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INTRODUCTION

Dans la majorité des procédés de libération d'énergie par combustion
d'hydrocarbures (fours, chaudiéres, moteurs alternatifs ...), il se forme des produits
indésirables tels que : NOyx, SO2, CO, CO2, suie et hydrocarbures polycycliques
aromatiques (HPA). Ces polluants sont en général nocifs pour l'environnement et la
santé de 'homme. En particulier, et bien que ce point soit parfois controversé, la suie
accompagnée d'HPA est réputée cancérigéne. Des efforts importants sont donc
actuellement réalisés pour réduire la quantité de suie émise par les moteurs soit en
diminuant la masse de suie formée au cours de la combustion soit en éliminant les
particules émises a 1'échappement. Néanmoins, et malgré I'abondance des travaux sur le
premier point, le procédé exact de formation d'une particule de suie a partir de
I'hydrocarbure initial n'est pas encore totalement élucidé.

L'objectf de ce travail est alors de mieux comprendre ce mécanisme de formation et
d'oxydation de ces particules afin de permettre aux constructeurs concepteurs de moteurs
d'une part de définir les procédés de réduction de polluants les plus adéquats et d'autre
part de mettre au point des modeles de production de suie susceptibles d'étre utilisés dans
des codes de calcul en vue d'études paramétriques.

Le premier chapitre de cet exposé est consacré a une présentation de 1'état des
connaissances dans ce domaine. Ainsi, nous décrirons la morphologie et la structure
cristalline des particules de suie puis les principales étapes de leur formation : pyrolyse de
I'hydrocarbure initial, nucléation, croissance, agrégation et enfin oxydation partielle ou
totale. Nous reviendrons sur les différents systtmes de combustion 2 l'origine de la
formation de la suie et nous nous intéresserons en particulier au moteur Diesel.

Expérimentalement, les moyens de mesure susceptibles d'étre utilisés pour la
caractérisation de la suie sont multiples, mais on peut les classer en deux catégories : la
premiére comprend les méthodes qui consistent a analyser un échantillon de suie prélevé
dans le systtme en combustion, alors que la deuxiéme est constituée par toutes les
mesures optiques in-situ. Ces dernires présentent l'avantage d'étre instantanées et en
général de ne pas perturber le syst¢tme étudié€. Nous avons choisi parmi ces méthodes
celles basées sur la théorie de la diffusion de la lumiére.

Le deuxiéme chapitre sera consacré a un rappel des éléments essentiels de la théorie
électromagnétique de Mie suivi de ses différents modes d'exploitation et le principe
général de la mise en oeuvre de ces mesures sera décrit.



La premiere partie de I'étude expérimentale (troisieme chapitre) portera sur une
application de cette méthode a une configuration simple de flamme de diffusion laminaire.
Elle permettra de valider une méthode de mesure de la distribution spatiale de la taille et de
la concentration de particules et donnera les parametres gérant la cinétique des particules
au cours de leur évolution au sein de la flamme.

Transposée & un moteur Diesel (quatrieme chapitre), cette méthode de mesure
donnera I'évolution locale et instantanée du diametre et de la concentration de particules
de suie dans la chambre de combustion. Des mesures d'atténuation de la lumiere
permettront par ailleurs de déterminer la valeur moyenne de la fraction volumique sur une
traversée de la chambre de combustion. Dans le cadre de ces mesures, la distribution
spatiale et temporelle de la quantité de suie ainsi que I'influence de la température de I'air
admis seront étudiées.

Nous conclurons enfin sur des perspectives d'utilisation plus larges de I'outil
expérimental ainsi réalisé.



CHAPITRE A

FORMATION DES PARTICULES DE
SUIE DANS LES MILIEUX EN
COMBUSTION






Chapitre A

Dans les milieux organiques en combustion certaines molécules d'hydrocarbures formées
dans des zones localement riches peuvent donner naissance au cours de réactions globalement
déshydrogénantes a des particules de suie, particules dont la taille ne dépasse pas le micron et
constituées d'un noyau de carbone sur lequel peuvent étre adsorbés des hydrocarbures lourds.
La rapidité de ce processus de formation - 1 & 500 ms- permet de le rencontrer dans les moteurs
alternatifs a2 combustion interne.

A-1/ Morphologie et structure cristalline des particules de suie

A la fin de leur processus de formation, les particules de suie se présentent sous forme
d'agrégats de quelques dizaines d'éléments presque sphériques : les "sphérules". Chacune
d'entre elles contient environ 10° atomes de carbone et un nombre d'atomes d'hydrogeéne
sensiblement dix fois plus faible [Smith, 1981]. Leur rapport H/C est ainsi voisin de 0,1 alors
que pour les molécules de I'hydrocarbure initial ce méme rapport est supérieur a 1. La taille de
ces sphérules dépend peu du mode de combustion (turbine, moteur Diesel ou flamme de
laboratoire) et se situe entre 10 et 40 nm [Palmer, 1965], exception faite des systémes
pyrolytiques ou elle peut atteindre 500 nm selon Lahaye et col.[1981].

Chaque sphérule de la particule de suie est constituée d'un assemblage continu de
crystallites (103 environ) orientées aléatoirement sauf prés du bord o les plans des crystallites
sont paralleles a la surface de la particule. Ces crystallites sont formées de 2 & 5 plans (appelés
platelettes) distants de 0,34 4 0,36 nm. Les observations par diffraction de rayons X ont
montré que la structure cristalline de ces platelettes de noir de carbone est voisine de celle du
graphite : les atomes de carbone sont situés sur des sommets d'hexagones adjacents constituant
des plans paralleles entre eux. Toutefois,contrairement au cas du graphite, ces hexagones sont
orientés de fagon aléatoire dans leur plan constituant ainsi une structure appelée "turbostratique"”
[Smith, 1981].

I1 faut noter que les observations microscopiques montrent que dans la particule finale,
I'agrégat, il y a une continuité structurelle d'une sphérule a sa voisine.

La masse volumique des particules de suie se situe autour de 2.103 kg.m-3. Selon les
auteurs, les valeurs proposées ou choisies sont 1,8 [d'Alessio, 1974; Muller-Dethlefs, 1979];
1,85 [Neoh, 1980] et 2.103 kg.m-3 [Wersborg, 1968; Wersborg et col., 1973; Haynes et col.,
1978, Kent et col., 1982]. Dans ce travail, nous avons choisi la valeur de 2. 103 kg.m'3. Pour
le graphite, cette masse volumique est de 2,25.103 kg.m3. Cet écart provient probablement de
la distance entre plans paralleles qui est moins élevée pour le graphite : 0,33 nm au lieu de 0,34
a 0,36.



Chapitre A

Figure A-1-a Agrégals de particules de suie observés
au microscope é€lectronique [Lahaye et col., 1981]

Figure A-1-b Structure du graphite [Lahaye et col., 1981 ]



Chapitre A

Figure A-1-c Agrandissement d'une particule de suie [Donnet et col., 1976]
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Figure A-1-d Sous-structures des particules de suie [Broome et col., 1971]



Chapitre A

A-II/ Propriétés optiques des particules de suie

L'indice complexe de réfraction, du fait de ses implications dans les diverses techniques
de mesures optiques, est une caractéristique importante des particules de suie. Sa partie réelle
relie la vitesse de la lumiere dans la particule 2 celle mesurée dans le vide - c'est I'indice de
réfraction couramment utilisé en optique géométrique - tandis que sa partie imaginaire décrit
l'absorption de la lumiere par la particule.

Ce parametre est nécessaire, comme nous le verrons plus loin, 4 1'application de la théorie
optique de Mie et doit de ce fait &tre évalué de la fagon la plus précise possible.

Dalzell et col. [1969], Chippett et col. [1978] ont déterminé cet indice en comparant les
valeurs calculées et mesurées de 'atténuation de la lumiére par la suie.

I1 a été€ également mesuré a plusieurs reprises par réfractométrie :

- Howarth et col. [1966],
- Foster et col. [1968].

Mais les propriétés optiques d'un corps peuvent aussi étre calculées a partir de la théorie
classique de l'interaction mati¢re-rayonnement. Dans ce cas le solide est représenté par une série
d'oscillateurs linéaires ayant une fréquence propre bien déterminée. L'indice de réfraction
complexe m = n - i k satisfait alors aux relations suivantes dites "de dispersion" [Habib
et col , 1988] :

) 2 ( 2 2) )
N:ilw. -w N
n2-k2=1+ © 2 - JZ - ° > f (1)
=1 W -0 +o g; f
2 2
N w N
2nk = Z g’ + i : ;gf (2)
M€ 2 m,e (
j=1 w P I 8] ©0 oo g

Dans ces expressions me est la masse de I'électron, € sa charge, £, la permittivité du vide,

N;j la densité d'électrons, wj les fréquences propres, gj les facteurs d'amortissement et w la

fréquence de la lumigre incidente tandis que mg représente la masse effective des électrons libres
qui tient compte du fait que leur déplacement ne s'effectue pas dans le vide [Habib et

o]

col.,1988] : m, = m%S [Lee et col., 1981]. Enfin l'indice j correspond aux électrons liés

( = 1 correspond aux 3 électrons de la liaison T et j = 2 & celui de la liaison & [Howarth et col.,
1966] ) et I'indice f aux électrons libres. .
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Figure A-2 Evolution spectrale de l'indice de réfraction donnée par différentes études [Lee
et col., 1981]

De tels modeles de dispersion ont été utilisés par plusieurs auteurs : Dalzell et col. [1969],
pour des particules de suie prélevées dans des flammes de diffusion d'acétyléne et de propane,
Lee et col. [1981] pour celles provenant de la combustion de polystyréne, de plexiglass ou
d'iso-octane et Habib et col. [1988] dans le cas d'un prémélange de méthane, d'éthyléne ou de
propane avec de l'oxygene.

Le tableau A-1 donne les constantes utilisées dans les trois études précédentes tandis que
les évolutions spectrales de I'indice de réfraction données par ces auteurs sont présentées sur la
figure A-2.

Habib et col. [1983] ont montré que 1'indice de réfraction complexe est sensible 2 la nature
du combustible par l'intermédiaire du rapport H/C de la particule de suie. En effet, la présence
d'hydrogéne réduit le nombre d'électrons libres intervenant dans les relations (1) et (2).

Les valeurs numériques de I'indice de réfraction donné par ces études different alors
principalement du fait qu'elles se rapportent a des particules de suie provenant de combustibles
différents.

Le modele de Lee et col. [1981] tient compte par ailleurs de la température et permet de
vérifier que cette dépendance reste relativement faible pour les hautes températures.

Enfin on peut observer sur la figure A-2 une concordance relativement bonne entre les
résultats des études expérimentales de Howarth et ceux donnés par le modele de dispersion.
Mais ce dernier présente , en outre , I'avantage de permettre des études paramétriques.
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Auteurs Nr(m3) N;(m3) Na(m3) | gr(1015s1) | g (101551) | go( 10-1551)
Dalzell 4,0.1027 2,69.1027 2,86.1027 6,0 6,0 7,25
et col.[1969]
Lee et 4,0.1025 4,07.1027 4,0.1027 1,2 5,9 5,6
col.[1981]
Habib 7,0. 1024 1,67 .1027 1,67.1028 1,2 7,0 5,6
et col.[1988]

wi =1,25. 101551 : ap =725, 10-155-1

Tableau A-1 Constantes du modéle de dispersion

v andeq)
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A-IIl/ Etapes de production et d'oxydation

Ce paragraphe est consacré 2 la descn'ption des étapes menant de I'hydrocarbure initial 2
l'agrégat final a travers les transformations successives suivantes : pyrolyse, nucléation,
croissance de surface, coalescence, agrégation et oxydation. Ce schéma de développement est
représenté sur la figure A-3.

Précisons tout d'abord que pour décrire un nuage de particules de suie, nous utiliserons
les parameétres suivants :

- N : concentration en nombre des particules de suie par unité de volume (m-3)
- Fy : fraction volumique de suie (m3 de suie par m3 de gaz: m3 . m-3)

- D : diametre des particules de suie sphériques ou diametre équivalent (m)

- P(D) : distribution de probabilité des diameétres (m-1)

Ces paramétres sont naturellement liés entre eux par :

szﬂ %. PD). D>. dd
0

PYROLYSE

!

NUCLEATION

v

COALESCENCE

CROISSANCE DE
SURFACE

Y

AGREGATION

Y

OXYDATION

Figure A- 3  Principales étapes de la vie d'un nuage de particules
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A-III-1/ Pyrolyse

Lors des processus de combustion, les molécules d'hydrocarbures situées dans les zones
a température €levée subissent d'abord une pyrolyse : ce processus donne des hydrocarbures
moins saturés et plus 1égers ainsi que des hydrocarbures polycycliques aromatiques (HPA). Les
réactions de pyrolyse sont en général endothermiques ce qui rend leur vitesse trés dépendante
de la température.

Dans des flammes de prémélange benzéne-oxygene-argon produisant de la suie, Bittner et
col. [1977] ont observé la formation progressive de HPA de plus en plus lourds (> 700 uma)
qui atteignent une concentration maximale juste avant la couleur orange annongant I'apparition
de la suie. Le passage par des HPA apparait ainsi comme une étape intermédiaire au cours de
sa formation. Garo [1984], en étudiant les signaux de fluorescence laser, a trouvé un
comportement similaire pour une flamme de diffusion de méthane.

L'apparition de ces molécules d'HPA est expliquée [Bittner et col., 1977) par une réaction
entre les aliphatiques insaturés (principalement l'acétylene) formés au cours de la pyrolyse et
les structures aromatiques. Celles-ci peuvent soit déja étre présentes dans I'hydrocarbure initial,
soit se créer dans des réactions du type "Diels-Alders" [Smith, 1981).

A-III-2/ Nucléation

S'il est généralement admis que les HPA et les polyacétyléniques sont les précurseurs de
la suie, le mécanisme exact du passage des HPA les plus lourds aux premiers noyaux de suie
n'est pas encore totalement élucidé [Lahaye et col., 1986]. Dans les pyrolyses a basse
température, Prado et col. [1981] expliquent I'apparition des premiers noyaux par une
condensation des grosses molécules d'HPA en sursaturation suivie d'une pyrolyse progressive
des gouttelettes. Dans le cas des flammes, compte tenu de leur température élevée, cette
condensation ne poutrait avoir lieu que pour des molécules de masse trés grande (2000 2 3000
uma). Les premiéres particules observées ayant une masse du méme ordre, il apparait ainsi qu'il
s'agit de la méme entité. La premiére particule résulterait donc dans ce cas d'une longue
séquence de réactions chimiques aboutissant a la formation de macromolécules [Prado et col.,
1981].

Graham [1976] a observé que dans les aérosols de suie formés pendant la pyrolyse
d'hydrocarbures aromatiques a 1750 K, les collisions provoquent la coalescence des particules
et non la formation de chaines : cela confirme les hypotheses selon lesquelles la phase
condensée dans de tels syst¢mes est constituée principalement d'especes polyaromatiques en
phase liquide qui se transforment progressivement en suie comme l'avaient suggéré Lahaye et
col. [1974] ainsi que Jinno et col. [1976].
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Le phénomene de nucléation peut étre quantifié par le taux de nucléation défini comme
étant le nombre de particules créées par unité de temps et de volume. Les valeurs trouvées pour

ce taux de nucléation par différents auteurs sont données dans le tableau A-2.

Auteurs Type de flamme Taux de nucléation :
cm3.s!
Harris et col. Flamme de prémélange 1014 3 1016
[1986] d'éthyléne
Kent et col. Flamme de diffusion 1014 3 1015
[1981] laminaire d'éthyléne
Kennedy et col. Flamme de contre- 1016
[1987] diffusion de propane
Wersborg et col. Flamme plate de 1013
[1973] prémélange d'acétyléne
Tesner et col. Flamme de diffusion 1014 3 1015
[1971] laminaire de naphtaléne
Kennedy et col. Flamme de diffusion 1012
[1990] laminaire d'éthyléne (Valeur adoptée pour un
code de calcul)

A-III-3/ Croissance

a/ Introduction

Tableau A-2 Valeurs du taux de nucléation

L'augmentation de la taille des particules de suie résulte de deux processus :

- I'adsorption de molécules en phase gazeuse : croissance de surface,

- I'association de particules élémentaires : coagulation.

Comme I'ont indiqué Lahaye et col. [1986], l'adsorption est & 'origine de 90% de la

masse de suie.
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Lorsque I'adsorption cesse et que les particules continuent & coaguler, il se forme des
chaines. On n'obtient généralement pas ce type de structures dans le moteur Diesel car ce
processus n'a pas le temps d'avoir lieu de fagcon significative : la coagulation cesse avant ou en
méme temps que I'adsorption.

Dans le cas ol la coagulation de deux particules donne une particule sphérique, on parle
de coalescence. Dans le cas contraire, on obtiendra un agrégat (chaine de particules) qui peut |
redevenir sphérique si la croissance de surface est toujours suffisamment intense.

Ce sont ces deux phénomenes qui permettent d'expliquer la structure continue des
agrégats que I'on observe au microscope électronique : d'une part la coagulation de particules
plus ou moins visqueuses donnera une coalescence insuffisante mais une structure continue,
d'autre part la croissance de surface régularisera davantage la surface de I'agrégat.

b/ Coagulation

Comme I'a observé Howard [1973], la croissance des particules de suie fait passer
progressivement la distribution des diametres d'une répartition gaussienne durant la formation
des jeunes particules a une distribution log-normale correspondant au fait que pendant la
coagulation les petites particules coagulent et ne se recréent plus.

Pour décrire I'évolution de cet aérosol, en caractérisant I'interaction particule - molécule de
gaz, on définit le nombre de Knudsen :

2. Ipm
K, = =5

ol Ipm est le libre parcours moyen d'une molécule de gaz et D le diameétre d'une particule
de I'aérosol.

Ce nombre sera élevé (supérieur a 10) dans le cas des flammes libres 2 basse pression
alors qu'il sera plus faible dans la chambre de combustion d'un moteur Diesel on le libre
parcours moyen varie entre 4 et 7 nm [Smith, 1981].

La modélisation proposée par Smith [1981] donne seulement les flammes libres et repose
sur les hypothéses suivantes :

- de chaque collision résulte une coagulation,

- toutes les particules sont sphériques,

- Kn > 10 : les particules de suie sont en régime moléculaire libre.
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L'évolution de la concentration en nombre de particules est alors régie par :

dN _6 e 116
-—dT-z gkth' Fv . N

172

i .G.a

avec ky, = R (

anf | p,

Dans cette expression kg est la constante de Boltzmann et ps la masse volumique de suie,
tandis que le facteur a représente la variation de vitesse de collision en fonction de la taille des
particules. Il vaut sensiblement 5,66 pour une distribution monodisperse et 6,55 pour une
distribution "auto-préservatrice" [Haynes et col., 1981].

Enfin le facteur G rend compte des forces de dispersion entre les particules. Sa valeur est
estimée a 2 pour les particules sphériques.

En considérant une concentration initiale de suie N, Prado et col. [1981] integrent
l'expression précédente en considérant la fraction volumique et la température comme des
constantes et obtiennent 1'évolution suivante de la concentration des particules :

6

s . 1 153

N=Ng|1+9,03.10°. N&. Tz, F8 . ¢

On voit donc qu'a partir d'une valeur élevée devant I'unité du produit :
5
-B g 1_ l_
9,03.10 .Ng.T2.Fs.t
v
N devient indépendant de la valeur initiale Ny et s'écrit :

1

1
- 6
N=284 .10 (TZ.F5 1) 3

Une écriture plus simple de cette modélisation a été proposée par Wersborg et col. [1973]
en considérant un coefficient Kw appelé coefficient de coagulation :

dN 1 2
-—d-t——f.Kw.N
avec
1
1 [6.kg.T\2
Ky,=4.y.Dz. [—B "~
Ps

ou y représente un coefficient d'adaptation entre expérience et calcul.
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Cette formulation a été reprise par d'Alessio et col. [1974], Haynes et col.[1978], Kent et
col. [1981] et Garo et col. [1986]. Les valeurs obtenues sont données dans le tableau A-3.

Auteurs Type de flamme Ky y Moyen de
cm3-s-1 mesure
Kent et col. flamme de diffusion | valeur non 3 - LLS
[1981] laminaire d'¢thyléne précisée
D'Alessio flamme de 1,6.10:9a | 1a1s LLS
et col. prémélange de 4.10-8
[1974] méthane
Garo et col. flamme de diffusion | 4,8.10-8 8219 LLS
[1986] laminaire de méthane
et [1984]
Haynes et col. flamme de valeur non 2a3 LLS
- [1978] prémélange précisée
d'éthyléne
Wersborg flamme de 1,7.10-7 30 prélévement
[1973] prémélange
d'acétyléne

Tableau A-3 Valeurs expérimentales du coefficient de coagulation

Dans le cas od I'hypothese du régime moléculaire n'est plus acceptable, c'est-a-dire si le

nombre de Knudsen est inférieur & 1, Smith [1983] propose une expression adaptée au moteur
Diesel : '

N
N = 0

1+ks . T.Ng. L
3u

ol t est le temps, T la température et p la viscosité du gaz ambiant.

Cet auteur a trouvé que pour des durées semblables 2 celles de la vie d'une particule de
suie a l'intérieur de la chambre de combustion du moteur Diesel (10 ms) 1'écart entre les

concentrations calculées par les formulations correspondant aux cas K, > 10 et K, < 1 ne
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dépasse pas un rapport de dix. Ce rapprochement provient probablement du fait que le nombre
de Knudsen, dans le cas du moteur Diesel présente des valeurs voisines de ces limites.

¢/ Croissance de surface

Wagner [1981] propose d'exprimer 1'évolution de la fraction volumique simplement en
fonction de la valeur maximale atteinte dans le temps :

dF
—dtl = kmul (Fv,max - 1::v)

ol kmy) est une constante multiplicative qu'il détermine expérimentalement :
K= 1005,
Harris et col. [1983] proposent une modélisation sous la forme :
dF
ps—(#“’ S. [Csz]

ol S est la surface des particules de suie (S = . <D>2. N ) et [CaH3] la concentration
en acétylene.

En se plagant dans le cadre de 1'hypoth¢se d'une distribution monodisperse de diamétres,
Kennedy et col. [1990] proposent l'expression :

dF
dt

1 2
3

1
Y= 3. 6%. <N>>. F.5. k.(d)

ou kc(C) (m . s-1) est le taux spécifique de croissance de surface qui dépend de la
richesse locale .

L'expression proposce par ce dernier est la plus précise car elle rend compte de 1'influence
de la richesse, indépendamment de la composition chimique, ainsi que de la surface disponible
par l'intermédiaire des valeurs respectives de N et de Fy.

L'expression proposée par Harris et col. [1983] tient compte, elle aussi, de la surface
disponible mais fait I'nypothése implicite que la croissance de surface provient uniquement de
l'acétyléne, ce qui n'est probablement vrai que dans certains cas.

Enfin l'expression proposée par Wagner [1981] présente I'avantage d'étre trés simple
mais le coefficient kmy; doit certainement étre modifié pour chaque configuration.
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A-III-4/ Oxydation des particules de suie

L'oxydation de la suie peut résulter de 'action de différentes especes : CO2, NO, H20,
O, 02, OH...[Neoh et col., 1981]. Pour caractériser I'oxydation, on définit I'efficacité de

collision Yj comme étant la probabilité d'arracher un atome de carbone lors d'une collision entre
une particule de suie et une molécule ou un radical oxydant i.

En €tudiant la variation de ce parametre, Neoh et col. [1981] ont montré que I'oxydation
de la suie dans une flamme de prémélange de méthane était, en fait, essentiellement due au
radical OH et, dans une proportion moindre, 2 I'oxygéne moléculaire O2 (notons que la flamme
de prémélange utilisée était assez particuliére dans la mesure o elle était constituée de deux
étages permettant de séparer la formation de I'oxydation).

Garo [1984] est parvenue 4 la méme conclusion dans 1'étude d'une flamme de diffusion
de méthane.

On définit la vitesse d'oxydation surfacique W 2 partir de la surface S des particules de

suie :
_ 1 dF,
057§ Tdt

Dans le cas ol la concentration en oxygéne moléculaire est suffisamment élevée pour que

w

l'oxydation de la suie lui soit intégralement attribuée, l'expression semi-empirique proposée par
Nagle et col. [1962] peut étre utilisée pour exprimer cette vitesse d'oxydation surfacique par
l'oxygeéne moléculaire :

Wo,s _ xX kaPOz

P T2 T T4E, P,

+kpPo, (1 - %)

Cette expression semi-empirique suppose que la surface de la matiére carbonée est

constituée de deux types de sites (a et b) dont I'un est plus réactif que l'autre. 2 représente la

fraction de surface de type a et s'exprime de la fagon suivante :

k, T
=1+
x ka02

Po, : Pression partielle d'oxygeéne
ka = 10630 exp (- 15 100/T) (g. cm2. 51, Pa-l)
kb = 10205 exp (-7 650/T) (g. cm~2. s-1- Pa-1y
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kt = 105,12 exp (-48 820/T) (g. cm™2. s°1)
kg = 106,33 exp (+2 063/T) (Pa-1)

Lee et col. [1962] proposent une autre expression déduite de mesures sur une flamme de
diffusion laminaire d'hydrocarbure :

dF L
L L 1’085.PO.T 2. exp|- 170
1_ 2 dt Pg- Do 2 T
6.F3  F3 ®
ms,0 ms
ol Fms (kg.s™1) est le flux massique de suie 2 travers une section donnée.

Fms,o est 1a valeur initiale de ce flux.

D, est la valeur initiale du diamétre des particules de suie (m).

Neoh et col. [1981], Donnet et col. [1983] ainsi que Garo [1984] suggerent que les
mécanismes d'oxydation de la suie par le radical hydroxyle et par la molécule d'oxygene sont
différents. En effet, le premier agit en surface alors que le second, en raison de sa faible
efficacité de collision, a le temps de pénétrer dans la particule pour que l'oxydation ait lieu plus
a l'intérieur et en provoque la cassure. Ce phénomene a pu étre observé dans les flammes de
prémélange de méthane les plus pauvres par Neoh et col. [1981, 1984] et dans les régions
proches du bord pour la flamme de diffusion de méthane par Garo [1984]. Notons enfin qu'une
vitesse d'oxydation surfacique par le dioxyde de carbone est proposée par Tesner et col.
[1967] :

Wo,s ( CO2) =1,15. 105- Pcozexp(-3_7,-_r52q)

Cette oxydation reste néanmoins négligeable devant celle occasionnée par les autres
especes (Neoh et col. [1981,)).

A-III-5/ Conclusion

Afin de donner une vue synthétique, Smith [1981] propose un schéma détaillé du
mécanisme général de formation de la suie présenté sur la figure A-4, qui précise les différentes
étapes conduisant de 'hydrocarbure initial & la particule de suie finale.

Il faut noter toutefois par ailleurs que les études présentées ici et les mécanismes proposés
ont le plus souvent porté sur des flammes de prémélange. A priori, le mécanisme exact de
formation des particules de suie varie selon le type de flamme, prémélange ou diffusion, et les
différentes phases peuvent avoir des importances relativement différentes comme 1'a montré
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Garo [1984]. Une certaine prudence sera donc nécessaire dans la transposition de ces résultats
dans notre étude.

A-IV/ Influence du mode de combustion

A-1V-1/ Flamme de prémélange

Par définition une flamme est dite de prémélange si le combustible et le comburant sont
mélangés préalablement a leur introduction dans le site de combustion.

Une vue trés simple de la combustion d'hydrocarbures dans une flamme de prémélange
consiste a considérer comme 1'a fait Wagner [1978] que cette transformation passe par la
réaction suivante :

n

ChH,+yO, — 2yCO+2

Hy+ (m-2y) C,

ot Cs représente les atomes de carbone constitutifs des particules de suie.

La suie devrait ainsi apparaitre théoriquement dés que le nombre d'atomes de carbone de
la molécule de I'hydrocarbure initial (Cy,H,) devient supérieur au double du nombre de
molécules d'oxygene : m > 2y, ou encore pour un rapport des nombres d'atomes de carbone et
d'oxygene supérieura 1 : C/O> 1.

La plupart des études expérimentales montrent qu'en général les particules de suie
apparaissent dés que I'on atteint un certain seuil du rapport C/O, en général proche de 0,5.
D'une manitre générale, les flammes de prémélange restent néanmoins peu chargées en suie
tant que la combustion se fait dans des conditions voisines de la stoechiométrie.

A-IV-2/ Flamme de diffusion gazeuse

On parle de flamme de diffusion lorsque le combustible et le comburant sont introduits
séparément dans le site de combustion.

Pour un brilleur & flamme de diffusion donné, la mesure du débit de combustible 2 partir
duquel des particules de suie sont émises permet de classer les différents hydrocarbures selon
leur tendance a émettre de la suie. Ce débit d'hydrocarbures "critique" a été utilisé par Rose et
col. [1954] et leur a permis d'obtenir le classement suivant des hydrocarbures, par ordre
croissant de leur caractere fuligineux : n-paraffines, 1so-paraffines, mono-oléfines, alkynes et
aromatiques.

Cependant, le processus de formation de suie dépend également du régime d'écoulement :
laminaire ou turbulent.
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a/ Flamme laminaire

Dans une flamme de diffusion, il existe toujours au coeur du jet une zone riche en
combustible pour laquelle le rapport C/O dépasse le seuil critique. L'apparition de particules de
suie est donc inhérente a ce type de combustion et les flammes n'émettant pas de suie 2 leur
extrémité sont en fait des flammes qui ont brdl€ les particules de suie préalablement apparues.

A une hauteur donnée au dessus du brileur, la concentration en oxygene décroit depuis
les bords de la flamme jusqu'a son axe ; elle est faible dans la région oll apparaissent les
particules de suie. I1 en est de méme pour le radical OH qui connait un maximum dans la région
de température maximale (zone de flamme idéale) et décroit rapidement du c6té combustible. La
. zone d'apparition de suie se trouve a proximité de la zone de température maximale, coté
combustible. Cette zone est caractérisée par des valeurs élevées de sa luminosité et de son
absorptivité.

La répartition des particules de suie a travers ce type de flamme a déja été étudiée par
différents auteurs et pour plusieurs combustibles en utilisant la méthode de la diffusion de la
lumiére que nous présenterons plus loin. Les études menées par Garo [1984] sur le méthane,
par Nishida [1983] sur le propane et par Santoro [1983] sur I'éthéne et 1'éthane ont retenu notre
attention en raison de I'emploi de méthodes optiques voisines de celles que nous avons utilisées
dans ce travail.

b/ Flamme turbulente

Qualitativement, la formation de suie dans ce type de flamme a plusieurs points communs
avec le cas laminaire. En particulier la distribution radiale de la moyenne temporelle de la
concentration de suie a son maximum placé sur un cone dont I'axe est celui de la flamme
comme l'ont observé Haynes et col. [1981]. Dans I'étude de Becker et col. [1976] la suie
apparait d'abord dans le bas de la flamme puis, plus haut dans le cOne, sa concentration croit
rapidement pour atteindre un maximum maximorum qui coincide avec la zone de température
maximale.

Ces descriptions en valeurs moyennes sont intéressantes mais les valeurs instantanées
sont plus instructives. Ainsi, par une simple observation visuelle d'une telle flamme, on peut
voir a l'aide de photographies de fortes fluctuations d'intensités lumineuses dans la zone de suie
radiatives témoignant de l'ampleur des variations temporelles et spatiales des concentrations. De
méme, Turns et col. [1989] ont montré qu'une image instantanée de la lumigre diffusée donne
la distribution spatiale de la suie dans une flamme turbulente et permet d'en mieux comprendre .
la répartition. La suie serait ainsi formée dans des vagues séparées par des régions peu
fuligineuses mais ce procédé n'est pas encore bien connu. Un comportement semblable a
également été observé dans la chambre de combustion d'un moteur Diesel : Won [1991] a en
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effet observé que la suie est concentrée dans des bandes étroites ou dans des petits paquets de
plusieurs millimetres d'épaisseur.

A-1V-3/ Flamme de diffusion liquide

Ce sont les flammes les plus couramment utilisées : moteur Diesel, fours et chambres de
combustion continue. Elles résultent de l'introduction séparée d'un combustible liquide et de
l'air dans la chambre de combustion. Les gouttelettes de combustible ne sont pas distribuées
uniformément & travers la zone de combustion. La répartition des tailles, des vitesses et des
profondeurs de pénétration de ces gouttelettes joue un role trés important dans I'entrainement de
l'air environnant et son mélange avec le combustible.

Lorsque le jet s'approche des zones en combustion, trés chaudes, les gouttelettes
s'évaporent et cette vapeur mélangée a l'air brile 12 ol sont réunies les conditions
d'inflammabilité. L'hypothe¢se de la gouttelette qui brile sans vaporisation préalable est
abandonnée [Onuma et col., 1974, 1976] et la structure de la flamme de diffusion turbulente
d'un jet liquide d'hydrocarbure est par conséquent semblable a celle d'un gaz.

Comme dans le cas d'un gaz, la suie se forme donc dans les zones de richesse élevée pour
généralement constituer des particules élémentaires de diametre S0 nm agglomérées en chaines.
Les mesures de Prado et col. [1976] ont montré que la formation de suie dans une flamme de
diffusion liquide atmosphérique débute a une distance de la sortie de l'injecteur comprise, selon
la vitesse du jet, entre 0,5 et 1 fois le diametre de buse, c'est-a-dire dans une région
suffisamment riche et chaude.

La concentration de la suie formée décroit avec I'augmentation de la pression d'injection
car l'atomisation et le mélange avec I'air sont améliorés.

D'une maniere plus générale, on pourra retenir que les principaux moyens contribuant 2 la
réduction de la quantité de suie sont tous ceux qui concourent 2 une meilleure pulvérisation et
atomisation des gouttelettes de combustible dans l'air :

- atomisation plus fine,

- augmentation de l'angle du cone d'injection,

- augmentation du gradient de pression intérieur - extérieur de l'injecteur,
- swirl et courants de recirculation,

- élimination des éventuelles zones de richesse trés élevée.
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A-IV-4/ Autres systémes de combustion

Différentes études réalisées sur d'autres systémes de combustion permettent d'approfondir
les mécanismes de formation des particules de suie :

a/ Les chambres pressurisées & volume constant permettent de se rapprocher des
conditions de fonctionnement du moteur Diesel et d'étudier 'effet de la température et de la
pression sur la formation des particules de suie : Flower et col. [1980 et 1981 ] ont montré que,
dans ce cas, la température est un parametre déterminant. Ils ont constaté que pour les
concentrations €levées de suie, I'équilibre entre les transferts radiatifs de chaleur et le travail de
pression fourni par la derniére partie de la combustion rendait la température constante pendant
cette derniere phase. Kamimoto et col. [1989] ont montré que, pour une pression donnée, la
quantité de suie produite diminue lorsque la température croit de 1000 K 2 1 800 K.

b/ Les machines & compression rapide, en représentant les mouvements d'air associés a
ceux du piston, permettent de se rapprocher encore plus des conditions de fonctionnement d'un
moteur Diesel : Kamimoto et col. [1981] ont montré I'efficacité d'un tel montage pour faire
varier indépendamment la forme de la chambre de combustion, la température de l'air, les
mouvements des gaz et les caractéristiques de 1'injection.

c/ Les réacteurs parfaitement agités (well stirred reactors), en permettant la réalisation d'un
mélange parfaitement homogene, conviennent particulirement a la mesure du seuil d'apparition
de la suie. Ainsi Wright [1969] a déterminé ce seuil, correspondant au rapport C/Ocyit, pour
trente-quatre combustibles différents. Il varie de 0,46 pour le méthane a 1 pour le butadiéne.

Des que l'on dépasse ce seuil, la quantité de suie formée croit rapidement pour diminuer
par la suite lorsque I'on se rapproche des limites d'inflammabilité.

d/ Les tubes a choc se prétent également 2 1'étude paramétrique de la formation de la suie.

Radcliffe et col. [1971] ont observé que la richesse critique C/Ocrit augmente
régulierement avec la température, passant pour l'acétyléne de 1 2 2000K 2 1,8 a 2500K en
condition de non équilibre.

Park et col. [1973] ont pu vérifier que la vitesse d'oxydation surfacique des particules de
suie était convenablement décrite par la formulation semi-empirique proposée par Nagle et col.
[1962] et présentée au § A-111-4.
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A-V/ Influence des parametres physiques et chimiques

A-V-1/ Influence de la pression dans la flamme

En raison du rdle de la pression dans la formation de suie en combustion Diesel, il y a lieu
d'analyser plus particuli¢rement les mécanismes mis en jeu par ce paramétre.

La pression influe trés peu sur la valeur du rapport C/Og; [Gaydon et col., 1970 .
Fenimore et col., 1956,McArragher et col., 1972]. Mais, toujours selon les mémes auteurs, dés
que ce seuil est atteint, la masse de suie formée dépend fortement de la pression. Sur une
flamme de prémélange, Mac Farlane et col. [1964] ont trouvé que la masse de suie prélevée
variait comme P! avec 2 < n < 3. Selon Wagner [1981], cela peut s'expliquer par le fait que la
pression favorise l'adsorption des gaz (combustibles ou non) par les particules. Cette
explication est conforme au fait que la pression n'a aucune influence sur le seuil C/Ocrit
d'apparition car, tant qu'il n'y a pas de suie, il n'y a aucun support pour l'adsorption.

Pour une flamme de prémélange de CoHy et d'air, qu'ils ont étudiée par une méthode de
diffusion de la lumigre, dans un domaine de pression allant de 0,1 2 0,5 MPa, Matzing et col.
[1986] ont trouvé eux aussi que le rapport C/Ocit était pratiquement indépendant de la pression
et que la fraction volumique maximale atteinte variait aussi proportionnellement 2 PM avec
2<n< 3. lIs ont de plus remarqué que, toujours dans le méme domaine de pression, aux
précisions de la mesure pres, la concentration en nombre de particules de suie est indépendante
de la pression et le diamétre de ces particules est donc sensiblement proportionnel 2 la pression.
Ceci confirme donc I'hypothese d'une croissance de la fraction volumique par adsorption des
gaz.

Pour une flamme de diffusion d'éthyléne, Flower et col. [1986(1)] et [1986(2)] montrent
en mesurant l'atténuation de la lumiére par la suie, que la valeur maximale de la quantité
moyenne de suie sur une traversée varie toujours comme la puissance n de la pression, avec

cette fois-ci n=1,2 = 0,1 pour 0,1 < P < 10 MPa. Toutefois, I'influence de la pression
devient de plus en plus faible pour ses valeurs les plus élevées.

Par ailleurs ces expériences ont montré que non seulement la masse de suie formée
augmente avec la pression mais en plus l'oxydation est de moins en moins importante.

Flower [1989] a ensuite étudi€ cette flamme de diffusion axisymétrique d'éthyléne dans
I'air en effectuant conjointement une mesure de la fraction volumique par extinction de la
lumi¢re et une mesure de la température basée sur la technique de Kurlbaum [1970]. 1l a
constaté qu'en dehors des abords de l'orifice du brdleur, les températures des particules sont
relativement constantes 2 travers la flamme mais que leur valeur diminue pour les pressions et
débits de combustible plus élevés. 1l a noté en particulier que I'oxydation cesse 2 T < 1400 K.
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Dans le cas de combustibles liquides, Kadota et col. [1977] ont observé une évolution
linéaire de la masse de suie avec la pression de 0,1 2 1 MPa et aucun effet pour P> 1MPa. Le
diamétre des particules de suie a lui aussi augmenté de 40 2 100 nm en passant de 0,1 2 3 MPa.

Enfin, Hafiani et col. [1988] ont montré I'influence de la pression sur la pyrolyse
d'hydrocarbures proches du gazole. Ils ont constaté, en particulier, un accroissement du
rendement en noir de carbone pour une pression allant de 0,1 2 0,7 MPa et pas d'effet au-dela.
Aucune information n'a cependant été donnée sur la cinétique de ces phénomenes. Des résultats
similaires sur la pyrolyse du méthane et du benzéne sous pression sont donnés par Lahaye
[1986] .

A-V-2/ Influence de la température

L'effet de la température est plus complexe. D'une part, Mac Farlane [1964] et Haynes
[1978] ont montré que, pour une flamme de prémélange proche du seuil de richesse critique
C/Ocyit, une augmentation de température réduit la quantité de suie formée. D'autre part, pour
des flammes trés riches, Mac Farlane [1964] a constaté que la température augmente par contre
la quantité de suie produite, probablement en favorisant les réactions de pyrolyse.

A-V-3/ La structure du combustible

Fenimore et col.[1956] ont montré que la quantité de suie formée dans une flamme de
prémélange dépend du combustible et varie dans un ordre croissant avec les combustibles
suivants : CHg, C2Hg, C2H4, C3Hg, nC4H 10, C2H2, iso-C4H1( et neo-C5H12.

A-V-4/ Intervention ionique

Wersborg et col. [1974] ont observé dans une flamme de prémélange d'acétyléne et
d'oxygene que les hydrocarbures lourds et les particules de suie chargées sont de signe positif.
Ils ont noté une coincidence entre le maximum de concentration de ces hydrocarbures chargés et
le début d'apparition de suie. Ils en ont conclu, de la méme fagon que Calcote [1981, 1988(1) et
1988(2)], que ces hydrocarbures chargés sont les précurseurs des particules de suie. Homann et
col. [1983] sont arrivés a des conclusions différentes. En effet, ils ont observé sur une flamme
de prémélange d'acétyléne et d'oxygéne que les particules de suie chargées n'apparaissent .
qu'apres le début de la coagulation et de la croissance de surface. Par conséquent la charge de
ces particules ne provient pas des molécules d'hydrocarbures chargées mais des premiéres
particules neutres, par des mécanismes encore inconnus.
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A-V-5/ Conclusion

En résumé la pression et la masse de la molécule de I'hydrocarbure initial augmentent la
quantité de suie formée. Par contre le role de la température est moins simple 3 cerner et varie
selon les configurations. '

La multiplicité des paramétres influengant le processus global d'apparition et de
destruction des particules de suie en rend I'étude complexe. La difficulté est encore plus grande
lorsque les parametres en question ne peuvent étre maitrisés séparément sur un systéme tel que
le moteur Diesel.

A-VI/ Formation de suie dans un moteur Diesel

A-VI-1/ Généralités

L'une des applications les plus importantes des flammes de jet liquide est celle concernant
le moteur Diesel. Bénéficiant d'un rendement énergétique élevé, ce type de moteur suscite
beaucoup d'intérét.

La réduction de ses émissions de particules de suie constitue toutefois une des
préoccupations majeures des constructeurs automobiles. Différentes études paramétriques ont
montré que la quantité de suie a l'échappement varie en fonction des conditions de
fonctionnement du moteur : vitesse de rotation, charge, avance a I'injection, combustible
utilisé... mais aussi en fonction des paramétres architecturaux inhérents au moteur : formes et
dimensions de la préchambre et de la chambre de combustion, degré de turbulence, finesse de
l'atomisation du jet, etc ...

Dans ce type de moteur le combustible est injecté a une pression suffisamment élevée pour
obtenir une atomisation fine et une vaporisation plus rapide. Aprés avoir quitté la surface des
gouttelettes par évaporation, une partie des molécules de combustible subissent
successivement : pyrolyse, nucléation, adsorption, coagulation et agrégation puis I'oxydation a
I'approche de zones contenant des substances oxydantes en quantités suffisantes.

Le moteur a préchambre et le moteur 2 injection directe ont des processus de combustion
différents [Smith, 1981]. En général, la préchambre permet d'augmenter la turbulence et le
moteur émet moins de suie & 1'échappement mais ses pertes thermiques augmentant son
rendement diminue et il est donc réservé aux faibles puissances.
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A-VI-2/ Parametres influant sur la formation des particules de suie

En schématisant, la combustion dans un moteur 2 injection directe (ID) peut étre décrite de
la fac}on suivante : le combustible injecté pendant le délai d'auto-inflammation se mélange a
l'air, s'échauffe et finalement s'enflamme en briilant comme dans une flamme de prémélange
alors que celui injecté par la suite briile comme une flamme de diffusion. On voit ici apparaitre
Ii'mportance de la chronologie des phases de l'injection : plus la fraction de combustible injectée
avant l'inflammation sera importante, moins le moteur produira de suie car la partie br(lée en
flamme de prémélange sera plus importante. L'inflammation s'étendant cependant trés
rapidement a l'ensemble de la fraction de combustible prémélangée, la vitesse de libération
d'énergie atteindra alors des valeurs maximales plus élevées. Pour les mémes raisons, une
durée d'injection plus courte devrait également diminuer la quantité de suie a I'échappement.

Pour un moteur a injection indirecte (II), le combustible est injecté dans la préchambre ot
le mélange avec l'air se fait trés rapidement. Contrairement au cas de l'injection directe, avancer
le moment de l'injection augmente la quantité de suie. En effet, la quantité d'air dans la
préchambre étant limitée, cela revient a augmenter la richesse du mélange au moment de
I'inflammation. Ce qui se passe dans la préchambre peut étre décrit comme une flamme de
prémélange tres riche. En raison des contraintes de temps, il s'y produit pyrolyse, nucléation,
croissance et coagulation alors que l'agrégation et l'oxydation auront lieu dans la chambre
principale sans que ce dernier phénomene parvienne toujours a €liminer les particules de suie
formées en trop grandes quantités. Broome et col. [1971] ont recensé les parameétres de
fonctionnement du moteur Diesel influant sur I'apparition de suie. La figure A-5 en récapitule
les effets.

A-VI-3/ Caractéristiques des particules de suie issues d'un moteur Diesel

- Concentration

Selon Heywood [1988], les concentrations de particules sont trés élevées sur l'axe du jet
d'un moteur a ID pres du nez de l'injecteur : 200 & 400 g.m"3 aux conditions de température et
de pression normales (TPN).

Matsuoka et col. [1977] ont de leur c6té trouvé pour un moteur a ID une concentration
massique moyenne de 10 g.m-3 (TPN), quantité correspondant selon eux a 20% de la totalité
du carbone contenu dans le carburant injecté.

Ils ont ét€, semble-t-il, avec Aoyagi et col. [1980] les premiers & constater que,
contrairement a ce que pensaient Khan et col.[X], la formation de la suie a lieu trés tdt pendant
la période de combustion. Une observation similaire a €t¢ faite par Kontani et col. [1983].
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Toutefois ces particules sont rapidement oxydées et selon Heywood [1988], 90% de la
masse de la suie est détruite avant 1'échappement.

- Taille

Comme cela a ét€ vu au § A-I, la taille des sphérules est de 20 2 50 nm. Selon Whatri et
col. [1979] celle des agrégats dans la chambre de combustion s'étend de 50 nm a 1 micron.

Yoshihara et col. [1984] ont montré que ni la vitesse de rotation, ni la charge du moteur
n'avaient d'influence sur le diamétre des particules de suie & 1'échappement et que seul le
nombre de ces particules changeait.

Vannobel et col. [1990] ont trouvé que les valeurs du diametre des particules de suie
1'échappement dépend du type d'injecteur et que la valeur du diameétre le plus probable est en
général de l'ordre de 50 nm.
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Auteurs Typede | Tailledes | Tailledes | N(cm3) Fv Méthode de mesure
moteur sphérules agrégats
(nm) (nm)
Khatri et col. ID 52125 90 2200 108 10-7 préleévement 2
[1979] I'échappement
Khan et col. ID 15250 1000 4.10-7 préleévement 2
[1971] I'échappement
Luo et col. ID 20 150 prélevement a
[1989] I'échappement et dans la
chambre
Vannobel et 11 50 6.10-8 optique (SCP)* a
col.[1990] I'échappement
Yoshihara et I1 100 Analyse statistique de la
col.[1984] taille a I'échappement
Xu et col. ID 40 300 10° optique dans la
[1982] chambre de combustion

(*) SCP : Spectroscopie par Corrélation de Photons

Tableau A-4 Mesures expérimentales des caractéristiques des suies dans le moteur Diesel
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Figure A-5 Influence des paramétres de fonctionnement d'un moteur Diesel sur l'émission
- de suie a l'échappement. [Broome et col., 1971]

- Taux de coagulation
Khatri et col. [1979] ont déterminé pour la suie formée dans un moteur 2 I D un

coefficient de coagulation (défini au § A-III-3) :
K =38,54.1014 m3 5-1

Khan et col.[1971] ont obtenu une valeur beaucoup plus élevée de 10~ 10, Selon eux cette
valeur, bien plus importante que celle déterminée dans les flammes libres, peut étre attribuée 2 la
turbulence et aux vitesses élevées des gaz a l'intérieur de la chambre de combustion.

D'une maniere synthétique, diverses caractéristiques des particules de suie mesurées sur
des moteurs Diesel sont présentées dans le tableau A-4.
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A-VI-4/ Possibilités de réduction des particules de suie

Dans un moteur Diesel, il semble trés difficile d'atteindre un rapport C/O inférieur 2 0,5 en
tout point de la chambre de combustion. L'apparition des particules de suie parait donc
inévitable. Pour pouvoir la limiter, on doit agir sur toutes les étapes de leur vie.

En ce qui concerne la nucléation, on peut remarquer qu'en diminuant la quantité de
molécules aromatiques dans le carburant, on bloque un des mécanismes de création des grandes
molécules polyaromatiques.

Ces noyaux croissent par adsorption. Comme on 1'a déja vu, pour des systémes de
combustion différents, la taille des sphérules se situe toujours entre 10 et 40 nm. Leur
croissance s'arréte donc au méme niveau, quel que soit le mode de combustion, mais on ne
connait toujours pas trés bien les facteurs qui provoquent cet arrét [Smith, 1981]. Il serait
intéressant de mieux maitriser ce phénomene d'adsorption qui est a l'origine de 90 % de la
quantité de suie formée. En effet, arréter I'adsorption plus t6t est d'autant plus intéressant que
des particules plus petites sont plus faciles & briller par la suite.

Enfin, l'utilisation d'additifs comme les métaux alcalins facilite l'ionisation des particules
de suie de sorte que la coagulation est retardée entre particules de méme signe. On diminue ainsi
les taux de coagulation et d'agrégation.

A-VII/ Modélisation de la formation et de l'oxvdation des
particules de suie

La prise en compte des phénomenes de production de la suie et de rayonnement des
flammes nécessite 1'élaboration de modeles phénoménologiques ou directs susceptibles
d'insertion dans des modeles numériques plus larges.

A-VII-1/ Formulation générale

Pour une flamme de diffusion a symétrie axiale, Kennedy [1990] traduit la conservation
massique de la suie par une formulation trés générale :

dFv oFv. 1 9 oFv
puU— + p(v+vT)—--=?-— rp Dy +pW, +p W, -p W,
0z or or or
ol - u et v sont les vitesses radiales et axiales (que 1'on suppose étre les mémes pour

les gaz et les particules de suie)
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- Wa, W, et Wosont les taux respectifs de variation de fraction volumique par
nucléation, croissance et oxydation (m3.m-3.s-1)
- vrest la vitesse thermophorétique définie par :

T
Vo = —0,55.%_.9_
or
Cette équation est alors associée a celles de la quantité de mouvement et de la conservation

de la masse pour modéliser la combustion.
A-VII-2/ Modélisation de Tesner [1971]

Dans le modele de Tesner, la formation de la suie résulte de la mise en chaine d'un radical -
non spécifié considéré comme le précurseur de la suie. La formation et la destruction de ces
précurseurs sont décrites par :

%=n0+[(f-g) -2o- N]. n

ol n est la concentration en précurseurs, ng le taux de production des précurseurs, f, g et
8o des constantes représentatives des taux de formation et de destruction de précurseurs et N
représente toujours la concentration en nombre des particules de suie.

Le taux de production de précurseurs est lui-méme donné par :

ng=K. Cy. exp(- %,D

ou K est une constante, E une énergie d'activation et Cf la concentration en combustible.
Dans ce modele, le taux de production de particules de suie est alors relié 2 la
concentration n en précurseurs par :

%—T:(a-bN). n

ol a et b sont des constantes.

A-VII-3/ Modélisations appliquées au moteur Diesel

Ce sont des formulations reposant sur I'hypothése d'une cinétique régie par une loi de
type Arrhénius.
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a/ Formation

Pour représenter la formation de la suie, Khan et col.[1973] ont proposé :

dF 3 - 20000
ps'd_tv ~ Pu.¢u.exp( T

ol ¢, est la richesse instantanée du mélange dans la zone de formation, Py la pression

partielle de combustible imbr{illé dans la zone de formation.

Dans le méme but, Hiroyasu et col.[1976] ont proposé la formulation ci-dessous :

dF, p 10000
ps.T ~ .exp - Tb

ol P est la pression dans le cylindre et Ty, la température des gaz brilés.
b/ Oxydation

Aux modeles de Nagle et col. [1962] et de Lee et col. [1962] du § A-III-4, s'ajoute celui
proposé par Hiroyasu et col. [1976] :

dF, F, 20000
& " Tp.d, or P ( RT )

¢/ Conclusion

Ces modeles empiriques de formation et d'oxydation de particules de suie dans le moteur
Diesel sont semblables (sauf celui de Tesner) et le choix parmi ceux-ci devra passer par une
validation comparative dans la configuration expérimentale examinée.
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Chapitre B

B-1/ Les méthodes optiques en combustion

Les méthodes optiques présentent l'avaintage sur les procédés plus conventionnels utilisés
pour l'analyse de la combustion, tels que le prélévement des gaz de ne pas perturber le systeme
étudi€¢ et d'étre instantanées. C'est pourquoi nous avons développé un procédé de
caractérisation in-situ des particules de suie par diffusion de la lumiére. Il s'agit dans ce
paragraphe de le situer parmi l'ensemble des méthodes optiques les plus couramment
employées en combustion.

B-I-1/ Spectroscopie

Cette méthode repose sur I'étude de 1'émission moléculaire résultant d'une excitation
extérieure. Elle permet d'identifier les constituants du milieu en combustion.

B-1-2/ Pyrométrie optique

Le rayonnement des particules de suie permet, grice aux lois de Rayleigh et de Planck, de
déterminer leur concentration et leur température, cette dernidre étant elle-méme représentative
de la température du milieu en combustion. La méthode est détaillée par Gaydon [1970] et une
application est donnée par Ayachi et col. [1990]. Son emploi est limité aux phases de la
combustion durant lesquelles la température et la concentration en suie sont suffisamment

élevées pour assurer un rayonnement mesurable.
B-1-3/ Diffusion de la lumiére

a/ La diffusion de la lumiére par les molécules de gaz permet selon la théorie de Rayleigh
de déterminer en particulier la température ou la densité d'un gaz. [Laurendeau, 1988, Gouldin
et col., 1986 et Arcoumanis et col., 1984].

Smith [C-1I-3] a utilisé cette technique pour mesurer la densité locale instantanée des gaz
et détecter ainsi le passage d'un front de flamme sur un moteur 2 allumage commandé.

b/ L'application des lois de la théorie de la diffusion de la lumigre établie par Mie [1908]
permet dans les milieux en combustion de caractériser par leur dimension et leur concentration
les particules d'un nuage de suie. A notre connaissance Erickson et col. [1963] ont été parmi
les premiers a faire une telle application.

\
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Les gouttelettes de combustible liquide peuvent aussi faire I'objet de telles mesures
[Kouzelis et col., 1987, Flament et col., 1980 et Mularz et col., 1983].

Cette diffusion par des particules présentes dans un écoulement permet aussi la mesure
locale des vitesses par Anémométrie Doppler Laser (ADL). En pratique, les particules de suie
existant dans les flammes sont généralement insuffisantes en taille ou en nombre pour permettre
cette mesure et I'ensemencement du flux gazeux par d'autres particules est nécessaire [Kent et
col., 1981].

B-I-4/ Fluorescence

Un rayonnement incident peut provoquer le passage d'une molécule ou d'un atome 2 un
état électronique excité. Ce passage est suivi d'une relaxation engendrant I'émission d'une
lumiére dont la longueur d'onde est en général différente de celle de I'onde incidente : c'est la
fluorescence. Ce processus est utilisé en particulier pour la détection des hydrocarbures
polyaromatiques dans les flammes d'hydrocarbures [Stepowski, 1988 et Houston-Miller et
col., 1982].

B-I-5/ Diffusion Raman

La diffusion Raman donne des spectres contenant une série de raies de longueurs d'ondes
différentes de celle de la lumiére incidente excitatrice. Ces raies correspondent 2 I'émission par
les €lectrons de photons dont I'énergie est égale a celle de I'onde incidente augmentée ou
diminuée des différentes énergies vibratoires de translation ou de rotation. Les décalages de
fréquence correspondent donc aux écarts entre les niveaux d'énergie vibrationnels des
molécules et permettent ainsi de déterminer la nature ou la température des gaz [Lapp et col.,
1976 et Wang et col., 1976].

B-I-6/ Conclusion

La diversité des méthodes présentées permet en général de trouver une solution adaptée A
chaque probléme de mesure. Penner et col. [1984] ont effectué une récapitulation des
diagnostics optiques reposant sur I'emploi d'un faisceau laser dans les milieux en combustion
tandis que Gouesbet et col. [1987] se sont particulierement intéressés aux applications de
méthodes optiques a la mesure de la taille de particule.
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B-I1I/ La diffusion de la lumiére et ses applications

B-II-1/ Aspect théorique

a/ Définition des parametres

Considérons une onde électromagnétique monochromatique plane polarisée linéairement et
de densité de flux 9o qui rencontre une particule unique en O. Pour une telle onde
électromagnétique, le champ électrique conserve toujours la méme direction et peut donc étre
caractérisé par ses composantes horizontale et verticale H et V que I'on peut voir sur la figure
B-1. La polarnisation du faisceau incident est définie par l'angle x de ce champ par rapport au
plan horizontal d'observation (O,Y,Z). La lumiére diffusée est observée dans la direction
définie par l'angle 6.

O : localisation de la sphere diffusante
(O Y,Z) : plan de diffusion
: direction d'observation dans le plan (O,Y,Z)

onde incidente

) Z
0
\Y
onde
Y diffusée

Figure B-1 Geométrie théorique de la diffusion de la lumiére
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* Diffusion dans une direction donnée : grandeurs angulaires
Le faisceau lumineux diffusé dans un angle solide Q autour de la direction 8 peut &tre

décrit par les composantes de polarisation verticale et horizontale de son intensité : Py o et

Py q.
Par exemple, dans le cas particulier d'une onde incidente a polarisation verticale

produisant une onde diffusée de méme polarisation, le flux angulaire (intensité) est
proportionnel a la densité de flux incident ggy:

@y o=Cvve - Py (1)

Le coefficient de proportionnalité Cyy,ga les dimensions d'une surface par unité d'angle
solide. I1 est appelé section efficace de diffusion angulaire.
Dans le cas général, les deux composantes du flux diffusé peuvent s'écrire :

Pva | [CVV,Q CHV,Q] « | Pov

PHQ CVH,Q CHI-I,Q [q)o,H:l )
ol

Po,v= Po- Sinzx e Qo= Po- cos 3

Pour une onde incidente polarisée selon X, Cxy est appelé section efficace de diffusion
angulaire poﬁr la composante polarisée selon Y. Par exemple, Cyy est l'intensité lumineuse
diffusée a polarisation verticale pour une onde incidente a polarisation horizontale de densité de
flux surfacique unitaire rencontrant une particule.

Pour un nuage de particules de concentration N, on définit le coefficient de diffusion
angulaire
KxyQ=N.CxyQ 4

Ce coefficient décrit la propension d'un nuage de particules a diffuser la lumiere

(figure B-2).

r

* Diffusion dans tout l'espace : grandeurs globales
Pour l'ensemble de l'espace, la puissance totale diffusée par une particule est
proportionnelle 2 la densité de flux incidente. Elle s'écrit : '

Difr = Caiff - Po )
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¢0 onde
incidente

particules longueur
traversée

onde émergente

Figure B-2 Définition des coefficients de diffusion et d'extinction d'un nuage de particules

Par exemple, pour une onde incidente a polarisation verticale et une particule unique
produisant une onde diffusée a polarisation verticale, le coefficient de diffusion global est :

Caifr= f Cyy, q dQ (6)

La puissance absorbée par la particule est elle aussi proportionnelle 2 la densité de flux
incidente :

@ = Cabs : fpo (7)

abs
Les coefficients de proportionnalité Cgjff et Capg sOnt appelés respectivement sections

efficaces de diffusion et d'absorption.

On définit aussi la section efficace d'extinction (globale) d'un faisceau :

Cext= Cabs + Caiff ] (8
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onde flux d'énergie angulaire diffusée :

électgomsgnglque électrorcr)lrzligflétique
meicen D0,x) (Wisp) transmise
_— —_—
 —— —_—
_— Q —_—
—_— —_—
—_— L ——
—_—  —
—_— —_—
—_— —_—
—— —_—
sphere diffusante
b0 (Wim?)

densité de flux de I'onde incidente

¢Q=Cxx. CPO

4

section efficace de
diffusion angulaire (m /sr)

¢nergie absorbée Q. Cu;  mummmie section efficace d'absorption
énergie diffusée Po- Ciff i section efficace diffusion

énergie extraite P0- Cot  mummmige- section efficace d'extinction

Cext=Cuas+ Canr

Figure B-3 Définition des sections efficaces de diffusion élémentaires
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Par ailleurs, la fraction de 1'énergie regue par une particule sphérique et diffusée dans tout

l'espace est :

Py Cair- 9, 4Cg
Qair = 2 - 2 - 2
nD nD x D
(T) . q)o ("4——) . q)o (9)

Cette fraction Qqjfr est appelée facteur d'efficacité de diffusion. On définit de la méme
fagon les facteurs d'efficacité d'absorption et d'extinction : Qgaps €t Qext.
~ Pour un nuage de particules de méme diamétre on définit la transmission :

t
@
K /(DO (10)

rapport du flux lumineux transmis au flux incident et le coefficient d'extinction :

Kext=N. Cext (11)
représentant l'atténuation par unité de longueur a travers le nuage de particules.
La loi de Beer-Lambert décrite dans 1'annexe n°2 permet de lier ces deux paramétres :

In(t) =- L. Kext (12)
ol L est la longueur traversée a travers le nuage de particules.
b/ Théorie de Rayleigh

Considérons une onde électromagnétique plane polarisée linéairement qui rencontre une
sphere diélectrique homogene isotrope et de diametre D tres petit devant la longueur d'onde A.
Cette onde est caractérisée par un parametre de taille o tel que :

7
o= — << 1

A

Cette derniére hypothese permet de dire que le champ électrique instantané est uniforme 2
travers la particule. Celle-ci se polarise alors dans la méme direction que le champ électrique.
Ainsi la particule constitue un dipdle oscillant qui rayonnera & son tour une onde
électromagnétique, 1'onde diffusée, qui présente la méme polarisation que I'onde incidente.
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Dans ce cas, les sections efficaces de diffusion angulaire s'écrivent :

CHV,Q-O
CVH’Q=O
(13)
2
4
n D6 m2-1
Cyva = . >
an m-+2
2
46| 2
CHH’Q=WD m--1 .COSZB
4)“4 m-+2

La section efficace globale de diffusion s'obtient alors par une généralisation de (6) :

2

8n n*D®  |m2-1 (14)

Coir=5——7 - |3
a4 m+2
On peut en déduire que le facteur d'efficacité de diffusion (globale) s'écrit :
4 2
4. C gy 8 [.D m>-1 15
Qarr = ——5= = 3
n.D A m’+2

ot A est la longueur d'onde de la lumiere incidente et m est défini par :

avec my : indice de réfraction de la sphere,
m;j : indice de réfraction du milieu ambiant.
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La section efficace globale d'absorption s'écrit quant 2 elle :

C

2
n D> ({mZ- 1 (16)
abs =

4 ’m2+2

La comparaison de ces expressions fait ressortir que le flux diffusé est trés inférieur au

flux absorbé par les petites particules. On remarque en effet que le rapport est

diff
C

abs

proportionnel 2 (D/A)3 qui, dans le domaine de Rayleigh, est trés petit. On a donc dans ce cas :

Cabs = Cext

¢/ Théorie de Mie

Comme pour le cas de la théorie de Rayleigh, nous considérons encore une sphere
homogene et isotrope, mais cette fois de taille et de conductivité quelconques.

La résolution de 1'équation d'onde en tenant compte des conditions aux limites de la
sphére permet de déterminer les caractéristiques de I'onde diffusée en un point suffisamment
€loigné de la sphere.

Les sections efficaces de diffusion angulaire s'écrivent alors :

-~

Chve=0

CVH,Q = O

2 (17)

Cwe =
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et les sections efficaces globales :

2 +0o0 2
Car = 23w (fofeuf)

2“ n:l

2
- (18)

3 os1) (Refay by

n=1

Cext =

ou iy, ip, an et by sont des fonctions de O,A, D et m : indice de réfraction complexe relatif
défini comme dans la théorie précédente. Elles s'expriment 2 1'aide des polyndmes de Legendre
et des fonctions de Ricatti-Bessel. Les expressions détaillées sont données en annexe 1. Cette
théorie s'applique pour toutes les valeurs du paramétre de taille o et généralise donc celle de

Rayleigh.

Mie [1908] a ét€ le premier 2 présenter la résolution mathématique du probléme. Depuis,
la théorie porte son nom.

Afin d'illustrer ce paragraphe, nous avons choisi d'étudier 1'évolution de l'intensité
diffusée par une particule de suie pour une polarisation verticale. Pour chacun des diamétres
10, 100, 150, 200, 250, 450 et 500 nm (figure B-4), nous avons représenté sur un diagramme -
polaire I'évolution de la composante verticale de 'intensité diffusée en fonction de I'angle
d'observation. Nous voyons que pour les petits diametres l'intensité diffusée dépend peu de cet
angle, cas a rapprocher de celui de la diffusion de Rayleigh. Par contre, plus le diamétre de la
sphere diffusante est grand, plus la composante verticale de l'intensité diffusée dépendra de
I'angle d'observation. C'est cette caractéristique qui est 2 l'origine de la méthode que nous
~ appellerons : mesure du rapport d'anisotropie et que nous décrirons et utiliserons plus loin.
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Figure B-4 Evolution polaire de la section efficace de diffusion angulaire a polarisation

verticale pour différents diamétres de particules
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B-II-2/ Diffusion de la lumiere - Généralités - Estimations

On considere une source monochromatique de longueur d'onde Ag qui illumine un volume
V a étudier. En considérant le banc de mesures optiques simplifié représenté figure B-9, le flux
angulaire d'énergie (intensité) diffusée s'écrit :

®,=

Z Ni Ci ) . V. Cpo
' (19)
olu:

G est la section efficace de diffusion angulaire Cxy g pour une particule du

constituant i,

Z

est la concentration volumique du constituant i,
\Y est le volume de mesure déterminé par la section du faisceau lumineux incident et
les dimensions du filtre spatial,

9,  estladensité de flux du faisceau lumineux incident.

Ki=N;j . Cj est le coefficient de diffusion angulaire défini au § B-II-1-a pour un nuage de
particules.

Selon sa longueur d'onde A la lumitre diffusée pourra provenir de phénomenes différents.
Ainsi I'onde incidente étant toujours monochromatique et de longueur d'onde A, on pourra
avoir :

- diffusion de Rayleigh par les molécules de gaz (A = Ag),

- diffusion de Mie par les particules solides ou les gouttelettes (A = Ay),
- diffusion de Raman (vibrationnelle ou rotationnelle) (A #\;),

- fluorescence (A # Ao).

Dans le tableau B-1 établi par d'Alessio [A-27] sont indiquées les sections efficaces de
diffusion angulaire ainsi que leur produit par les concentrations typiques, c'est-a-dire les
coefficients de diffusion, pour ces différents processus de diffusion optique.

A titre d'exemple, nous allons évaluer le flux diffusé dans le cas du montage simplifié
représenté sur la figure B-9. Le flux d'énergie, ou puissance, qui passe par le filtre spatial pour

une configuration classique :
P=N.Cyv. V.Q.%,

ou V est le volume de mesure et Q l'angle solide d'observation. En considérant les ordres
de grandeurs typiques pour les particules de suie dans une flamme (V = 10-10 m3,
Q = 0,01 s1, Pro= 5.105W. m2, N = 1015 m-3, Cyy, 9 = 6. 1016 m2 sr-1), @ est de
l'ordre de 10-7 W.

352



£S

Processus

Nature du

N Cvv (90°) Kvv(90°)

diffusant cm-3 cm?2.sr-1 cm-l.srl
Rayleigh N2,02,CHg 10183 1019 10-28 31027 10-10310-8
Rayleigh vapeur de gazole 1017 3 1019 10-27 31025 10-16 3 10-10
diffusion de Mie suies 10821015 10253 10-12 10-10 3 103
fluorescence a HPA 1015 10253 10-19 10153108
514,5 nm AN = 0,3 nm AN =0,3 nm

Raman N2, Oz, CHg 1019 10-31 3 1030 10-11

Tableau B-1 Valeurs numériques des coefficients de diffusion
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B-II-3/ Mesure de la taille et de la concentration de particules dans un nuage

Depuis le début des années soixante dix, les techniques de mesure basées sur la diffusion
de la lumigre sont de plus en plus fréquemmeht employées pour la caractérisation optique de la
taille des particules.

Ces techniques sont maintenant couramment utilisées pour la mesure de la taille et de la
concentration des particules de suie dans les flammes ainsi que pour celle des goutteleites dans
les jets liquides. L'exploitation de la théorie de Mie peut se faire de multiples fagons. Les
variantes développées ci-dessous sont celles que I'on rencontre le plus souvent :

a/ Méthode du rapport d'anisotropie (figure B-5-a)

L'intensité de la lumitre diffusée par une sphere dépend de I'angle d'observation 6. La
méthode du rapport d'anisotropie décrite ici est basée sur la variation de cette dépendance
angulaire avec le diametre.

1 2
En effet, la mesure des intensités O, et D diffusées dans deux directions 0 et 6, et

1
le calcul de leur rapport cp%z pour s'affranchir du nombre de particules, permet de
D, |

déterminer le diametre des particules 2 partir des calculs de la théorie de Mie. Ceci est illustré
par la figure B-5-a oil nous avons représenté 1'évolution du rapport des intensités (pour une
polarisation incidente verticale) en fonction du diametre pour différents couples d'angles
d'observation 8. Nous pouvons remarquer que pour améliorer la sensibilité de la mesure, il faut
prendre des angles tres éloignés. En effet parmi les exemples montrés, 20 et 160 degrés
donnent la plus grande sensibilité, mais nous pouvons voir que pour ce couple de valeurs, il
existe des solutions multiples 2 partir d'un diametre de particules de 250 nm alors que pour les
valeurs 60 et 120 degrés, cette indétermination n'apparait que pour un diametre de 280 nm. Ces
courbes et valeurs sont obtenues dans I'hypothése d'une distribution monodisperse de
diametres. Elles seront modifiées ultérieurement lorsque nous tiendrons compte d'une loi de
distribution des tailles des particules. Dans le cas d'un nuage monodisperse, le choix des angles
de diffusion s'accompagne d'un compromis entre la sensibilité et 1'étendue de la gamme des
diametres mesurables. Nous verrons plus loin que ce choix peut aussi étre guidé par des
limitations expérimentales telles que les possibilités d'acces optiques a la chambre de
combustion d'un moteur Diesel.
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D'Alessio [1974] a noté que cette méthode du rapport d'anisotropie présente l'avantage
d'€tre peu sensible a I'indice de réfraction. Elle permet en outre de s'affranchir de la mesure du
nombre de particules et de tout étalonnage de l'appareillage.

Par ailleurs, le rapport de l'une des deux intensités diffusées A celle diffusée
théoriquement dans la méme direction par une particule unique du diamétre déterminé
précédemment donne le nombre de particules dans le volume de mesure. Cette mesure de
concentration nécessitant la mesure d'une puissance absolue impose un étalonnage de la chaine
de mesure qui n'était pas nécessaire pour la détermination du diametre.

1000 3
E 100y 20°/160°
2 30°/150°
= — 60/120°
&
‘:‘E 10 r
1 J v T v T T T Y T

Oe+0 2e-7 4e-7 6e-7 8e-7 le-6  Diametre (m)

Figure B-5-a Evolution du rapport des intensités diffusées dans
deux directions en fonction du diametre des particules

b/ Méthode du rapport de polarisation

La mesure du rapport des intensités diffusées dans une direction donnée selon deux
polarisations orthogonales peut étre confronté au calcul pour déterminer la valeur de la taille,
comme cela apparait sur la figure B-5-b. La sensibilité de cette méthode dépend beaucoup de
l'angle d'observation 8 choisi comme. En l'appliquant 3 une flamme de diffusion de propane
Nishida et col. [1983] ont trouvé que I'angle 8 = 20° est celui qui donne la meilleure sensibilité.

335



Chapitre B

0,6
05
0.4
Y 0.3 (6 =90)

0.2 1

0,14

0 .O Y T T T T T T T T T
Oe+0 Se-8 le-7 2e-7 2e-7 3e-7 3e-7
Diamétre (m)

Figure B-5-b Evolution du rapport de polarisation en fonction du diamétre

¢/ Méthode du coefficient d'extinction

t
P
Pour une longueur d'onde donnée, le rapport des flux transmis et incident /q) 0

permet d'approcher convenablement la fraction volumique de particules grace a la loi de Beer-
Lambert développée en annexe 2 :

o - <I>o - €xp (- Kexr - L)

ol L est la longueur traversée par le faisceau lumineux dans le nuage de particules.
En effet, a partir de cette mesure du coefficient d'extinction et en se mettant dans
I'hypothése de Rayleigh, on peut déterminer la fraction volumique des particules par la

n2D3 m2 1
Kext=N. Cor =N. Im
4\ m°+2

relation :

En raison de sa facilité d'emploi, cette méthode est celle qui est le plus souvent utilisée sur
les systtmes de combustion complexes tels que le moteur Diesel.

En se replagant dans le cadre de la théorie de Mie, on peut observer que le coefficient
d'extinction est fonction du diametre des particules et de la longueur d'onde. La détermination
du diametre des particules nécessite la mesure du rapport du flux transmis au flux incident pour
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plusieurs longueurs d'onde. La confrontation de cette mesure aux résultats des calculs de la
théorie de Mie présentés figure B-5-c permet alors de déterminer simultanément le diametre et la
concentration de particules. Bien que cette méthode soit peu sensible au diametre, elle a été
souvent utilisée pour la caractérisation des nuages de particules de suie (mesure de la fraction
volumique seulement) dans les flammes [Kamimoto et col, 1989, Newman et col., 1987,
Grosshandler, 1989, Naegeli et col., 1983, Pagni et col., 1978, Wersborg et col., 1975,
Flower, 1989]

d/ Méthode du rapport diffusion-extinction

Une derniére technique est basée sur la mesure des coefficients d'extinction et de diffusion
de la lumiere dans une direction donnée. En se plagant dans le cadre de la théorie de Rayleigh,
cette méthode est d'une application immédiate dans la mesure ol 1'on peut exprimer directement
le diametre D et la fraction volumique Fy en fonction des paramétres mesurés, Kyv, @ et Kext
par les relations suivantes établies pour A = 5145 nm et m = 1,57 - 0,561 :

1
\3
L

( m2-1
3 Im—
. m +2/ K . K 3
p=-[X2 W2 = 415107 (28
2 2 Kex( Kext
T m -1
\ m2+2 /

Cette méthode a été utilisée par d'Alessio [1974, 1976] ainsi que par Jagoda [1980] et
Garo [1984].
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D'Alessio [1974] a noté qu'elle présente par rapport aux autres procédés l'avantage d'étre
trés sensible dans le domaine des faibles diamétres ( D <100 nm), le seul par ailleurs od elle est

applicable.
A /A, 600/700 nm

1,3
E5
é E ] 12 -1
=
=]
o @
no
o
8
25 11
o
5
],O T T T T T
Oe+0 le=7 2e-7 3e~-7
Diametre (m)
A /A, : 400/800 nm
3
25
4 =
S 8
hals
T
=g
(&) L =] 2 -
&8
58
(= ]
=0
oo
1 v I . I r
Oe+0 le=7 2e-7 3e-7

Diamétre (m)
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Figure B-5-d Application de la méthode du rapport diffusion-extinction
Ecart entre les théories de Mie et de Rayleigh

e/ Remarques générales

- Pour des particules parfaitement sphériques, la théorie de Mie permet d'affirmer que si le
faisceau incident est polarisé verticalement, la lumitre diffusée le sera aussi. Néanmoins,
expérimentalement, il existe toujours des composantes dépolarisées non nulles. De nombreux
travaux ont mis en évidence une correspondance entre la forme réelle de la particule (agrégat,
ellipsoide) et la dépolarisation. Leur utilisation pourrait &tre intéressante pour étudier les
dernieres étapes de l'évolution des particules de suie, au moment ol les agrégats commencent a
apparaitre.

- Notons aussi que dans ce cas des particules non parfaitement sphériques, le diamétre
mesuré est un diameétre équivalent correspondant 2 la sphere qui diffuserait la lumiére de la
méme facon.

- Une des difficultés rencontrées dans ces mesures expérimentales est liée & I'émission
propre des flammes. 11 est possible de s'en affranchir en travaillant comme nous le verrons plus
loin sur un faisceau de lumiére modulé associé 2 I'utilisation d'un détecteur synchrone (voir
annexe 3).

- I faut noter que lorsque l'atténuation 2 travers la flamme est suffisamment importante, il
peut s'avérer nécessaire de la prendre en compte pour déterminer la lumigre diffusée par les
particules. Jagoda et col. [1980] ont fait le calcul correspondant dans le cas d'une flamme de
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polystyréne particuliérement fuligineuse et ont montré que la valeur de la lumiere diffusée
mesurée pouvait alors étre inférieure de 30% a la valeur réelle. Compte tenu des fractions
volumiques relevées dans nos flammes, nous avons toujours pu négliger ce phénomene.

B-II-4/ Indice de réfraction et incertitudes

L'indice de réfraction est 'une des caractéristiques physiques les moins bien connues des
particules de suie. En effet, comme nous 1'avons vu au § A-II, il varie considérablement selon
les auteurs, probablement en raison de sa dépendance vis-3-vis de la nature des particules de
suie.

Pour la longueur d'onde de 514,5 nm que nous avons utilisée pour la diffusion de la
lumiére, les valeurs proposées par la littérature sont les suivantes :

Valeur Auteurs
1,57 - 0,56 Dalzell et col. [1969]
20 - 1,01 Chippet et col. [1978]
1,94 - 0,661 Senftleben et col. [1918]

De plus, une étude réalisée au laboratoire par Belmabrouk [1988] a montré qu'une
variation de température de 1 000 K induisait des variations de 6 % sur la partie réelle et de 7 &
14 % sur la partie imaginaire de I'indice de réfraction.

Rappelons que nous avons adopté la valeur 1,57 - 0,56 i proposée par Dalzell et col.
[1969] et que nous 1'avons supposée indépendante de la température.

Compte tenu de ces imprécisions, il est important de déterminer l'incertitude qu'elles
entrainent sur les caractéristiques des particules de suie. Nous avons représenté sur la figure
B - 6 I'évolution du rapport des intensités diffusées avec une polarisation verticale en fonction
respectivement de la partie réelle et de la partie imaginaire de 'indice de réfraction. A partir de
ces courbes et des calculs correspondants, nous pouvons évaluer I'erreur que nous faisons sur
la mesure du diamétre par la méthode du rapport d'anisotropie lors d'une variation de
température de 1000 K.

D 70 nm 150 nm
AD 2 nm 3,5nm

Ce résultat nous permet d'affirmer que 1'hypothése selon laquelle l'indice de réfraction est

indépendant de la température entraine une erreur sur le diamétre mesuré inférieure 2 3 %.
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Figure B-6 Sensibilit¢ du rapport d'anisotropie a l'indice de réfraction
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B-II-5/ Distribution du diamétre dans le volume de mesure

Dans toute I'étude théorique précédente, suivant en cela Garo [1984] et Kent [1982], nous
avons suppos¢ une distribution monodisperse du diametre dans le volume de mesure. Une
approche plus réaliste consiste & considérer une distribution statistique de diametres. En effet
les observations microscopiques ont montré que I'hypothese la plus proche de la réalité est celle
d'une distribution du type logarithmique. D'autres auteurs [Kontani et col., 1986, Newman et
col., 1987, Pagni et col., 1978, Santoro et col., 1983] ont proposé des lois de distribution
similaires dont les formes respectives sont données en annexe 4.

Les observations microscopiques de particules de suie prélevées montrent que l'écart-type
de la distribution des diamétres se situe entre 0,1et0,5.

Nishida et col. [1983] ont trouvé qu'en tenant compte d'une telle distribution, le diametre
obtenu 2 partir de la mesure du rapport d'anisotropie pour des particules de suie dans les
milieux en combustion (entre 150 et 200 nm) est inférieur de 40 2 80 nm 2 celui calculé dans
I'hypothése d'une distribution monodisperse.

Toutefois d'Alessio [1974] a montré que dans le cas de la méthode du rapport diffusion-
extinction, le diametre mesuré est moins sensible 2 l'écart-type que dans le cas de celle du
rapport d'anisotropie. i

La définition totale d'une telle distribution nécessite donc la détermination de 1'écart-
type o, du diametre le plus probable Dy, et de la concentration N. La mesure d'un parameétre
supplémentaire (mesure de la lumigre diffusée 3 un troisieme angle pour la méthode du rapport
d'anisotropie par exemple) ou la combinaison de deux des méthodes précédentes comme l'a fait
Bonczyk [1979] est alors nécessaire pour obtenir le troisieme parameétre.

Dans une étude de la formation de la suie par pyrolyse, Bonczyk [1979] a eu une
approche originale du probléme : aprés avoir proposé une distribution logarithmique d'ordre
z€ro (ZOLD), il a effectué les quatre mesures suivantes :

- atténuation a deux longueurs d'onde différentes,

- rapport de polarisation & 6 = 90°,

- rapport d'anisotropie entre 0 = 45° et =135°,

- rapport entre la diffusion 2 6 = 90° et le coefficient d'extinction.

Chacune de ces mesures permet pour un écart-type donné de trouver le diametre le plus
probable Dy, L'écart-type de la distribution est celui qui donne le méme diameétre par les quatre

mesures. L'auteur a trouvé ¢ =0, 3.

Afin de ne conserver que deux paramétres inconnus dans nos mesures, nous avons adopté
cette valeur. Sur la figure B-7, nous avons montré l'influence de ce choix de 'écart-type sur le
diametre trouvé par la méthode du rapport d'anisotropie : a partir de o = 0,3, I'ambiguité sur le
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diametre disparait, la relation de détermination devenant monotone, et, pour un rapport
d'intensité donné, le diameétre trouvé est plus petit.

300
o 200 A
2
o
o
o~
£ 100
O
0 A 4 T T Y T T T T T T T Y T T T ]
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Diamétre (nm)

Figure B-7 Influence de l'écart-type sur le rapport d'anisotropie

B-III/ Banc de mesures optiques
B-III-1/ Dispositif expérimental

Ce dispositif est représenté sur la figure B-10. Le faisceau lumineux initial (qui peut
provenir par exemple d'un laser ou d'une source 2 arc) est focalisé au point de mesure 2 1'aide
d'une lentille convergente aprés &tre éventuellement passé dans un polariseur P1 qui permet de
choisir la polarisation de I'onde incidente (P1 est inutile dans le cas o I'onde initiale est déja
polarisée).

L'intensité diffusée dans chacune des deux directions 01 et 82 est mesurée a I'aide d'un
ensemble constitué par :

- une lentille collectrice LC,

- un polariseur P qui permet de sélectionner la composante utile & nos mesures et

d'atténuer la composante provenant de la non sphéricité des particules ainsi que du

rayonnement de la flamme,
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- unfiltre spatial, FS, (ou diaphragme de champ) pour délimiter I'espace de mesure,

- un filtre interférentiel, FI, centré sur la longueur d'onde de mesure, destiné a éliminer
le plus possible le rayonnement thermique de la flamme,

- un photomultiplicateur pour la mesure du flux lumineux passant par le filtre spatial.

Pour la mesure de la lumitre transmise, le banc optique comprend généralement :

- un filtre neutre pour atténuer la lumiére directe,

- une lame a surface dépolie qui permet de limiter les effets de la déviation du faisceau
par les gradients de température (la sensibilité d'un capteur photo-€électrique peut
varier d'un point 2 l'autre de sa surface),

- un filtre interférentiel FI ou un monochromateur centré sur la longueur d'onde utilisée
pour atténuer le rayonnement propre de la flamme,

- une photodiode ou un photomultiplicateur pour la mesure.

Ces méthodes de mesure sont les plus fréquemment présentées dans la littérature. Pour la
mesure de la lumitre transmise, une solution différente sera décrite et adoptée au chapitre C.
L'intensité du rayonnement de la flamme est en général 10 fois plus grande que celle de la
lumiere diffusée. Afin de séparer ces deux flux, nous utiliserons chaque fois que cela sera
nécessaire un procédé de détection synchrone. Celui-ci permet de réduire 1a partie du signal
provenant du rayonnement a des valeurs négligeables devant la lumiere diffusée. Dans ce but [e
faisceau lumineux est modulé par un hacheur (chopper). Dans le cas d'études sur moteur
alternatif & combustion interne 2 I'aide d'un faisceau laser, on utilise pour cela un modulateur
opto-acoustique afin d'obtenir des fréquences suffisamment élevées ( environ 100 kHz). Ce
dispositif est décrit en annexe 3.

Dans tous les cas, une lame séparatrice semi-réfléchissante préleéve une partie du faisceau
incident et l'envoie sur une photodiode. Celle-ci délivre un signal "de référence" indiquant la
fréquence et la phase de la modulation aux différents détecteurs synchrones disposés a la sortie
des capteurs optiques.

B-III-2/ Influence de la précision de l'alignement sur la mesure

L'alignement réalisé a I'aide de sources auxiliaires peut évoluer sous I'effet des dilatations
diverses, des vibrations du moteur et d'autres perturbations. Il s'agit donc ici de déterminer
l'incertitude sur le diametre provenant de ces défauts d'alignement.
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Figure B-8 Sensibilité du rapport d'anisotropie a la précision de l'angle de mesure
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Pour cela nous avons représenté figure B-8 1'évolution du rapport des sections de

C 3
Ve W ( d) pour des diametres donnés (70 et 150 nm) en fonction des
Cvv,q (150)

erreurs d'alignement susceptibles d'étre commises sur chacun des deux’ angles 01 et 0,.

diffusion angulaires

Un calcul d'incertitude simple nous permet de constater que pour un diamétre de 70 nm,
nous commettons une erreur de 3,4 nm pour une variation de 1 degré sur 8 = 30° et de 0,37 nm
pour une variation de 1 degré sur ® = 150°. Pour un diamétre de 150 nm, ces erreurs
deviennent respectivement égales 2 0,6 nm et 0,7 nm. Sachant que l'erreur sur 1'alignement que
nous avons effectu¢ ne dépasse pas la moitié d'un degré, nous voyons que l'erreur induite par
les défauts d'alignement est de 1'ordre du nanométre pour le diametre des particules

considérées.
Volume de
Mesure
Faisceau
Lumineux
Source de —— ﬁAV —

Lumiére

Lentille
Collectrice

Diaphragme de
Champ
4 Surface

/ Photosensible

Figure B-9 Montage de base pour la
mesure de la lumiére diffusée

B-III-3/ Mesure du diametre des billes de I atex calibrées

Afin de vérifier la validité de la méthode de mesure utilisée, nous I'avons appliquée a des
billes de Latex de diametre et d'indice de réfraction connus D=121 nm et m = 1,59 mises en
suspension dans l'eau.

Avec les angles de diffusion choisis de 45 et 135 degrés, la mesure a permis de retrouver
le diametre de ces particules avec une erreur inférieure 2 15 %.
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Chapitre C

La configuration de la flamme de prémélange ayant déja été souvent étudiée et ne
représentant que la premiére phase de la combustion Diesel, nous avons choisi d'étudier une
flamme de diffusion, plus représentative de ce type de combustion. Pour aborder ce probleme,
nous nous sommes reportés initialement aux travaux de Garo [1984], Nishida [1983] et
Santoro [1983] qui ont plus particuliérement étudié les flammes de diffusion laminaires.

C-1/ Applications précédentes de la diffusion de la lumiére aux
flammes laminaires de diffusion

Nous allons présenter les méthodes optiques et les résultats auxquelles elles ont conduit
lors d'études antérieures sur la formation des particules de suie dans les flammes de diffusion
laminaires.

Kunugi et col. [1967] ont relevé la distribution angulaire du rapport de
polarisation y = Cyy, @/Cvv, Q. Sa comparaison a I'évolution prévue par la théorie pour
différents diametres permet de déterminer la taille des particules présentes dans le volume de
mesure. Les valeurs des diametres obtenus sont comprises entre 120 et 200 nm. Les auteurs ont
comparé ces résultats a ceux donnés par 'observation microscopique de prélévements. Ils ont
trouvé que les valeurs mesurées par diffusion de la lumigre sont 3 a 5 fois plus grandes que
celles obtenues sur les prélévements. L'explication qu'ils ont donnée consiste 2 dire que la
méthode de mesure est particuliérement sensible aux grands diametres en raison du fait que
l'intensité diffusée est proche d'une puissance six du diametre comme le montre
I'approximation de Rayleigh.

La concentration est déterminée quant 2 elle 2 partir de I'intensité diffusée 2 6 = 90° pour
une polarisation verticale en se basant sur un étalonnage utilisant une suspension de billes de
polystyréne dans I'eau.

Jagoda et col. [1980] ont étudié des flammes de diffusion de polystyreéne et de
polypropyléne. Ils ont utilisé de fagon complémentaire 1'observation microscopique de
prélevements pour obtenir la taille des sphérules élémentaires et une méthode optique de
"diffusion extinction" semblable a celle décrite au § B-II-3-d pour la détermination locale de la
taille des agrégats et de la fraction volumique.

Cette méthode constitue donc une bonne réponse aux remarques des auteurs précédents.
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Auteurs Combustible Type demesure | Fy max| Dmax Nmax Longueur d'onde | Indice de réfraction
(nm) (m3) (nm)

Garo [1984] méthane diff-ext 2.10°7 40 1,5.1012 514,5 1,57-0,56i
Santoro [1983] étheéne / éthane diff-ext 10-5 100 6.1016 514,5 1,57-0,56i
Nishida et col. propane + azote rapport de 3.106 120 1016 632,8 1,56-0,52i

[1983] polarisation
Newman et col. multiples extinction 106 4579 2,03-0,39i
[1987] 632,8 1,83-0,42i
1060 1,81-0,45i
Kunugi et col. mélanges anisotropiedela | 106 200 1015 450 1,91-0,675i
[1967] diffusion
Jagoda et col. polystyréne diff-ext 3.107 100 1017 494,5 1,57-0,56i
[1980]
Kent et col. éthylene diff-ext 107 140 10165 488 1,57-0,56i
[1982] .

Tableau C-1 Caractérisation des suies dans des flammes de diffusion laminaires par des méthodes optiques
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’ combustible

Figure C-1 Dessin du brileur de la flamme de diffusion
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C-11/ Dispositifs expérimentaux
C-II-1/ Principe

Parmi les différentes méthodes de caractérisation locale des nuages de particules
présentées au chapitre précédent, nous avons retenu pour I'étude de la flamme libre la méthode
de "diffusion-extinction" décrite au § B-II-3. En effet, pour ces flammes, la taille des particules
reste en général inférieure & 100 nm et I'hypothese de la théorie de Rayleigh qui a été utilisée
dans la présentation de cette méthode est ici justifiée. Dans ce cas, les mesures de diffusion et
d'extinction de la lumigre ne sont pas effectuées simultanément mais la flamme expérimentale
est ici suffisamment stable pour permettre de les réaliser successivement sans craindre
d'évolution de la combustion.

En outre, la symétrie de la flamme autorise la détermination du coefficient d'extinction
local par la déconvolution d'Abel appliquée aux mesures effectuées sur une traversée optique.
Ce procédé appelé méthode de la pelure d'oignon (onion peeling) est décrit en annexe 6.

C-11-2/ La flamme expérimentale

Le braleur est constitué de deux tubes coaxiaux de diametres intérieurs 60 et 17 mm
destinés 2 amener respectivement le comburant et le combustible 2 la zone de combustion. Le
brileur d'une hauteur totale de 350 mm est représenté sur la figure C-1. I1 est placé sur des
platines de translation permettant des déplacements dans deux directions avec une résolution de
0,005 mm (verticalement et horizontalement dans un plan perpendiculaire au faisceau laser).

Le combustible utilisé est une coupe pétrochimique (butane commercial). On utilise de
l'air comme comburant. La flamme obtenue est une flamme de diffusion laminaire. Les débits
de gaz a l'entrée du brileur sont 0,42 cm3.s'1 pour le combustible et 222 cm3.s-! pour l'air (ce
qui correspond a des vitesses linéaires respectives de 0,19 cm . s-! et 9,9 cm . s'1).

Etant donné€ les dimensions relatives de la flamme (environ 35 mm de hauteur) et du
volume de mesure optique (0,5 mm3 environ), l'obtention d'une flamme parfaitement stable a
nécessité un certain nombre de précautions :

- stabilisation des débits d'air et de gaz combustible ;

- protection contre les courants d'air locaux par des parois transparentes en verre ;

- €vacuation des gaz brllés a travers une paroi poreuse disposée au-dessus de la
flamme.
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C-II-3/ Le montage optique

Le montage optique adopté pour l'application de la méthode de mesure choisie (diffusion
- extinction) est représenté sur la figure C-2. La source de lumigre utilisée est un laser & Argon
ionisé réglé sur sa longueur d'onde 514,5 nm. Le faisceau lumineux est focalisé au point de
mesure pai' une lentille de 444 mm de distance focale et la lumigre diffusée dans la direction 90°
est collectée par une lentille de focale 155 mm.

Un filtre spatial de diametre 1 mm détermine dans la flamme le volume de mesure,
intersection de la zone observée et du faisceau incident. Un monochromateur de bande passante
8 nm, sélectionne la lumiere diffusée de méme longueur d'onde que celle issue du laser soit
514,5 nm, éliminant ainsi la plus grande partie du rayonnement propre de la flamme. En outre,
une détection synchrone a été utilisée pour parachever 1'élimination du rayonnement propre des
particules de suie.

Une lampe a ruban de tungsténe sert successivement a la mesure de 'atténuation de la
lumiére puis a I'étalonnage de la mesure de la lumiere diffusée. Grice 2 la largeur de son ruban,
cette source présente l'avantage de résoudre le probléme de la déviation du faisceau lumineux
par les gradients de température élevés rencontrés sur son trajet optique. En utilisant un tel
ruban rayonnant, le probléme disparait si :

- Il'image de la surface du ruban de tungsténe est nettement plus grande que l'orifice
du filtre spatial ;
- le rayonnement du ruban est uniforme sur toute sa surface.

Lorsqu'un faisceau laser est utilisé, le probleéme peut étre également résolu en plég:ant une
lame & surface dépolie avant le capteur optique. Nous avons abandonné cette solution en raison
des erreurs introduites par le filtre lui-méme.

C-I11/ Mise _en oeuvre de la méthode de diffusion-extinction

Une cartographie de la flamme a ét€ établie en effectuant des mesures dans différents
plans horizontaux situés a des hauteurs au-dessus du brQleur s'étageant de 1 2 37 mm avec des
pas de mesure axial de 3 mm et radial de 0,125 mm..

Les mesures effectuées sont donc successivement :

- le flux diffusé P : il permet de déterminer le coefficient de diffusion angulaire local
et directionnel Kyv (90) par la relation :
()

Kywql(90) = ———
Q- 2.V

75



Chapitre C

t
P
- la transmission /<I> 0 .2 partir de celle-ci, on déduit le coefficient d'extinction

local Kex; par 1a méthode de la pelure d'oignon (figure C-4).

C-1V/ Etude des résultats expérimentaux

C-IV-1/ Résultats généraux

Pour quatre hauteurs au-dessus du bréleur comprises entre 4 et 31 mm, nous donnons un
tracé des distributions radiales des coefficients de diffusion (figure C-3), d'extinction (figure C-
4), des fractions volumiques (figure C-5), des diametres (figure C-6) et des concentrations
(figure C-7). ’

Pour chacun de ces parametres, la distribution spatiale 2 travers une coupe verticale de la
flamme est représentée figure C-8 (a a f) par différents niveaux de couleur. Ce type de
représentation met bien en évidence la position spatiale des extrema de ces paramatres dans la
flamme.

Sur ces figures et images, on peut observer que les fractions volumiques et les diameétres
les plus importants se situent sur le cdté de part et'd'autre de 1'axe vertical de la flamme.

Pour pouvoir déterminer 1'évolution d'une particule de suie en fonction du temps, il faut
connaitre les lignes de courant 2 travers la flamme. Celles-ci sont calculées par Mitchell pour
une configuration de flamme voisine (figure C-9).

L'évolution le long de la ligne de courant centrale (axe de la flamme) est représentée sur la
figure C-10. Une premitre étape de nucléation et de croissarice de surface dont, comme il est
communément admis, les HPA sont les précurseurs, a lieu immédiatement au-dessus du brileur
avec formation de particules de diametre inférieur 4 15 nm. La coalescence s'étend ensuite sur
une zone allant sensiblement de 7 mm 2 22 mm au-dessus du brileur, zone ot elle fait baisser le
nombre de particules. Le diamétre et la fraction volumique croissants prouvent la persistance de
la croissance en surface. De 22 2 34 mm, la fraction volumique décroit, ce qui indique une
oxydation. Le nombre de particules augmente simultanément. Cette multiplication des particules
a déja été observée par Garo [1984] ainsi que par Neoh [1980, 1981,].

Enfin, dans une derni¢re étape, les trois parametres décroissent indiquant une
recombustion pratiquement totale des particules de suie.

L'évolution observée ici au voisinage de I'axe de 1a flamme se produit de maniére similaire
sur les autres lignes de courant.
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Notons par ailleurs que cette évolution relative des trois parametres (Fv, D et N) se
rapproche davantage des résultats de Kent et col. [1981] que de ceux de Garo [1984]. Ainsi,.le
premier maximum du nombre de particules a lieu tres tot et avant celui du diamétre et de la
fraction volumique.

C-1V-2/ Paramétres cinétiques

La détermination des parametres cinétiques du nuage de particules de suie au cours des
différentes étapes nécessite la connaissance des vitesses d'écoulement dans la flamme.
Wersborg [1973] a considéré la vitesse constante et égale 2 3 m.s~! pour étudier une flamme de
prémélange. Une approche plus fine adoptée par Ropper et col. [1977,] ainsi que par Flower
[1989] consiste & supposer une accélération constante comprise entre 30 et 40 m.s™2.

Nous avons adopté pour notre flamme une accélération de 35 m.s"2 ce qui nous a permis
d'évaluer la vitesse d'écoulement en chaque point de I'axe de la flamme.

a/ Nucléation

Dans la région comprise entre 4 et 7 mm au-dessus du brileur, la vitesse calculée est de
0,5 m.s"1. En supposant la coagulation négligeable dans cette zone, on trouve un taux de
nucléation de 2.10 19 m-3.s-1. Cette valeur est voisine de celle retenue par Kennedy et col.
[1990] pour leur modele et de celle mesurée par Kent [1982, 1981] dans sa flamme de diffusipn
atmosphérique en sandwich.

b/ Coagulation

En supposant que la coagulation a lieu entre 10 et 16 mm au-dessus du briileur comme le
fait apparaftre la figure C-10 et en considérant le modele de Wersborg et col. décrit au § A-III-
3, le coefficient de coagulation Ky obtenu pour cette flamme est de 1,4.10-8 cm3.s-1 dans
cette région oll la vitesse est voisine de 1,7 m.s-1. Cette valeur est comparable a celles données
dans le tableau A-3.

¢/ Recombustion des particules de suie
En évaluant la vitesse d'écoulement dans la région supérieure de la flamme (ou la
recombustion est prépondérante) 2 3 m.s~1 et la durée du processus d'oxydation des particules

de suie formées dans la flamme 2 de 5.10-3 s on détermine un taux d'oxydation de
3.103 g.cm-3.5-1. :
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Ceci correspond pour un diametre de 50 nm 2 un taux d'oxydation spécifique de 0,33.103
g.cm 2,571, taux assez voisin des valeurs maximales obtenues par Garo et col.[1986] : 1.10-
3g.cm-251,

C-IV-3/ Conclusion

Les évolutions spatiales obtenues et les parametres cinétiques déterminés ont permis de
mettre en évidence une certaine similitude avec les résultats disponibles dans la littérature sur les
flammes du méme type.

Une étude similaire accompagnée de l'introduction de la turbulence et de mesures précises
de la vitesse permettrait maintenant de s'attacher au cas de la flamme turbulente pour laquelle il
existe un nombre beaucoup plus réduit de résultats publiés malgré I'intérét qu'elle présente pour
la modélisation de la combustion Diesel.
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Chapitre D

La réduction de I'émission de particules de suie par les moteurs Diesel étant une des
préoccupations des constructeurs automobiles, un trés grand nombre d'études a porté sur leur
quantification. Néanmoins, la plupart de ces travaux se sont intéréssés a la suie présente a
I'échappement, alors que le besoin de compréhension du processus de formation et de
recombustion des particules requiert des mesures instantanées (pendant le cycle de combustion)
et locales (dans la chambre de combustion). Ceci peut étre réalisé soit par des prélévements [Du
et col., 1983, Whitehouse et col., 1980 et Aoyagi et col., 1980] soit par des mesures optiques,
elles mémes de deux types :

- méthodes basé€es uniquement sur les lois empiriques du rayonnement [Matsui et
col., 1979 et Heinrich et col., 1982]

- méthodes basées sur les lois de la théorie de Mie auxquelles nous nous
intéressons.

Des mesures de l'atténuation de la lumiére par un nuage de particules ont été déja
réalisé€es et interprétées en utilisant la théorie de Mie et Kontani et col. [1986 (1) et 1986 (2)] ont
présenté une €tude théorique détaillée de la faisabilité et de l'efficacité de cette méthode en
faisant ressortir toutefois sa faible sensibilité au diametre. Cette méme méthode est appliquée
sur un moteur Diesel par Greeves et col. [1975 (1) et 1975 (2)] afin d'en déduire la
concentration des particules de suie dans la chambre de combustion. Une étude similaire est
également conduite par Haupais et col. [1987 (1) et 1987 (2)].

Les recherches bibliographiques que nous avons entreprises nous ont amenés a constater
que la mesure de I'évolution spatiale et temporelle de la taille et de la concentration des
particules de suie au sein méme de la chambre de combustion d'un moteur Diesel par une
méthode basée sur la théorie de Mie n'a pas été utilisée jusqu'a présent. Toutefois Xu et col.
[1982] ont appliqué la méthode du rapport d'anisotropie a une cavité de mesure artificielle

communiquant avec la chambre de combustion.

D-I/ Support expérimental

D-I-1/ Le moteur Diesel utilisé

Le moteur utilisé est un monocylindre Diesel de cylindrée = 707 cm3, & quatre temps et a
injection directe (Lombardini LDA 100). Il a été équipé d'une culasse munie d'accés optiques
par Monteiro [1987] avec pour objectif initial la visualisation de la combustion par
cinématographie rapide.

Deux vues de la culasse sont données figures D-1-a et D-1-b. Cette culasse est réalisée en
acier. L'injecteur est latéral, horizontal et a trou unique. Il crée dans la chambre un jet unique
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horizontal. Un capteur de levée d'aiguille indique le début et la fin de l'injection. Un capteur de
pression mesure la pression instantanée dans la chambre et permet de suivre I'évolution de la
combustion. ‘

Le rapport volumétrique obtenu avec la nouvelle chambre de combustion est de 8,8. Pour
pallier cela, le moteur est suralimenté en air chaud sous pression. La température des parois de
la culasse est maintenue constante par un circuit d'eau a température régulée a 80 °C. Ce circuit
ainsi que tous les autres circuits hydrauliques de ce moteur Diesel sont schématisés sur la
figure D-1-c.

La forme de la chambre de combustion (située dans la culasse) est parallélépipédique et a
pour dimensions : 33 x 33 x 66 mm. Les acces optiques sont deux hublots rectangulaires
opposés de surface utile : 33 x 66 mm. Ces dimensions des fenétres nous permettent de mettre
en oeuvre la mesure de la taille des particules de suie par la méthode du rapport d'anisotropie.

Quelques détails supplémentaires sur les caractéristiques du moteur Diesel utilisé sont

donnés en annexe 5.

D-1-2/ Acquisition de données expérimentales

Une centrale d'acquisition permet d'enregistrer jusqu'a 12 signaux simultanés, avec une
fréquence d'échantillonnage pouvant aller jusqu'a 200 kHz (nous avons travaillé le plus
souvent a 50 kHz). Un micro-ordinateur gére de fagon conviviale et efficace les différents
parametres définissant le mode d'acquisition ainsi que le stockage des valeurs mesurées.
Compte tenu de la rapidité des phénomenes mis en jeu et la capacité nécessairement limitée du
stockage de I'information, la succession des opérations d'injection de gazole dans la chambre,
de début de l'acquisition de données et éventuellement de déclenchement de la caméra rapide,
nécessite une gestion trés précise réalisée par un séquenceur d'événements €lectronique.

Un schéma synoptique de tout cet ensemble est donné sur la figure D-2.
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| Lumiere diffusée a 6 = 160°
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Figure D-1-b Vue des trajets optiques a travers la culasse [Monteiro, 1987 ]
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D-11/ Mesure locale du diametre et de la concentration par les
techniques de diffusion

D-11-1/ Choix de la méthode

Plusieurs méthodes nous permettent de caractériser le nuage de suie en se basant sur la
théorie de Mie. La méthode de la diffusion-extinction présente comme nous l'avons vu
l'avantage d'€tre sensible aux petits diametres. Elle est toutefois difficilement applicable ici en
raison du caractere instationnaire et non symétrique du phénomene. En particulier, la mesure
locale du coefficient d'extinction serait trés imprécise en raison de l'indétermination du trajet
optique L et de l'absence de géométrie simple comme par exemple la symétrie axiale de
révolution dans le cas de la flamme laminaire de diffusion.. Pour la méme raison, nous ne
pouvons pas utiliser la méthode basée sur la mesure de l'atténuation de la lumieére a plusieurs
longueurs d'onde décrite au § B-1I-c qui, de plus, est peu sensible au diametre. Par conséquent,
nous utiliserons la méthode du rapport d'anisotropie.Le choix des angles de mesure (8) sera
limité par la taille et la disposition des accés optiques a la chambre de combustion.

Dans ce cas la lumiere diffusée est atténuée par les particules de suie qui se trouvent sur sa
trajectoire vers le capteur optique. De plus et a priori, méme pour une mesure sur l'axe du jet,
cette atténuation n'est pas la méme pour chacune des directions étudiées compte tenu de la
répartition aléatoire des particules dans la chambre au cours d'un cycle. Ce probléme est résolu

en effectuant des moyennes sur une cinquantaine de cycles

D-11-2/ Coexistence de deux tvpes de particules diffusantes : les gouttelettes de

combustible et les particules de suie

Par rapport aux mesures dans les flammes de combustible gazeux, on constate dans le cas
du moteur Diesel, une différence importante dans l'interprétation des mesures de lumiere
diffusée. En effet, le combustible est introduit sous la forme d'un jet composé de fines
gouttelettes injectées a haute pression dont la taille [Fluzin, 1990] est de l'ordre de 10 pm.
Lorsqu'elles pénétrent dans le volume de mesure, ces gouttelettes diffusent une quantité
importante de lumiere. Or, a travers l'indice de réfraction complexe, l'exploitation des données
expérimentales par la théorie de Mie est sensible a la nature du diffusant. I1 y a donc lieu de se
donner un moyen optique expérimental permettant de savoir si la lumiere diffusée provient des
gouttelettes de combustible ou des particules de suie afin de ne considerer que les signaux

provenant de ces dernieres.
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D'Alessio et col. [1983] ainsi que Beretta et col. [1981] ont déja abordé ce probleme mais
dans des conditions plus favorables puisqu'ils travaillaient sur des flammes libres avec des
acces optiques illimités. Ils ont montré par la théorie de Mie que la nature de 1'élément diffusant,
gouttelette ou suie, pouvait étre déterminée a partir de la valeur du rapport des sections efficaces
angulaires de diffusion dans une direction 8, appelé rapport de polarisation y :

C I‘I}I,Q(e’ 7\‘9D7m)
(6,A,D,m)

C \ARY

L'angle d'observation le mieux adapté a cette distinction du fait qu'il produit le plus grand
contraste entre gouttelettes et suie est 6 = 90°. Dans cette direction, Beretta [1981] a mesuré
expérimentalement :

-y =0,1 20,2 pour la suie seule dans une flamme de diffusion de méthane ou de propane
atmosphérique,

-y = 0,75 pour les gouttelettes dans un jet liquide non enflammé.

En se basant sur ces valeurs purement expérimentales, il a déterminé en chaque point de
mesure d'un jet liquide enflammé s'il y avait des particules de suie, des gouttelettes ou un
mélange des deux dont il peut donner les proportions. Pour des raisons d'accessibilité optique
au travers de notre culasse, I'angle 6 = 90° n'a pu étre utilisé et nous avons employé l'angle 6 =
160° pour lequel les résultats de Beretta [1982] montrent qu'il est également possible
d'effectuer la distinction des deux corps diffusants avec toutefois une moins bonne résolution.

Nous avons alors calculé a l'aide du logiciel Supermidi développé par Grehan [1988]
I'évolution du parametre y en fonction du diametre des particules de suie pour différentes
valeurs de l'indice de réfraction. Pour cela, nous avons supposé que ces diamétres étaient
distribués selon la loi logarithmique d'ordre zéro d'écart-type o = 0,3, proposée par Bonczyk
[1979]. On voit sur la figure D-3 que pour les différentes valeurs de l'indice de réfraction et du
diametre des particules, le paramétre y varie entre 0,85 et 0,90 pour la suie.

En ce qui concerne les gouttelettes de combustible, les calculs publiés par D'Alessio
[1983] en prenant un indice de réfraction m = 1,5 + O i montrent que les valeurs de ce
coefficient y varient sensiblement de 0,1 pour des particules de 50 um a 10 pour des particules
de 0,5 pm.

Ainsi I'application de cette méthode permet d'identifier & chaque instant les zones de la
flamme pour lesquelles le volume de mesure n'est traversé que par des particules de suie et d'en
calculer alors la taille et la concentration par la méthode du rapport d'anisotropie. Notons
(comme les valeurs du tableau D-1 le montrent) que cette identification des particules de suie
n'est pas absolue puisque les valeurs de y se recouvrent pour les particules et les gouttelettes de

3 wm environ.
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Tableau D-1 Valeurs approchées du rapport de polarisation calculé pour les
gouttelettes [d'Alessio, 1986] et les particules de suie

D-I1-3/ Montage optique

Le montage adopté et représenté figure D-4 doit donc permettre une mesure simultanée
des rapports d'anisotropie et de polarisation.
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La source de lumiére utilisée est un faisceau laser, 4 argon ionisé, focalisé au point de
mesure par une lentille de focale f = 444 mm. Le flux incident est polarisé verticalement. Sa
polarisation est modifiée avant le point de mesure par un polariseur d'angle y= 45°.

Chacun des faisceaux de lumiere diffusée dans les directions 6 = 20° et 8 = 160° est
collecté par une lentille de focale f = 300 mm. Pour la direction 8 = 20°, un polariseur
s€lectionne la polarisation verticale et I'image se forme sur un filtre spatial de diametre 1 mm.

Un filtre interférentiel de largeur de bande 1 nm permet ici encore d'éliminer une grande
partie du rayonnement thermique de suie et le flux diffusé, ainsi isolé, est mesuré par un
photomultiplicateur. Pour la direction 8 = 160°, le polariseur simple est remplacé par un cube
séparateur de polarisation et deux photomultiplicateurs identiques permettent de mesurer
séparément les flux de lumiere diffusée pour chacune des polarisations horizontale et verticale.

Afin de s'affranchir du rayonnement résiduel de la flamme, nous avons utilisé le
dispositif de modulation et de détection synchrone a 100 kHz (annexe 3) dont le fonctionnement
est illustré sur la figure D-5. La partie continue du signal modulé provient de la flamme, alors
que la partie périodique correspond a l'intensité diffusée que nous désirons mesurer.

Compte tenu de la focalisation du faisceau lumineux incident d'une part et des
caractéristiques de la lentille collectrice et du filtre spatial d'autre part, le volume de mesure
constitué par l'intersection des faisceaux incident et collecté est trés réduit et avoisine 0,1 mm3.

D-II-4/ Résultats des essais

a/ Conditions expérimentales

Au cours d'une premiere série d'essais, nous avons choisi de positionner le volume de
mesure au centre de la chambre de combustion. Pour valider la méthode qui permet de
distinguer les particules de suie des gouttelettes, nous avons alors fait varier la profondeur de
pénctration du jet avec et sans combustion en agissant sur la pression et la température de 'air &
l'admission conformément au tableau D-2.

Pendant ces essais, la vitesse de rotation du moteur de 1000 tr/min est maintenue
constante, l'avance a I'injection est de 15° vilebrequin et la quantité de gazole injectée de
12 mm3 par coup.

Chaque essai a ét€ effectué trois fois afin de s'affranchir des éventuelles irrégularités
cycliques :
la mesure que nous effectuons est ponctuelle (volume de mesure 0,1 mm3) et instantanée
(temps de réponse < 0,1 ms). De ce fait, les intensités lumineuses mesurées seront trés
sensibles aux fluctuations turbulentes liées 4 la combustion Diesel. En raison de cette méme
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turbulence, le jet de gazole injecté n'a jamais la méme forme et 'auto-inflammation ne
commence pas au méme endroit. Des différences significatives entre les signaux relevés pour

les trois combustions réalisées successivement dans les mémes conditions moteur sont alors

observées.
mesure pression de température de
n®: suralimentation l'air admis (°C)
(mm Hg)

0 30

2 1300 30

3 1300 40

4 1300 80

5 1300 145

6 1300 175

7 500 165

8 0 160

Tableau D-2 Conditions expérimentales des essais sur le moteur Diesel

Compte tenu du faible volume de mesure, les résultats peuvent €tre considérés comme
purement locaux et représentatifs uniquement de la combustion en un seul point : le centre de la
chambre. Suivant la pénétration du jet, ce volume visé contient des particules de suie, des
gouttelettes, de la vapeur ou un mélange en évolution.

Pour chaque cycle, au cours de la mesure, les signaux évoluent en raison :

- des mouvements d'air qui, bien que réduits en raison de la conception de la culasse,
peuvent encore dévier temporairement le jet et provoquer une intermittence du signal mesuré,

- des évolutions de la température et de la pression dans la chambre liées 2 la
turbulence et au déplacement du piston,

- de l'inflammation éventuelle des gaz et de leur cinétique de combustion.

Afin de relier les signaux observés a ces phénomenes, nous avons représenté sur les
mémes figures la pression instantanée dans la chambre qui permet de repérer les différentes
étapes du cycle. L'injection débute par ailleurs vers -14 ° vilebrequin comme cela a pu étre
vérifi€, pour chaque cycle, sur la courbe de levée d'aiguille.
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b/ Etalonnage des photomultiplicateurs

La précision de la mesure de y repose sur celle des composantes horizontale et verticale de
la Jumiere diffusée. Un essai préliminaire a donc été effectué en vue d'une vérification de
I'étalonnage du banc. Celui-ci a été réalisé a partir du rayonnement de la flamme seule (le
faisceau laser étant éteint). Ce rayonnement étant isotrope et non polarisé, les composantes
verticale et horizontale de l'intensité émise sont identiques et les intensités diffusées
négligeables. Le rapport de polarisation mesuré pour ce rayonnement de la flamme doit alors
étre de 1 si les deux voies de mesure sont bien étalonnées.

Les résultats présentés figure D-6 montrent une valeur du rapport de polarisation
constamment voisine de 1 pendant la durée de la combustion, témoignant du fait que les deux
voies de mesure possédent bien des sensibilités identiques.
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Figure D-6 Rayonnement du jet enflammé de gazole
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¢/ Distinction suie-gouttelettes

Essai n°l : figure D-7 a

L'air admis est & la pression atmosphé‘rique et a la température ambiante (30°C). Le
processus d'auto-inflammation est alors trop lent pour permettre l'inflammation dans le
cylindre. La combustion n'a pas lieu. Les diffusants atteignent la zone de mesure 2° vilebrequin
apres le début de l'injection. Les profils des rapports de polarisation mesurés présentent des
valeurs moyennes légérement supérieures & 1. Compte tenu des valeurs du tableau D-1, il
semblerait que nous soyons en présence de gouttelettes de combustible d'un diameétre de

quelques microns.

Essai n°2 : figure D-7 b

La pression de suralimentation est de 1300 mm Hg et la température de I'air admis est de
30°C. On n'observe pas de flamme lumineuse et la courbe de pression ne présente aucun
changement de pente qui indiquerait un dégagement de chaleur et une inflammation. La vitesse
de pénétration du jet diminue du fait de 'augmentation de pression dans la chambre et les
diffusants n'atteignent le point d'observation que 4° vilebrequin aprés le début de I'injection.
Les valeurs mesurées du rapport de polarisation sont élevées (jusqu'a 6) et tres fluctuantes avec
le temps. Ces remarques vont, d'apres le tableau D-1, dans le sens d'une diffusion par des
gouttelettes de plus petite taille. Cette évolution peut étre interprétée par le fait que
l'augmentation de pression favorise I'évaporation des gouttelettes [Fluzin, 1990].

Essais n°3 et 4 : figures D-7 c et d

La pression de suralimentation est inchangée et les températures passent 4 40 et 80°C.
L'augmentation de la température dans la chambre favorise de plus en plus I'évaporation du
combustible liquide. La combustion a lieu dans chaque cas, comme en témoigne la présence
d'une flamme lumineuse et le changement de pente sur la courbe de pression.
Les valeurs des rapports de polarisation sont toujours élevées et fluctuantes. I semblerait quiil
y ait prédominance des gouttelettes de petit diamétre dans le volume de mesure sans que le
procédé puisse permetire d'exclure la possibilité d'une présence de suie mélangée aux
gouttelettes.

Essais n°5 et 6 : figures D-7 e et f

La température de l'air a I'admission passe a 145 et 175°C. Ces conditions se rapprochent
du mode de fonctionnement normal de ce moteur Diesel.

Les valeurs mesurées des rapports de polarisation sont comprises entre 0,7 et 0,9. Elles

sont relativement constantes pendant les instants ol le jet se trouve au point de mesure et
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identiques d'un essai a l'autre. Compte tenu des conditions de fonctionnement du moteur et des
valeurs données au tableau D-1, il semble que le volume de mesure ne soit traversé que par des
particules de suie.

Des observations par cinématographie rapide ont été réalisées par Monteiro [ 1987] dans
les mémes conditions de fonctionnement du moteur. Elles confirment le fait que les gouttelettes
n'arrivent alors pas au point de mesure. Les calculs de Fluzin [1990] dans ces mémes
conditions conduisent a une pénétration inférieure a la moitié de la longueur de la chambre et
confirment aussi la conclusion précédente.

L'hydrocarbure initial est donc déja partiellement sous forme de suie lorsqu'il atteint le
milieu de la chambre de combustion. On doit remarquer en outre que cette suie est apparue
avant le changement de pente de la courbe de pression, changement indiquant un important
dégagement de chaleur et considéré généralement comme le début de la combustion. Des
observations allant dans ce sens ont déja été faites par Aoyagi et col. [1980] et Kontani et col.
[1983] comme nous l'avons indiqué au § A-VI-3.

Notons l'intermittence des signaux mesurés. Celle-ci provient de la taille du volume de
mesure qui est trés petit devant les échelles de turbulence et les dimensions de la flamme.

Essais n°7 et 8 : figures D-7 g et h

Les pressions de suralimentation sont de 500 et 0 mm Hg pour des températures
respectives de 165 et 160 °C. Les valeurs mesurées des rapports de polarisation sont voisines
de 1. La combustion a lieu pour l'essai n°7 uniquement mais avec un long délai d'auto-
inflammation. Le volume de mesure semble donc contenir essentiellement des gouttelettes sans
toutefois ici encore exclure la présence simultanée de suie. Celle-ci n'existerait qu'en petite
quantité en raison du trés long délai qui a entrainé un bon prémélange, lors de I'essai n°7, et de
la non-inflammation, lors de I'essai n°S8.

Nous avons ainsi mis en évidence I'évolution du rapport de polarisation y de la lumiére
diffusée a 160° lorsque les modifications des conditions de fonctionnement du moteur
conduisent a la présence dans le volume de mesure de diffusants allant des gouttelettes
Jjusqu'aux particules de suie seules.

Pour les jets de combustible liquide non-enflammé de d'Alessio et col. [1983], la valeur
Y(6 = 160°) était de 0,1 ce qui montre que le diamétre des gouttelettes était grand par rapport a
celui de nos mesures pour lesquelles ce rapport ¥(6 = 160°) a dans tous les cas été plus grand
que 0,7. Cet écart peut provenir soit du type d'injection, soit de I'influence des parametres
physiques extérieurs (pression et température).
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Néanmoins, pour les essais n°5 et 6 qui correspondent a une présence quasiment certaine
de suie (confirmée par la cinématographie rapide), la valeur du rapport y est bien celle prévue

par les calculs théoriques que nous avons faits.
d/ Evolution instantanée des particules de suie au cours d'un cycle

Ayant identifi€ la présence de suie au point de mesure (centre géométrique de la chambre
de combustion) dans le cas de l'essai n°6, nous pouvons réaliser la mesure du diametre et de la
concentration de ces particules par la méthode du rapport d'anisotropie.

Toute la lumiére diffusée provient donc des particules de suie. Elle est trés fluctuante : le
volume de mesure étant petit par rapport aux structures turbulentes de la combustion, le nuage
de suie se trouve ou non dans le volume de mesure, de fagon aléatoire, ce qui entraine les
fluctuations observées. Notons d'abord que les résultats que nous obtenons ne peuvent alors
pas étre comparés de maniére simple a ceux d'autres auteurs [Beretta et col., 1981 et 1982,
D'Alessio et col, 1983, ] en raison du caracteére trés local de notre mesure.

Sur la figure D-8, nous avons représenté la pression dans le cylindre, la durée de
l'injection et les signaux de lumiere diffusée.

Les diametres obtenus (figure D-8-¢) ont une valeur moyenne de 200 nm, ce qui est en
bon accord avec les observations effectuées par Nishida et col.[1984] pour une flamme de
combustible liquide instationnaire si l'on tient compte du fait que MacFarlane et col. [1964]
ainsi que Lahaye et col. [1986] ont remarqué une augmentation du diametre avec la pression.

On observe sur la méme série de figures D-8 I'évolution fluctuante de la concentration et
de la fraction volumique de suie avec le degré vilebrequin.

Les fractions volumiques obtenues ont des maxima de 4.10°5 soit 2,4 g.m-3 aux
conditions TPN. Par des prélevements instantanés, Matsuoka [1977] a trouvé une valeur
maximale de 15 g.m3 TPN pour une combustion en milieu beaucoup plus riche.

D-11-5/ Conclusion

Nous avons mis au point un procédé permettant d'avoir une idée du contenu du volume de
mesure (gouttelettes de gazole ou particules de suie) et, dans le cas ol il s'agit de particules de
suie, nous avons déterminé 1'évolution instantanée des parametres caractérisant ce nuage. En
plus de la taille et de la concentration de ces particules nous avons mis en évidence la rapidité de
leur formation et les fluctuations rapides de leur caractéristiques.
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D-III/ Mesure du volume de suie dans la chambre par atténuation
de la lumieére

D-111-1/ Bases théoriques

Nous avons vu au § B-II-3-c que l'atténuation d'un faisceau lumineux traversant un
nuage de particules (figure B-3) peut étre calculée a partir de la théorie de Mie décrivant la
diffusion de la lumidre par une particule sphérique, Kerker [1969] et de la loi de Beer-Lambert

décrivant son absorption :

¢ n 2
= exp —Z-.N.L.Qext.D
% (1)

Le facteur d'efficacité d'extinction Qqy dépend principalement du diametre D de la

particule, de la longueur d'onde de la lumiere incidente ainsi que de l'indice de réfraction
complexe de suie pour lequel nous avons de nouveau retenu la valeur proposée par Dalzell et
col. [1969] : m = 1,57 - 0,561.

La distribution du diamétre des particules n'étant pas monodisperse, on peut la

représenter par une loi de probabilité P(D) et I'expression (1) devient :

¢ T "°° 2
= exp |- . N. .Q . D%
> exp[ > L]O D). Q . D'

()

Comme l'ont montré Kontani et col. [1986], la fraction volumique (volume de suie par

unité de volume de gaz) s'exprime alors par :

+o0 3
D
Fy= N . P(D). —— - dD

0 3)

et en posant :

f P(D) . Quy. D°. dD
— 0

Qm pes
f PD). D°. dD
]

4
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on peut écrire :

2 Dxp F
L.F, = -=. —== . L -—-)
3 Qy Fo (5)
ol D3 est le diametre de Sauter pour la distribution P(D) défini par :
+0 3
ﬁ P(D) . D”.dD
0 (6)

D3, =

ﬂ PD) . D°. dD
0

Kontani et col. [1986] ont montré a l'aide de la théorie de Mie que, pour la longueur

D3,
d'onde A = 514,5 nm, le rapport -Q:}— ne variait que de 200 a 130 nm lorsque le diametre D
m

des particules varie de 30 & 100 nm. Compte tenu des valeurs expérimentales que nous avons

. . 32 . N
obtenues pour le diamétre des particules, nous adoptons la valeur (o = 130 nm qui conduit a
i

la relation numérique simple :

9 (I)
L.F, =-87.10 .L q)._)
0 @)

Notons que cette valeur 87.10- est comparable 2 celle de I'hypothése d'une distribution
monodisperse du § B-11-3-d ot la valeur était de 105.10-9.

Le produit L . F représente le volume de suie contenue dans le volume traversé par un
faisceau optique de section unité. Les méthodes de déconvolution du signal ne permettent
d'atteindre les fractions volumiques ponctuelles que dans des cas de configurations
géométriques symétriques qui ne correspondent pas a celui de la flamme turbulente

instationnaire d'un moteur Diesel.

D-III-2/ Montages optiques

Nous nous proposons d'effectuer alternativement des mesures soit en plusieurs points de
la chambre de combustion a I'aide de détecteurs au silicium, soit sur I'ensemble de la chambre,
par cinématographie rapide. Le montage optique (figures D-11) utilise comme source de lumiére
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un laser a argon ionisé réglé sur la longueur d'onde 514,5 nm. Ce faisceau est d'abord élargi

pour éclairer I'ensemble de la chambre de combustion (figure D-10) puis il passe a travers un

filtre interférentiel (AA= 1 nm ) pour éliminer le rayonnement de la flamme.

Pour la premiére série de mesures, on a placé trois photodiodes en trois différentes
positions décrites sur la figure D-11-a. Une quatriéme rend compte de l'atténuation 2 travers
toute la chambre.

Dans le montage destiné a la cinématographie et donné a la figure D-11-b, I'image de la
chambre de combustion se forme sur la surface photosensible d'un film "16mm" d'une caméra
rapide a la cadence de 6000 images par seconde. Une partie du faisceau initial est prélevée puis
atténuée par un filtre neutre. Par réflexions sur trois miroirs semi-réfléchissants successifs, elle
permet de créer trois niveaux de référence sur le film. Chaque image obtenue contient
finalement une vue de la chambre de combustion et les trois niveaux de référence.

La digitalisation de cette image est faite a l'aide d'une caméra CCD reliée a un micro-
ordinateur. On obtient une image discréte de 512 points par 512 points ayant chacun un niveau

de gris compris entre O et 255 (figure D-17-a).

Onde
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Pression

Chambre de
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| s |
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R

Onde
transmise

Figure D-10 Culasse traversée par un faisceau paralléle large
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Figure D-11-a Montage optique pour la mesure de l'atténuation par des capteurs linéaires
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Figure D-11-b Montage optique pour la mesure de l'atténuation par cinématographie rapide
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D-111-3/ Résultals et interprélation

Pour une pression de suralimentation de 1300 mm de mercure, une quantité de gazole
injectée de 12 mm3 par coup, une avance  I'injection de 22°V, une durée d'injection de 20°V et
parfois un rebond de l'aiguille vers + 10 vilebrequin, nous avons réalisé les mesures
d'atténuation sur différentes traversées de la chambre pour des températures de 1'air a
I'admission comprises entre 100 et 180°C.

Sur chaque groupe de courbes, nous représentons la pression dans la chambre et la
fraction volumique déduite du signal lumineux en considérant une longueur traversée égale d la
largeur de la chambre. La fraction volumique calculée représente donc une valeur moyennée sur
cette traversée.

La température €élevée des particules de suie et par conséquent leur rayonnement
thermique ont ici encore nécessité I'utilisation conjointe du filtre interférentiel et de la détection
synchrone qui permettent d'éliminer I'effet de ce rayonnement indésirable.

a/ Mesures ponctuelles et globales

- Mesure a proximité du nez de l'injecteur (figure D-12) :

Quelle que soit la température d'admission, I'atténuation du faisceau lumineux commence
trés rapidement apres la levée d'aiguille et le début de l'injection du carburant. De plus, le profil
de I'atténuation du faisceau lumineux en fonction du temps est peu bruité et ne présente pas de
variations brutales. L'atténuation observée semble donc essentiellement provoquée par le jet
liquide de carburant et ne peut en conséquence conduire 2 aucune information sur les particules
de suie dans la chambre. Les valeurs de fractions volumiques étant toujours calculées a partir de
l'indice de réfraction de la suie, elles n'ont ici aucune si gnification.

- Mesure au centre de la chambre de combustion (figure D-13) :

Toutes les courbes d'atténuation présentent deux pics caractéristiques. Un premier pic
consécutif & l'injection représente l'atténuation par le jet liquide. Le deuxiéme pic est consécutif
a la combustion (le début de la combustion est visualisé par le changement de pente sur les
courbes de pression) et il est l'image de I'évolution de la quantité de suie présente sur la
traversée considérée. On remarque deux évolutions importantes en fonction de la température de
l'air a I'admission :

- le maximum d'atténuation relatif aux gouttelettes de gazole tend a diminuer en amplitude et en
durée lorsque la température s'éleve, en raison d'une vaporisation plus importante et d'un délai
plus court, il devient presque imperceptible pour 8 = 170 °C
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- le maximum de la fraction volumique de suie augmente avec la température de l'air a
I'admission. Ce résultat concorde avec celui obtenu par Haupais [1987]. L'augmentation de la
température de l'air a l'admission rendant le délai d'auto-inflammation plus court, la
combustion commence alors que le carburant a peu diffusé dans la chambre. De plus, la masse
volumique de l'air devenant moins importante, la quantité d'oxygene disponible et par
conséquent l'oxydation de suie sont plus réduites et il en résulte une formation de suie plus
importante.

- Mesure a l'opposé de l'injecteur (figure D-14) :

On remarque qu'ici les phénomenes sont décalés dans le temps en raison du temps de
pénétration du jet et du temps de propagation de la flamme mais également qu'en fin de
trajectoire les mouvements des gaz les ont rendus plus aléatoires. On note également que les

concentrations en suie atteignent des valeurs plus élevées.
- Mesure sur toute la chambre (figure D-15) :

Cette mesure est plus difficile a interpréter pour deux raisons :

- elle prend en compte l'atténuation simultanée par des gouttelettes et par des particules de suie
se trouvant a des endroits différents,

- elle rend compte de tout le volume de la chambre de combustion et donc aussi des régions a
faible concentration. Elle est de ce fait "diluée" et peu sensible aux évolutions : en particulier
nous n'observons pas de maniere aussi sensible, sur la figure D-15, l'influence de la
température constatée sur les mesures locales. On remarquera simplement sur les courbes
d'atténuation que le décrochement consécutif & l'apparition de la suie apparait en méme temps
que celui de la courbe de pression qui indique le début du dégagement de chaleur.

Les mesures effectuées au centre de la chambre conduisent a des valeurs de la fraction
volumique deux fois plus faibles que celles obtenues par diffusion de la lumiére. Cet écart
s'interpréte aisément par le fait que cette mesure par diffusion de la lumiére concerne un petit
volume au coeur du jet enflammé alors que la mesure par atténuation prend en compte toute la
traversée de la chambre et opere donc une moyenne conduisant & des valeurs inférieures.

D'une maniére générale, ces mesures mettent en évidence, d'une part la rapidité de la
formation de la suie qui débute parfois avant méme l'inflammation, et d'autre part
l'augmentation de la quantité maximale de suie avec la température de l'air 4 'admission (figure
D-16) pour les raisons déja évoquées ci-dessus : diminution de la masse d'air admise dans le
cylindre et diminution du délai d'autoinflammation.
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b/ Mesure par cinématographie rapide

Un essai a €t€ réalisé dans les conditions de I'essai n® 6 du § D-11-4, a savoir une pression
de suralimentation de 1300 mmHg et une température de l'air admis de 175°C.

- Le traitement d'image

Un logiciel de traitement des images digitalisées permet leur visualisation sous forme de
niveaux de gris ou de fausses couleurs sur l'écran d'un micro-ordinateur ainsi que la
présentation des résultats du calcul du produit L.Fv.

Ces calculs sont effectués pour toute la surface du hublot visé ce qui permet une résolution de
200 x 300 points. La vitesse de la caméra permet de disposer d'une image tous les degrés
vilebrequin lorsque le moteur tourne & la vitesse de 1000 tours par minute.

Au cours de la traversée de la chambre de combustion, le faisceau laser subit une
atténuation produite par les particules de suie mais aussi par les gouttelettes de gazole. Or, ici
encore, les calculs sont conduits en considérant que toute l'atténuation provient de la suie
seulement. Il faut donc interpréter ces images en tenant compte des courbes d'évolution de
pression et de levée d'aiguille afin de dissocier les effets de la suie de ceux des gouttelettes.

Nous avons défini dans la chambre de combustion cing zones, correspondant chacune a
une tranche, qui se projettent sur l'image sous forme de bandes verticales (figure D-18). Le
calcul de la valeur moyenne de L.Fv sur chacune de ces bandes et pour chaque degré de rotation
du vilebrequin permet de connaitre 1'évolution du nuage de suie a travers la chambre de
combustion d'une part et au cours de la combustion d'autre part (figure D-19). D'une maniére
identique, nous avons défini cing points (figure D-18) (2 x 2mm de cOté) pour lesquels nous
avons effectué les mémes calculs (figure D-19).

L'observation des images obtenues montre bien (figure D-17) cette évolution du nuage de
particules de suie mais ne permet pas de détecter les premiers instants d'apparition des
particules en raison de l'impossibilité de discerner, par cette méthode, gouttelettes de
combustible et particules de suie.

Afin d'étudier de fagon quantitative les résultats obtenus, nous représentons I'évolution
de L.Fy calculée par la relation 7 et moyennée sur cing bandes et cing points comme indiqué sur
la figure D-18. Les deux séries de courbes obtenues dans le cas des bandes et des points (figure
D-19) présentent des allures comparables. Dans le cas des bandes, les variations sont moins
importantes en raison de leur caractére moyenné sur la hauteur.
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Figure D-18 Disposition des points et des bandes dans la chambre de combustion

Les courbes concernant les mesures proches de l'injecteur (b1,b2,p1,p2) présentent les
deux pics bien marqués, déja observés sur les mesures locales par capteurs optiques (figure D-
14). Le premier correspond a l'atténuation provoquée par les gouttelettes de combustible qui
n'ont pas encore commence a briler et le second a l'apparition des particules de suie.

On constate que les pics correspondants sont déphasés dans le temps : en effet, & mesure
que l'on s'¢loigne de l'injecteur, le pic dfi a la suie arrive de plus en plus tard. Ce phénoméne
trouve son origine dans la propagation du nuage de particules de suie formées dans les zones
riches proches de l'injecteur.

Pour la derni¢re bande, située loin de l'injecteur, on note l'apparition d'un troisiéme pic
se situant a -3° vilebrequin. La mesure étant effectuée a proximité de la paroi qui fait face
l'injecteur, le jet enflammé, apres étre passé devant la zone de mesure, "se réfléchit" sur cette
paroi et repasse dans la zone de mesure. Ceci est également directement observable sur les
1mages relevées en cinématographie.

Des mesures bas€es sur le méme principe ont été réalisées par Haupais [1987] sur un
moteur semblable au notre. Le dispositif de mesure de I'atténuation de la lumiere utilise des
capteurs optiques et un dispositif €lectronique qui permet de faire une moyenne instantanée de
L.Fy sur des bandes semblables a celles décrites plus haut. La comparaison des courbes
obtenues montrent que les deux méthodes de traitement du signal lumineux conduisent a des
résultats qualitativement voisins. La cinématographie présente en outre une résolution spatiale
trés supérieure a celle que I'on peut obtenir avec des capteurs optiques répartis. En estimant la
valeur du parcours optique €gale a la demi-largeur de la chambre de combustion (16 mm), la

fraction volumique maximale atteinte est égale 22,5 . 10-5,
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Figure D-19 Mesure intégrée sur bandes et points de la fraction volumique de suie
sur le trajet optique
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D-1V/ Conclusion

L'application de la méthode de la diffusion de la lumigre aux jets liquides enflammés d'un
moteur Diesel souffre d'une ambiguité sur la nature du diffusant. Nous avons mis au point une
mesure optique complémentaire permettant de déterminer la présence de la suie et nous avons
pu alors mesurer par la méthode du rapport d'anisotropie le diamétre de ces particules de suie.

Nous avons ensuite appliqué la méthode de l'atténuation pour des mesures plus globales
de la fraction volumique de la suie et la distribution instantanée 2 travers une projection de la
chambre de combustion a été obtenue.

La valeur déterminée par le rapport d'anisotropie est quatre fois plus grande (tableau D-3)
que celle obtenue lors de la mesure d'atténuation par un capteur optique linéaire (photodiode).
Nous avons vu que cela provient du fait que la premiére est une mesure locale au centre de la
chambre de combustion tandis que la seconde est pondérée sur toute la traversée optique (alors
que les particules de suie ne sont pas uniformément présentes sur tout ce trajet).

Ces mesures ont également fait ressortir la rapidité de la formation de suie et I'influence

de la température de l'air d'admission sur cette formation.

n° méthode Fv maximale
1 diffusion 4.10°5
20-160°
2 extinction 1.10°5
photodiode
3 extinction 0,9. 10°5
cinématographie

Tableau D-3 Comparaison des fractions volumiques maximales
obtenues par les trois méthodes
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CONCLUSION

L'étude bibliographique préliminaire a permis d'évaluer le degré de complexité des
processus régissant la nucléation, la croissance et I'oxydation des particules de suie et a mis
en évidence la nécessité d'effectuer des mesures instantanées de la taille et de la concentration
de ces particules afin de mieux comprendre leur évolution dans les milieux en combustion et
plus particulierement dans les moteurs Diesel.

Les méthodes optiques généralement utilisées dans ce but sont basées sur la théorie
de la diffusion de la lumiére. Une analyse théorique de leur applicabilité aux aérosols a
permis de mettre en évidence les criteres les mieux adaptés a chaque configuration
expérimentale.

Une étude préalable sur une flamme libre de diffusion laminaire a d'abord été
effectuée. Elle a permis d'établir une cartographie détaillée des tailles et concentrations des
particules dans cette flamme. L'interprétation de ces résultats reste néanmoins complexe. En
effet, la distribution des diametres de particule est supposée monodisperse mais la
multiplicité des phénomeénes mis en jeu peut faire évoluer leurs tailles dans des sens opposés
et provoque ainsi la coexistence de particules de suie de dimensions différentes. Toutefois, a
partir d'une estimation de la vitesse a l'intérieur de la flamme, les parameétres cinétiques des
différentes étapes ont pu étre déterminés et comparés favorablement aux résultats de travaux
antérieurs.

La détermination de ces parametres dans diverses configurations de flamme permettra
de mettre en évidence l'importance relative des différentes étapes (nucléation, croissance...)
sur la quantité de suie finale.

Cette méthode a pu étre appliquée a un moteur Diesel expérimental possédant des
acces optiques. Ainsi le diametre des particules de suie a pu étre mesuré in situ par une
technique de diffusion de la lumiere bien plus sensible a la taille que les méthodes basées sur
le rayonnement propre ou l'extinction jusqu'alors appliquées. La mesure a pu étre effectuée
sur la quasi-totalité de la phase de combustion avec cependant deux limites :

- elle ne peut commencer qu'aprés disparition totale des gouttelettes de gazole du
volume de mesure,

- elle s'achéve lorsque l'oxydation des particules présentes réduit la taille et la
concentration a des valeurs telles que l'intensité diffusée devient insuffisante.



Pour compléter cette étude, l'application de méthodes basées sur la mesure de
l'atténuation d'un faisceau lumineux associées a la cinématographie rapide nous a permis
d'avoir une information sur la distribution spatiale de la fraction volumique des particules de
suie dans l'ensemble de la chambre de combustion de fagon continue, a chaque degré
vilebrequin. Par des mesures locales du méme type (utilisant des capteurs optiques
lin€aires), nous avons pu mettre en évidence l'influence de la température de l'air a
l'admission qui, en réduisant le délai d'auto-inflammation et la quantité d'air admise,
entraine une valeur maximale de la fraction volumique plus élevée.

Ces premieres applications ont fait ressortir la possibilité d'évaluer la rapidité de la
formation de suie au cours du cycle de combustion et de quantifier le phénomeéne de
recombustion de ces particules. Elles pourront donc étre étendues a une étude parametrique
plus large de I'influence des différentes conditions de fonctionnement du moteur.
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ANNEXE 1
Théorie de Mie

Les fonctions 1 et 19 définies pour la description de la théorie de Mie au § B-II-1-c
s'expriment, en reprenant les notations de Kerker [1969], de la fagon suivante :

i1=lsllz el izziszf

ol
o 2n+1
S} - nz:] m[anﬂn (cos ) + bnTn (COS 8)]
- 2n+1
S2= El m[an’cn (cos B) + by, (cos 9)]
avec

Lo @ (B)-my, ()Y, ()
n Zn(a)w'n(ﬁ) - mwn(B)E;n (a)

b = mwn(a)‘l"n(ﬁ)°‘1’n(ﬁ)‘4)'n(a)
" mEn(a)y', B) - my, (B) T ()

YPp ety €tant les fonctions de Ricatti-Bessel

H
P "(cos 8
T, (cos 6) = Py (cos )
sin 6



et Ty et iy étant définis par :

1 (cos 0) = L PP (cos 8))
de

dans lesquelles Pf}) est le polyndme de Legendre d'ordre 1.



ANNEXE 2
Loi de Beer-Lambert

Les notations que 1'on va utiliser sont celles du texte principal et sont rappelées sur le
q p p ppe

schéma de la figure AN-2-1.
Soit d® I'atténuation de la puissance du faisceau a I'abscisse z, d'aprés la définition de

Qexgona:

dP=-(N. dV).@.[Qext. %-Ié-zl}

d'ol apres intégration :

P . D2
In (—) = - N.L.Q eyt - =-L. K
@ 4

ou encore

2
D, P(_N.L.QemnD

Nuage de particules

Faisceau lumineux
incident

Figure AN-2-1 Atténuation progressive d'un faisceau lumineux par un nuage de particules






ANNEXE 3

Détection _svynchrone

Lors de la mesure de parameétres physiques, on est souvent confronté a des problemes de
signaux parasites qui viennent s'ajouter aux paramétres mesurés.

Parmi les solutions possibles, il existe celle de la détection synchrone. Cette méthode est
basée sur l'extraction de I'amplitude d'un signal sinusoidal noyé dans un bruit, qui peut étre
soit un bruit aléatoire, soit un bruit périodique, grace a un signal de référence indiquant la phase
et la fréquence et permettant un redressement suivi d'un filtrage.

Dans le cadre de ce travail nous avons développé un instrument électronique basé sur ce
principe et nous l'avons appliqué au probleme de la mesure de la lumiére diffusée par les
particules de suie dans les milietix en combustion.

Ce signal sinusoidal peut étre par exemple , la réponse d'un systéme linéaire 2 une
excitation sinusoidale ou le résultat de la modulation d'un signal continu d'amplitude trés faible
que l'on désire mesurer, comme le déséquilibre d'un pont de mesure dont on module la tension

d'alimentation.

Représentons le signal sinusoidal dont on veut mesurer I'amplitude par ['expression :
p g p p p

e(t) = Vgsin( 2nft + ¢ )
Nous supposerons que l'on dispose d'un signal de référence de méme fréquence :
s(t) = A sin (2nf )
e(t) est mélangé a un bruit b(t) et le signal résultant & analyser est :

y(t) = e(t) + b(t)

Il s'agit donc d'extraire de y(t) un signal a la fréquence f. Pour cela, on utilise la
démodulation synchrone dont la détection synchrone n'est qu'un cas particulier.
Le but recherché est la connaissance de l'amplitude Vg de e(t). C'est la fonction

d'intercorrélation de y(t) avec s(t) qui va nous le permettre.



En effet, celle-ct nous donne :

VoA
Cys(T) =-—°é-—-cos( 2nfgr+¢)

La fonction de corrélation Cyy(t) entre e(t) et s(t) est périodique sinusoidale, d'amplitude

V;A , de fréquence fp dont la valeur a retard nul (t=0) est :

VoA
Cys (O):——?z——cos:p

Pour connaitre I'amplitude V¢ de e(t), il suffit donc de calculer Cys (0).
'1 T
Cys(0) =3 [ elstict

D'un point de vue pratique, un multiplieur analogique et un filtre passe-bas qui fait la
moyenne des produits permettent d'obtenir ces résultats. Le signal e(t) est bien extrait du bruit
b(t) puisque la moyenne due au bruit est faible devant celle due a e(t) (Cys (0) ).

C'est ce procédé qu'on appelle "démodulation synchrone".

On peut au lieu de fonctions sinusoidales, multiplier y(t) par un signal carré en phase avec
s(t), par exemple la fonction signe de s(t), que nous noterons sgn(s(t)). Ceci simplifie encore la
réalisation du dispositif qui prend alors le nom de " détecteur synchrone " et dont la figure AN-
3-1 donne un schéma simplifié.

Un générateur sinusoidal injecte le signal s(t) a I'entrée du systeme a étudier. La réponse
du systéme a ce signal, entachée du bruit b(t), constitue le signal de sortie y(t), qui est envoyé a
I'entrée de deux amplificateurs de gains +1 et -1, a la sortie desquels on dispose de +y(t) et -
y(t). Evidemment, si y(t) a un niveau trop faible, on pourra choisir un gain plus élevé de ces
amplificateurs pourvu qu'ils restent égaux et opposés. Deux portes analogiques G et Gg sont
commandées l'une par le signal logique sgn(s(t)) pris a la sortie du générateur, l'autre par le
signal complémentaire. La somme des signaux résultants est ensuite moyennée par un filtre
passe-bas de constante de temps t= RC a la sortie duquel on mesure le signal détecté Vp . En
supposant que les portes G et Gg sont conductrices lorsque le signal de commande est égal a
+1, on vérifie que.l'on réalise bien la fonction désirée.



Entrée
Sortie

S— «
AD 630 |}——mw| Passe-bas e AD 24—
.._..,,.___.__._....»«
Reference | Amplification
Redressement Filtrage

Figure AN-3-1 Schéma de principe de la détection synchrone

Supposons un signal théorique de la forme :

y(t) = Vgsin( 2aft +¢)

Le signe du signal de référence, s(t)=Asin(2nfqt), s'écrit :
san(s(t) = 2 {sin(2ntd)- L sin(3 2xfg) + .. + 51— (-1)"sin[(@k+1)2nfcl]
Tt 3 2K+1

d'olr , avec p(t)=y(t).sgn(s(t))

2Vy o
p(t)= . 0 ng 2k1+1 (-1 )k{COS(ZM[(ZkH ¥o-11-¢)-cosat[(2k+1)fo+T]+¢ )}

En supposant la constante de temps du filtre du premier ordre infinie, la tension détectée

sera Vp=p(t). Dans ce cas et fo ne sont pas simultanément nuls car la détection n'aurait alors

pas de sens. Donc (2k+Dfp+ = O d'ou

cos(@at[(2k+1)fo+1]+¢)=0

Enfin cos(2nt[(2k+1)f- f]- ¢ ) sera différent de zéro pour f= (2k+1)f

Pour une telle valeur :

2VO 1 k



2Vq
En particulier, si f=fp, alors Vp = —— C0S ¢
T

En résumé, seul un signal d'entrée dont la fréquence est égale a fo ou a un de ses
multiples impairs sera détecté. Comme seule la fréquence fo nous intéresse, on €vite toute
interférence que pourraient produire des bruits périodiques de fréquences €gales a celles des
harmoniques impairs de fo, en faisant précéder la détection synchrone d'un amplificateur
sélectif centré sur fy dont la largeur de bande Af est suffisamment faible pour éliminer les
fréquences 3fg, 5f, etc... ,

Pour parfaire la réduction de bande, il suffira de ne transmettre a la détection synchrone
que des fréquences voisines de fy. Ce sera le role de l'amplificateur sélectif qui précede celle-
ci : 1l élimine les fréquences 3fg, Sfo, etc...

On ne conserve donc en sortie que le bruit situé dans une bande centrée sur f et que 1'on

peut rendre aussi étroite que 'on veut par le choix de t.
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y(t)=e(t)+b(t)

Systéme

Générateur pilote

+y (1)

Sgn (S,(t))

Vp=p(t)






ANNEXE 4
Lois de probabilité

La distribution de probabilité du diametre des particules de suie adoptée par différents
auteurs n'est pas la méme. Celle que nous avons adoptée dans ce travail est la distribution

logarithmique d'ordre zéro proposé par Bonczyk [1979] :

[1n (D) In (D] 2

2
20

exp -

PD) =

2
00
Y2 11D, o, exp -
ou Dy, = diametre le plus probable
O = écart-type de la distribution

Nous représentons sur la figure AN-1 I'évolution pour différentes valeurs de Dy, de la

distribution ZOLD en fonction du diameétre.

Une autre loi de distribution a été utilisée par Newman et col. [1987], Pagni et col. [1978]
ainsi que Lee et col. [1981] : P(D) =a . D¢. e'PD ol a, b et ¢ sont des parametres de la -

distribution.



P{D}

P(D)

P(D)

P{D)

3e+7

Dm = 50e-9

2e+7
le+7 =
0e+0 v T T v T T T
Oe+0 2e-7 de-7_. . 6e-T Re-7 le-6
Diametre
2et+?
Dm = 100e-9
Oe+0 v T T T 1
Oe+0 2e-7 T 8e-7 le-6
Diametre
Be+6
66 +6 Dm 200e-9
de+6
2e+6
Oe+0 ¥ T t T
Oe+0 Dlametre 8e-7 le-6
3e+6
] Dm = 500e-9
2e+6 ™
le+6 -
Oe+0 y
Oe+0 7e-7 le-6

Dxametre

Figure AN-4-1 Evolution de la distribution logarithmique d'ordre zéro

en fonction du diamétre



ANNEXE §

Caractéristiques du moteur LDA-100 dans sa version modifiée [Monteiro, 1987]

Parameétre Propriété
entrainement des par arbre a cames en téte, a attaque
soupapes directe et entrainement par courroie
soupape admission diam. 25 mm
soupape échappement diam. 25 mm
croisement des nul
soupapes
pompe a injection Sigma CMS 2B 80L a deux pistons
doseurs
injecteur Bosch type DLLA P a trou unique
lubrification culasse forcée par pompe €lectrique et circuit
indépendants
refroidissement de la forcé par pompe & eau €lectrique
culasse indépendante
course 90 mm
alésage 100 mm







ANNEXE 6
Résolution de la pelure d'oignon

I1 s'agit ici de donner la procédure mathématique qui permet de déterminer le coefficient
d'extinction Kexy & partir de la transmission T.

Soit une section de la flamme a une hauteur donnée et N¢ le nombre de traversées de cette
section par un faisceau lumineux. La flamme étant & symétrie axiale de révolution, considérons
uniquement une moitié de celle-ci. Notons j =1 a Ny les faisceaux lumineux traversant la
flamme et i = 1 a N; les anneaux concentriques a l'intérieur desquels passent ces faisceaux
comme l'indique la figure AN-6-1.

Soit Kexi(1) le coefficient d'extinction a l'intérieur de 'anneau 1 et 1(j) la transmission du

(j)=In (-?i)
%

Soit L(i,j) la longueur du faisceau j a travers l'anneau i. Selon la loi de Beer-Lambert on

faisceau j a travers la flamme :

a:
- j . . «
t(]) =-2. 2 Kext(l) . L(‘?J)
i=1
La résolution de ce systeme d'équations linéaire peut se faire de la fagon récursive
suivante :
1
Kexll) = - 5 o1) . UL, 1)

et pour j =2 a N

P=]

j-1
Keul) = - 575 - {fcoa)-—r(jwz- S Kol [Li.J) - L j-1]

On peut ainsi déterminer Kexy(j) pour j = 1 & Ny, a partir des valeurs (expérimentalement
mesurées) de t(j) pour j =1 a N;.



\VWANN S/ ]
A\~ TS/

MNAANNNNS, A2/ /)]

Nt

"N\~ T/

.
B

Figure AN-6-1 Illustration de la pelure d'oignon
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