 20,3% 1,843 5,6%
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Tableau-A IV-3 Incertitudes du carburant S75

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude | valeur (m/s) | incertitude
0,8 8,5% 1,373 5,2%
1 6,3% 1,568 5,3%
1,2 5,9% 2,003 4,8%
1,4 5,9% 2,219 4,6%
1,6 5,8% 2,360 5,2%
1,7 5,8% 2,454 5,0%
1,8 5,8% 2,541 5,3%
1,9 6,0% 2,447 5,0%
2 6,0% 2,386 5,7%
2,2 6,1% 2,411 5,6%

Tableau-A 1V-4 Incertitudes du carburant S50C10

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude | valeur (m/s) | incertitude
0,8 10,9% 0,681 4,4%
1 9,9% 0,856 4,4%
1,2 10,1% 1,012 4,1%
1,4 9,7% 1,259 4,8%
1,6 8,6% 1,432 4,9%
1,7 8,8% 1,538 4,9%
1,8 18,5% 1,388 4,7%
1,9 18,1% 1,461 4,7%
2 17,8% 1,531 5,7%
2,2 17,2% 1,552 5,1%




Tableau-A IV-5 Incertitudes du carburant S50C20

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude | valeur (m/s) | incertitude
0,8 13,9% 0,586 5,0%
1 11,6% 0,784 5,1%
1,2 10,8% 0,897 5,3%
1,4 10,6% 1,016 5,0%
1,6 11,1% 1,161 5,2%
1,7 11,3% 1,265 5,1%
1,8 11,6% 1,188 5,2%
1,9 11,8% 1,213 5,5%
2 12,1% 1,296 5,2%
2,2 13,5% 1,217 5,4%

Tableau-A 1V-6 Incertitudes du carburant S50C30

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude | valeur (m/s) | incertitude
0,8 16,8% 0,480 4,9%
1 13,0% 0,663 5,3%
1,2 13,0% 0,727 4,6%
1,4 12,1% 0,833 5,1%
1,5 12,5% 0,918 4,9%
1,6 12,8% 0,917 4,9%
1,7 13,2% 0,955 5,3%
1,8 13,6% 0,967 5,4%
1,9 14,0% 0,983 5,0%
2 14,3% 0,934 5,3%
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Tableau-A IV-7 Incertitudes du carburant S50C40

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude | valeur (m/s) | incertitude
1 19,6% 0,450 4,7%
1,2 17,7% 0,538 5,4%
1,3 16,8% 0,567 4,9%
1,4 16,6% 0,603 5,2%
1,5 16,6% 0,640 5,1%
1,6 17,1% 0,640 5,0%
1,7 17,7% 0,636 5,1%
1,8 18,3% 0,620 5,0%
1,9 18,9% 0,600 4,9%
2 20,2% 0,572 5,1%

Tableau-A IV-8 Incertitudes du carburant SS0M5

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude | valeur (m/s) | incertitude
0,8 5,1% 0,831 3,6%
1 8,1% 0,884 4,8%
1,2 7,8% 1,230 4,9%
1,4 8,0% 1,442 4,8%
1,6 8,2% 1,613 5,4%
1,7 8,3% 1,580 5,4%
1,8 8,4% 1,709 5,3%
1,9 8,5% 1,638 5,4%
2 8,6% 1,599 5,4%
2,2 9,2% 1,408 5,1%




Tableau-A V-9 Incertitudes du carburant S50M20

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude | valeur (m/s) | incertitude

0,8 16,4% 0,510 5,4%
0,9 13,5% 0,667 5,2%
1 11,3% 0,745 5,2%
1,1 9,5% 0,913 5,3%
1,2 9,2% 0,990 5,3%
1,3 9,2% 1,025 5,2%
1,4 9,2% 1,015 5,4%
1,5 9,2% 0,937 5,3%
1,6 9,3% 0,857 5,2%

Tableau-A IV-10 Incertitudes du carburant S50M40

Richesse Vitesse de flamme
valeur incertitude \Eillzl)r incertitude
0,9 18,4% 0,530 6,3%

1 17,9% 0,580 5,0%
1,1 15,5% 0,662 5,6%
1,2 14,4% 0,660 5,4%
1,3 14,3% 0,656 5,5%
1,4 14,2% 0,590 5,4%
1,5 15,9% 0,487 5,0%
1,6 20,3% 0,411 5,1%
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ANNEXE V

INCERTITUDE DE FLAMMES SELECTIONNEES DU CHAPITRE 4

Tableau-A V-1 Incertitudes de flammes sélectionnées du CHAPITRE 4

Etiquette 0 Le Ly S5’ I, I, I Ispo
(mm) (m/s)

H100 0,6 0,280 | -4,06e-04 1,00 0,008 | 2,67% | -1,84% | 3,11%
H100 0,8 0,880 | 8,92e-05 1,55 0,002 | 0,23% | 1,54% | 1,75%
H100 1 1,165 | 3,00e-04 2,02 0,006 | 0,54% | 1,53% | 1,52%
H100 1,2 1,682 | 4,94e-04 2,48 0,015 | 0,88% | 1,44% | 1,70%
H100 1.4 1,865 | 4,35e-04 2,63 0,072 | 3,85% | 6,54% | 2,07%
H40M60 0,6 0,757 | -1,03e-03 | 0,180 | 0,0012 | 0,17% | -1,39% | 22,8%
H40M60 0,8 0,798 1,32e-04 0,434 | 0,0013 | 0,17% | 6,17% | 8,6%
H40M60 1 0,900 | 5,04e-04 0,539 |0,0014 | 0,16% | 1,65% | 4,9%
H40M60 1,2 1,028 1,03e-03 0,489 | 0,0037 | 0,36% | 1,82% | 8,0%
M100 0,6 0,864 | 6,85e-04 0,117 |0,0015| 0,18% | 3,56% | 51,0%
T™M1 0,8 0,859 | 5,60e-04 0,315 [0,0011 | 0,13% | 1,56% | 25,3%
™I 0,9 0,876 | 5,97e-04 0,352 10,0133 | 1,52% | 15,32% | 17,2%
™1 1 0,911 7,13e-04 0,327 |0,0058 | 0,64% | 5,81% | 16,4%
T™M1 1,1 0,925 8,51e-04 0,329 | 0,0055| 0,60% | 4,06% | 12,2%
™1 1,2 0,963 1,10e-03 0,302 [0,0110 | 1,15% | 7,30% | 14,2%
SH60 0,6 0,512 | -3,85e-04 | 0,569 | 0,0055 | 1,08% | -1,96% | 6,3%
SH60 0,8 0,955 1,56e-04 0,994 |0,0023 | 0,24% | 1,55% | 2,1%
SH60 1 1,073 3,24e-04 1,320 | 0,0049 | 0,46% | 1,68% | 2,8%
SH60 1,2 1,262 | 3,75e-04 1,580 | 0,0084 | 0,67% | 1,69% | 2.8%
SH60 1,4 1,382 | 3,72e-04 1,766 | 0,0129 | 0,94% | 1,90% | 2,0%
CO100 0,6 0,955 | 4,89¢-04 0,162 | 0,0311 | 3,26% | 15,98% | 45,0%
CO100 0,8 1,012 | 6,44e-04 0,172 10,0333 | 3,30% | 14,60% | 32,2%
CO100 1 1,042 | 6,60e-04 0,231 | 0,0042 | 0,41% | 1,92% | 14,8%
C0O100 1,2 1,077 | 6,62¢-04 0,272 10,0329 | 3,06% | 11,76% | 15,4%
CO100 1,4 1,148 | 6,77¢-04 0,316 [0,0175 | 1,53% | 4,07% | 14,2%
SH40M40 0,6 0,761 | -3,69¢e-04 | 0,180 | 0,0005 | 0,08% | -1,29% | 21,2%
SH40MS80 1 0,912 | 6,78e-04 0,403 | 0,0017 | 0,20% | 1,71% | 8,9%
SH80M20 1,2 1,373 3,59¢-04 1,167 | 0,0087 | 0,64% | 1,44% | 2,6%
SH20M40 0,8 0,836 | 4,16e-04 0,384 | 0,0021 | 0,26% | 2,47% | 8,3%
SH60C10 0,8 0,663 | -1,57¢-04 0,74 10,0028 | 0,42% | -1,95% | 3.9%
SH20C20 1,4 1,017 | 3,12e-04 0,55 10,0286 | 2,82% | 8,01% | 6,2%







ANNEXE VI

INCERTITUDE DES FLAMMES DU CHAPITRE 5

Tableau-A VI-1 Incertitudes des tests de la matrice M1

Etiquette | Incertitude I,z | Incertitude Iz | Incertitude globale de R, | R.. (mm)
CO2.1 5,9% 1,4% 6,1% 14,86
C0O2.2 5,4% 1,4% 5,6% 14,16
C0O2.3 5,0% 1,3% 5,2% 14,35
C02.4 4,3% 2,2% 4,9% 14,46
CO2.5 3,4% 1,2% 3,6% 14,66
CO2.6 2,2% 1,2% 2,5% 15,10
CH4.1 9,8% 1,4% 9,9% 11,78
CH4.2 7,4% 1,2% 7,5% 13,19
CH4.3 5,0% 1,8% 5,3% 14,72
CH4.4 3.2% 1,3% 3,5% 16,17
CH4.5 2,5% 1,2% 2,8% 18,54
CH4.6 1,6% 1,2% 2,0% 21,69

Tableau-A VI-2 Incertitudes des tests de la matrice M2

Etiquette | Incertitude I,z | Incertitude Iz | Incertitude globale de R, | R.- (mm)
2.1 7,9% 1,7% 8,0% 11,02
2.2 7,8% 1,3% 7,9% 11,65
2.4 5,2% 1,2% 5,4% 15,83
2.5 3,8% 3,8% 5,4% 16,73
2.6 4,4% 1,2% 4,6% 15,29
2.7 3,6% 1,3% 3,9% 13,01
2.8 3,9% 1,2% 4,0% 14,77
2.9 1,7% 1,6% 2,3% 24,03
2.11 - - - Stable
2.12 - - - Stable
2.13 3,9% 3,1% 5,0% 13,65
2.14 2,3% 1,3% 2,6% 17,04
2.15 - - - Stable
2.16 - - - Stable
2.17 2,2% 1,1% 2,4% 16,35
2.18 - - - Stable
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Tableau-A VI-3 Incertitudes des tests de la matrice M3

Etiquette | Incertitude I,z | Incertitude Iz | Incertitude globale de R, | R.- (mm)
3.1 7,4% 6,3% 9,7% 10,90
3.2 3,9% 1,1% 4,1% 17,46
3.3 2,6% 1,1% 2,8% 14,59
3.4 - - - Stable
3.5 2,0% 1,2% 2,3% 16,42
3.6 7,2% 1,6% 7,3% 11,98
3.7 - - - Stable
3.8 2,6% 1,4% 2,9% 17,43
3.9 1,6% 1,1% 2,0% 23,95
3.10 0,5% 1,8% 1,9% 32,53
3.11 - - - Stable
3.12 0,9% 2,4% 2,5% 22,42
3.13 1,0% 1,1% 1,5% 24,30




ANNEXE VII

PREDICTION DU Le.;s DANS DES FLAMMES H,/CO;

Le syngas issu de la gazéification contient souvent une quantité importante de CO2 (voir
Figure 1.3). L’effet du CO:2 est donc régulierement évalué dans les études portant sur les
flammes de syngas, y compris dans des études sur les instabilités cellulaires ou le nombre de
Lewis joue un role important. L’impact du CO: sur le Le du H2 a donc été étudié. Les Lecy
ainsi que les Le expérimentaux des carburants H2/CO: contenant jusqu’a 20% CO2 sont
présentés a la Figure-A VII-1. Puisque les concentrations de CO: demeurent faibles, la
méthode d’extraction employée pour le Ha2 pur (Lesm avec /rg) est conservée. La figure
montre que les tendances expérimentales difféerent complétement d'une richesse a l'autre.
Globalement, 'ajout de 20% CO:2 a causé une diminution de Lees, mais cette diminution est
non-linéaire avec un Leey a 10% COz parfois supérieur a celui du Ha pur ou inférieur a celui
d'un carburant 80/20 H2/COz. Les mémes méthodes employées pour calculer les Le illustrés
aux Figure 4.7 et Figure 4.8 sont employés pour la Figure-A VII-1. Aucune méthode ne
parvient a reproduire les résultats expérimentaux.
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Figure-A VII-1 Comparaison des nombres de Lewis
expérimentaux et empiriques des carburants H2/CO2



ANNEXE VIII

EQUATIONS POUR LE CALCUL DU Pe.. THEORIQUE

Voici les équations nécessaires a la section 5.4 pour le calcul du Pe.r selon la théorie de
Addabbo et al. (2002).

a—b+\/(b—a)2—4ac
w = o (VIILI)

Q= 0 H{Q: + [Ze (Leers — 1)/ (0 — D]Q2 + PrQs} (VIIL2)

ou

a=(@+1n+1

(VIIL3)
b=2n*+(4+50)n+4
(VIIL4)
c=—[(c—1)/on®*+2n*+[3(c+1) —1/cln+2
(VIIL5)
Q1 = (y1/0b) [n*(c + 1) + on®*(2w + 5)
+n?(wo —20%+0—1)
+no(c—7—-3w—0ow)—20(1+ w)] (VIIL6)
+ (r3/ad)[n(m* — 1 (n + 2)(o — 1)]
Q2 = (y2(0 — 1)/24) x
{2n* + n3Qwo + 2w + 100 — 3)
+n?[20w?* + (50 — )w + 30 — 20% — 2]
(VIIL7)

+nfow?(1 — 40) — (1402 + 1)w + 3 — 90 — 802]
+ 20(w? + 4w + 3)}

Q3 = [2n(n® — 1)(0 — 1)/0A] X
[(n+2)(A —v3) —3(4, — 1)] (VIIL8)
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A=2aw+ b — 2a (VIIL9)

Dans ces équations, y sont des termes dépendant de la conductivité thermique normalisée par
sa valeur dans les gaz frais A. Cette derni¢re dépend de la température. En posant I'hypothése
réaliste A oc T1/2 (Bechtold et Matalon, 2001), on obtient:

i, = Vo (VIIL10)
_ 20
n==7 (VIIL11)
4
v2=—{Vo - 1-I[05(/z + D]} (VIIL12)
_2(a*2-1)

V3 = W (VIIIL.13)



APPENDICES

EFFET DE L’ETIREMENT DE LA FLAMME SUR R.,

Tandis que le rayon augmente, 1’étirement diminue, tel que le montre 1’équation (2.3). Dans
les premiers moments de la flamme, un étirement élevé aide a stabiliser le front de flamme.
Toutefois, a un certain moment, 1’intensité de 1’étirement (plus particulierement la courbure
dans le cas d’une flamme en expansion sphérique) devient trop faible et des cellules
apparaissent spontanément sur le front de flamme. Il pourrait donc étre plus judicieux
d’utiliser I’étirement critique afin d’exprimer I’apparition des cellules, tel que suggéré par
(Bradley, Lawes et Mansour, 2009). L’étirement critique, que ce soit sous sa forme
dimensionnelle (k) ou non-dimensionnelle (nombre de Karlovitz Kag, = keple/ S9)
représente 1’étirement minimal requis par la flamme pour maintenir la stabilité. Sous cette
valeur, I’étirement n’est plus suffisamment fort pour contenir les perturbations engendrées
par le mécanisme hydrodynamique, ce qui meéne a 1’apparition des cellules.

La Figure-B 1 regroupe les résultats des matrices M1 et M2. La figure montre que Kacr
adopte un comportement différent en fonction de la nature des instabilités. Les flammes qui
sont déstabilisées par le mécanisme hydrodynamique ont toutes un Ka.r d’environ 0,03 qui
ne semble pas dépendre de Leey.

0,10 o thermo-diffusif
. B  hydrodynamique
0,08 -
o *
£l * stable
E006 1o o .
5 ** .
N
= *
% 0,04 - C e’. *.
= | ]
M u "
0,02 - instable
0,00 T !
0’6 0’8 1,0 1a2
Lewis

Figure-B 1 Nombre de Karlovitz critique dans les conditions
d'instabilité¢ hydrodynamique et thermodiffusive

Puisque 1’étirement critique est potentiellement un critére plus pertinent pour quantifier
I’apparition des cellules et qu’il permet d’identifier les flammes qui seront sujettes aux
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instabilités thermodiffusives, plusieurs essais ont ét¢ menés sur les résultats des matrices
M1, M2 et M3 afin d’établir un lien entre des propriétés de la flamme et I’étirement. Aucune
corrélation avec un coefficient de corrélation de plus de 0,6 n’a pu étre établie entre les
propriétés et le Kac. Tout au mieux, certaines propriétés du carburant correlent bien avec le
stretch critique xc-. Entre autres, il existe une trés forte corrélation, illustrée a la Figure-B 2,
entre xcr et la diffusivité thermique du mélange air-carburant. Tel que mentionné plus haut,
le stretch diminue quand le rayon d’une flamme en expansion sphérique augmente.
Conséquemment, plus I’étirement est faible, plus Rc- est grand et donc plus la flamme est
stable. La Figure-B 2 montre qu’une diffusivité thermique élevée favorise I’apparition hative
des instabilités hydrodynamiques. Nous n'avons cependant pas été¢ en mesure d'identifier le
phénomene théorique permettant d'expliquer ce fort lien entre ces deux variables.

2500
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O T T T T
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Figure-B 2 Identification d'un fort lien entre la
diffusivité thermique et le stretch critique
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