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Secteur de Recherche : Énergétique, Thermique, Combustion

Présentée par :

Fabien CHASSAGNE

********
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Je tiens tout d’abord à remercier MM. Michel Champion et Henri-Noël Presles de
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7.1.3 Définition de la CL Flamme de propergol pour le modèle macrosco-
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8.1.2 Sensibilité au débit de gouttes ṁAl . . . . . . . . . . . . . . . . . . 154
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′′
g . . . . . . . . . . . . . . . 155
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DBW : Denison-Baum-Williams (Modèle de)
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PA : Perchlorate d’Ammonium



xii Nomenclature

PAG : Polyazoture de Glycidyle

PBAN : Polybutadiène acide acrylonitrile
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ZN : Zel’dovich-Novozhilov (Modèle de)
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ṁAl,l (kg/s) : Débit massique des gouttes d’aluminium
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n : Partie réelle de l’indice complexe de réfraction

p (Pa) : Pression du milieu gazeux considéré

p0 (Pa) : Pression atmosphérique

p̃ (Pa) : Perturbation de pression

Qa (m2) : Efficacité d’absorption

Qext (m2) : Efficacité d’extinction

Qsc (m2) : Efficacité de diffusion

~qpyro (W/m2) : Flux consommé par la réaction de pyrolyse

~qr (W/m2) : Flux radiatif net échangé

q̇
′′′

(W/m3) : Energie libérée par la réaction par unité de volume

q
′′
c,w (W/mm2) : Flux convectif net échangé entre un mur solide et le mélange gazeux

q
′′
r,w (W/mm2) : Flux radiatif net échangé entre un mur solide et le mélange gazeux

R (J/mol/K) : Constante universelle des gaz

rb (mm/s) : Vitesse de combustion du propergol (ou burning rate)
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rb,i (mm/s) : Vitesse de combustion du composé solide i (i=ox,liant)

S0 (m2) : Surface totale de propergol

Sox (m2) : Surface d’oxydant

T (
◦
C ou K) : Température du mélange gazeux calculée

Tad
f (

◦
C ou K) : Température adiabatique de flamme

Tb (
◦
C ou K) : Température d’évaporation de l’aluminium

Tc (
◦
C ou K) : Température à l’intérieur du propergol

TECN (
◦
C ou K) : Température Equivalent Corps Noir

Ti
fus (

◦
C ou K) : Température de fusion de l’espèce i

Ts (
◦
C ou K) : Température de surface

Ti
vap (

◦
C ou K) : Température d’évaporation de l’espèce i

Tvraie (
◦
C ou K) : Température de flamme (ou température vraie)

Tw (
◦
C ou K) : Température du mur solide

U(d) : Variable aléatoire

Vg (m/s) : Vitesse d’éjection des gaz de commustion de propergol

vl (m/s) : Vitesse latérale de diffusion des gaz

~v = (u, v, w) (m/s) : Champ de vitesse de l’écoulement (calculé)

ẇ (kg/m3/s) : Taux de réaction chimique

x : Paramètre de taille des particules

XAl,sat : Fraction molaire d’aluminium saturant (en liquide)

xf (µm) : Hauteur de flamme

xfdiff (µm) : Hauteur d’une flamme de diffusion

xfpr (µm) : Hauteur d’une flamme de prémélange

xi : Fraction molaire de l’espèce i

YAl,g : Fraction massique d’aluminium gazeux

YAl,sat : Fraction massique d’aluminium saturant (en liquide)

Yi : Fraction massique de l’espèce i

Yf : Fraction massique de combustible

Yp : Fraction massique de propergol

Z : Fraction de mélange

Zf : Fraction de mélange à la stoechiométrie
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Symboles Grecs

αox : Fraction massique de charge oxydante

βF : Fraction d’oxydant réagissant dans la flamme de diff. primaire

β(~x, λ) : Coefficient d’extinction monochromatique du milieu au point ~x

δ (m) : Epaisseur du bloc de propergol modélisée

δs : Pas de temps d’actualisation des CL thermiques

δΩl (sr) : Angle solide autour de la direction l

δV (m3) : Volume élémentaire

∆ (m) : Parmètre de taille pour le modèle de Smagorinsky

∆t (s) : Pas de temps

∆z (m) : Pas d’espace

ε(T ) : Emissivité totale

ε(λ, T ) : Coefficient d’émission monochromatique ou émissivité spectrale

κ(~x, λ) : Coefficient d’absorption monochromatique du milieu au point ~x

λ (µm) : Longueur d’onde

µt (Pois) : Viscosité turbulente modélisée

φ (rad) : Angle azimutal

ϕrad (W/m2) : Flux radiatif mesuré

Φ (W/m3) : Fonction de dissipation de l’énergie cinétique du mélange

Φ(~s, ~s′) : Fonction de phase associée à la diffusion de ~s depuis ~s′

Ψ : Fonction marqueur

ρ (kg/m3) : Masse volumique du mélange calculée

ρg (kg/m3) : masse volumique des gaz de propergol

ρp (kg/m3) : masse volumique du propergol

ρs (kg/m3) : masse volumique d’un mur solide

σ(~x, λ) (SI) : Coefficient de diffusion du milieu au point ~x

¯̄τ (SI) : Tenseur des contraintes de viscosité

τ d (s) : Temps de diffusion
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τ comb,Al (s) : Temps de combustion d’une goutte d’aluminium

τ conv,Al (s) : Temps de convection d’une goutte d’aluminium

θ (rad) : Angle polaire

ω̇v (kg/s) : Taux d’évaporation d’une goutte

ξFF : Hauteur adimensionnée de la flamme de diffusion secondaire

ξox : Fraction volumique de charge oxydante

ξPA : Hauteur adimensionnée de la flamme de PA

ξPF : Hauteur adimensionnée de la flamme de diffusion primaire

ξr : Fraction locale d’énergie émise

ξf : Fraction de luminance totale diffusée



xviii Nomenclature

Nombres Adimensionnés

Fr : Nombre de Froude

M : Nombre de Mach

Le : Nombre de Lewis

Nu : Nombre de Nusselt

Pr : Nombre de Prandtl

Re : Nombre de Reynlods

Red : Nombre de Reynlods lié à la goutte

Sc : Nombre de Schmidt

Sh : Nombre de Sherwood

Indices

a : absorption

all : allumage

d : goutte

diff : flamme de diffusion

ext : extinction

g : produits gazeux

i : espèce gazeuse

ijk : maille ijk

inc : incident

ox : espèce oxydante

p : propergol solide

pr : flamme de prémélange

pyro : pyrolyse

sc : diffusion (scattering)

w : mur

0 : instant initial
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Exposants

eq : à l’équilibre

l : direction de propagation
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′′
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2.1 Photographies au Microscope à Balayage Electronique (MBE) d’une coupe

de propergol composite [3] . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 19
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4.2 Système de mesure ultrasonore . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 67

4.3 Principe de mesure et d’acquisition du système ultrasonore . . . . . . . . . 67

4.4 Système d’acquisition du signal US . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 68
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milieu à λ = 0,9 µm, λ = 4,50 µm et λ = 4,66 µm (Butalane, 1 atm) . . . 94

5.16 Emissivités monochromatiques locales du milieu (valeurs moyennées sur [60

- 70 s]) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 95



xxiv Table des figures

5.17 Comparaison du spectre d’émissivité monochromatique d’un feu de Buta-
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′′
g = 2,31 kg/m2/s)155
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H2 et H3, au coeur du feu de Butalane (ṁAl = 1 kg/s) . . . . . . . . . . . 168
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24 Variations du flux rayonné en fonction des températures de zone T1 et T2 . 178



xxvi Liste des tableaux

25 Collage du capteur US au fond du bloc de propergol . . . . . . . . . . . . . 181
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Introduction générale

Depuis plusieurs dizaines d’années, la propulsion solide s’est beaucoup développée

dans les domaines spatial et militaire, et nombre de moteurs, dits à poudre, utilisent le

propergol solide comme principal ”carburant”. L’exemple le plus fameux reste le lanceur

Ariane V, qui est équipé de deux moteurs à propulsion solide MPS230, contenant 230

tonnes de propergol chacun et assurant à eux deux 90% de la poussée durant les deux

premières minutes de vol. Moins connues mais tout aussi répandues, de nombreuses appli-

cations militaires (missiles balistiques et tactiques notamment) sont également dotées de

ce type de propulseur, la charge et la composition du propergol solide variant selon les ap-

plications considérées. Cependant, l’utilisation de matériaux hautement énergétiques tels

que le propergol solide pose rapidement des problèmes de sécurité aussi bien pendant la

conception du moteur qu’après sa mise en service. Des zones de danger doivent ainsi être

définies et prises en compte lors des phases d’assemblage et de stockage du propulseur.

Elles dépendent notamment de l’architecture du moteur et de la nature du propergol uti-

lisées, et sont déterminées en fonction de la réaction du propulseur à une agression donnée

(thermique, mécanique, etc). Le type de réaction d’un propulseur est souvent donné par

des approches probabilistes qui ne précisent que partiellement les phénomènes physiques

mis en jeu lors d’un accident. Par conséquent, les zones de danger sont souvent sures-

timées, ce qui, parfois, peut être pénalisant pour la conception de bâtiments adaptés à

l’assemblage ou au stockage de ces systèmes propulsifs.

Prenons l’exemple d’un scénario accidentel amenant à l’éclatement pneumatique d’un

propulseur à propergol solide dans un bâtiment d’assemblage. Alors que le moteur est prêt

à être manipulé, un incendie se déclare dans l’enceinte, suite à un court-circuit ou à une

fuite hydraulique d’un des appareils de manutention. La structure du moteur s’échauffe
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alors progressivement, jusqu’à atteindre la température d’auto-inflammation du propergol,

à partir de laquelle le propulseur monte en pression et éclate en plusieurs parties (fond de

virole avant, fond de virole arrière et coiffe). La charge de propergol solide se fragmente

également en blocs de différentes tailles, qui sont dispersés de part et d’autre du moteur

accidenté et qui brûlent à une pression proche de la pression atmosphérique1. Ce type de

réaction n’est pas le plus critique car il n’y pas ici détonation du système. Pour autant,

la combustion des blocs de propergol dispersés peut propager un incendie vers d’autres

propulseurs stockés dans le bâtiment, également susceptibles d’éclater et de provoquer

des dégâts matériels et humains plus importants encore.

C’est pourquoi, afin d’éviter cet ”effet domino”, l’objectif de la présente étude est de

prédire l’impact thermique de cette combustion résiduelle de blocs de propergol solide.

Nous nous limiterons ici aux propergols solides composés de Perchlorate d’Ammonium

(PA), de Polybutadiène (PBHT) et de particules solides d’aluminium, chargement usuel

des applications spatiales et militaires.

Ces trente dernières années, la combustion de ce type de matériau énergétique a

d’ailleurs fait l’objet de nombreuses recherches [4, 5, 8]. Cependant, celles-ci ont principa-

lement été réalisées à l’échelle laboratoire, sur des échantillons de quelques milligrammes,

afin de mieux comprendre les mécanismes physico-chimiques mis en jeu au niveau mi-

croscopique. Elles ont notamment montré que la vitesse de combustion du propergol

PA/PBHT dépend principalement de deux paramètres : la pression du milieu ambiant et

la granulométrie du PA [7]. D’autre part, divers modèles numériques ont été développés

afin de prédire la combustion d’un propergol PA/PBHT/Al. Mais l’approche numérique

se limite à la simulation de la combustion d’échantillons de propergol de quelques milli-

grammes et à des domaines représentatifs d’une chambre de combustion de moteur. En

effet, dans la plupart des cas, l’objectif final est de prédire la vitesse de combustion du

matériau et d’optimiser les performances propulsives du propulseur.

En fait, seuls quelques travaux ont été présentés à plus grande échelle, dans un contexte

de sécurité pyrotechnique. Certaines approches, plus expérimentales, ont permis de ca-

1la surpression aérienne générée par l’éclatement du propulseur a supprimé les portes soufflables du

bâtiment, ce qui a pour conséquence de faire chuter la pression dans l’enceinte.
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ractériser la combustion de blocs de propergol aluminisés, brûlant à l’air libre [2, 17].

Différents moyens de mesure (pyrométrie, spectrométrie, etc) ont été mis en oeuvre afin

de quantifier le plus finement possible les phénomènes caractéristiques de cette combustion

à grand échelle. D’autres études, cette fois numériques, ont été menées plus récemment,

dans le but de prédire l’impact thermique d’un feu de propergol [18]. Cependant, la com-

position du propergol solide considéré était différente et ne contenait pas de particules

d’aluminium, espèces jouant un rôle non négligeable dans les transferts de chaleur vers

l’extérieur, comme nous le verrons au cours de cette étude.

Finalement, peu de données quantitatives existent sur la combustion d’un bloc de

propergol solide aluminisé et aucun modèle, capable de prédire son impact thermique sur

l’environnement, n’a été, à ma connaissance, présenté jusqu’à présent. Aussi, ces travaux

ont pour but de contribuer à la modélisation de ce type de feu à grande échelle. Pour ce

faire, ce mémoire s’articule autour de trois parties principales :

1. La première partie dresse un état de l’art de la combustion d’un propergol solide

de type PA/PBHT/Al aux niveaux micro- et macroscopique. Le premier chapitre

définit ce qu’on entend par feu de propergol et présente les travaux majeurs réalisés

à grande échelle sur ce type d’incendie. Le deuxième chapitre est consacré aux prin-

cipaux modèles de combustion du propergol solide PA/PBHT, au niveau microsco-

pique. L’évolution des approches numériques sur ce sujet est notamment présentée.

Enfin, le chapitre 3 décrit les différents phénomènes liés à l’ajout de particules solides

d’aluminium dans la composition initiale du matériau. La formation puis la combus-

tion des gouttes d’Al en ambiance gaz de propergol sont principalement abordées,

ainsi que les modèles qui leur sont associés.

2. La deuxième partie présente la mise en oeuvre d’essais expérimentaux, l’objectif

étant d’enrichir une base de données utile au développement et à la validation de

notre futur modèle. Deux compositions de propergol solide aluminisé sont testées

et deux dispositifs d’essais sont conçus pour cette étude. Le premier permet de

mesurer la signature thermique de la combustion d’un bloc de propergol de type

PA/PBHT/Al à l’air libre, alors qu’à l’aide du second, des mesures pyrométriques
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sont réalisées au coeur de l’écoulement multiphasique et en différents points.

3. Enfin, dans la troisième partie, un modèle numérique est développé à partir du

code de simulation d’incendie FDS (Fire Dynamics Simulator) [19] (chapitre 6). Le

chapitre 7 souligne les différentes modifications apportées à ce code afin de tenir

compte de la spécificité d’un feu de propergol aluminisé. Une étude de sensibilité du

modèle aux principaux paramètres est ensuite menée et la simulation d’un scénario

de défaillance, comme celui présenté précédemment, est réalisée.

L’outil numérique ainsi développé devrait alors être intégré à la simulation globale du

scénario de défaillance décrit précédemment et permettre de mieux prédire les effets ther-

miques d’un feu de propergol aluminisé induit par l’éclatement d’un propulseur.
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Première partie

Etat de l’art sur la combustion d’un

propergol solide aluminisé
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Chapitre 1

Les feux de propergol solide

aluminisé au niveau macroscopique

Dans le cadre d’une étude de sécurité incendie, il est primordial de bien définir la source

d’énergie à l’origine d’un feu afin de prédire correctement sa propagation et ainsi mieux

le contrôler. Il en va de même en sécurité pyrotechnique, où la nature du combustible

est cependant bien différente. En effet, il ne s’agit plus d’étudier des feux d’hydrocar-

bures classiques tels que le kérosène, le méthane, l’éthylène, etc, mais plutôt des incendies

résultant de la combustion de matériaux hautement énergétiques, tels que des propergols

solides. Aussi, l’objet de ce chapitre est de préciser ce qu’on entend par feu de propergol

solide et de présenter les principales études menées jusqu’à présent sur ce sujet.

1.1 Qu’est-ce qu’un feu de propergol solide ?

1.1.1 Définition

Lors de l’éclatement pneumatique d’un propulseur à poudre, le propergol solide se

fragmente en plusieurs blocs projetés tout autour du propulseur initial et qui brûlent

en combustion type ”tas de poudre” (ou ”cigarette”). Ces blocs résiduels, de plusieurs

dizaines de centimètres de diamètre, libèrent une grande quantité d’énergie et sont sus-

ceptibles de propager l’incendie, voire de provoquer l’éclatement d’autres propulseurs.

Tout au long de cette étude, on parlera donc de ”feu de propergol” pour définir la com-
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bustion de blocs de propergol solide de plusieurs dizaines de kilogrammes, par opposition

aux échantillons de quelques milligrammes utilisés à l’échelle d’un laboratoire.

1.1.2 Comparaison entre un feu de propergol et un feu d’hydro-

carbure plus classique

Un feu de propergol solide, comme son nom l’indique, résulte de la combustion d’un

matériau énergétique solide de type propergol. En général, on parle de feu pour une com-

bustion à grande échelle, induisant des hauteurs de flamme de l’ordre de la dizaine de

centimètres, voire du mètre, et impliquant des réactions entre des espèces combustibles

et l’oxygène de l’air environnant. Lors de la combustion de matériaux solides plus clas-

siques (bois, polypropylène, polyuréthane, etc), il est alors possible de représenter les

transports de masse et de chaleur par la Figure 1.1. Dans le cas d’un propergol solide,

Fig. 1.1 – Représentation schématique des transports de masse et d’énergie lors de la

combustion d’un solide (ṁ
′′
, débit de masse par unité de surface des espèces gazeuses

isssues de la vaprisation du solide, Q̇
′′
F , flux de chaleur émis par la flamme vers la surface,

Q̇
′′
L, pertes thermiques exprimées en terme de flux de chaleur issu de la surface [1]

parler de ”feu de propergol” peut parâıtre abusif puisque la combustion d’un propergol

solide PA/PBHT s’autoentretient, même sans présence d’air environnant, le perchlorate

d’ammonium PA jouant à la fois le rôle d’oxydant et de réducteur (§ 2.1.2). De plus, la
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grande hétérogénéité de ce type de matériau induit des réactions en phase condensée mais

aussi la coexistence des deux grands régimes de combustion gazeuse : flamme de diffu-

sion et flamme de prémélange, dont les hauteurs sont seulement de quelques dizaines de

micromètres (§ 2.2.1). Ainsi, le débit de masse par unité de surface des espèces gazeuses

issues de la vaporisation du propergol est bien plus élevé que lors d’une combustion de

solides plastiques (Tab.1.1).

Débit massique par unité de surface ṁ
′′

(g/m2.s)

Matières Plastisques

Polystyrène 14.1

Polypropylène 8.4

Polyurethane 8.2

Propergols solides

Butalane 2566

Butalite 1854

Tab. 1.1 – Comparaison de la pyrolyse des matériaux plastiques à celle des propergols

solides (P = 1 atm) [16]

On peut cependant trouver des analogies avec les feux classiques, au regard de la

structure de l’écoulement réactif résultant de la combustion d’un bloc de propergol solide

aluminisé. Comme pour un panache de feu d’hydrocarbure [20], trois zones distinctes de

l’écoulement peuvent être mises en avant (Fig.1.2) :

1. Cône 1 : zone réactive de très hautes températures, très lumineuse et proche de la

surface de combustion du propergol ; lieu très peu affecté thermiquement par l’air

ambiant, où les gouttelettes d’aluminium s’oxydent et libèrent une grande quantité

d’énergie ;

2. Cône 2 : zone intermédiaire, plus éloignée de la surface de propergol, où les goutte-

lettes d’aluminium continuent de s’oxyder ;

3. Cône 3 : panache du feu, principalement non réactif, où les gouttes d’aliminium

ne brûlent plus et se retrouvent sous la forme d’oxydes résiduels (alumine Al2O3)

liquides ou solides ; lieu de formation de grandes structures tourbillonnaires qui
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dispersent les fumées d’alumine et qui font fortement chuter la température de

l’écoulement.

Fig. 1.2 – Feu de propergol solide aluminisé (20%Al) lors d’un essai d’allumage (CAEPE-

2006)

Cependant, compte tenu des grandes vitesses atteintes par l’écoulement gazeux (Vg ≈ 20

m/s), le panache n’est pas contrôlé par la gravité (Nombre de Froude élevé Fr ≈ 200)

et demeure une zone de très fortes turbulences (Nombre de Reynolds Re ≈ 5000). La

naissance de grosses structures tourbillonaires induit ainsi une forme caractéristique, dite

en champignon. Plusieurs études expérimentales, présentées dans la partie suivante, ont

permis de mieux caractériser les feux de propergol aluminisé, et servent ainsi de bases aux

études théoriques correspondantes.
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1.2 Caractérisation des feux de propergol solide par

approches expérimentales

A la fin des années 70, E.W. Price et al. caractérisent un feu de propergol alumi-

nisé à l’air libre, à l’aide d’un dispositif expérimental conséquent [2]. Des visualisations

par caméras et des mesures par photographies rapides permettent d’estimer certaines ca-

ractérisques de ce feu de propergol solide à pression atmosphérique. La composition et les

propriétés du propergol utilisé sont indiquées dans le tableau 1.2. Etant donnée la faible

pression environnante, la vitesse de combustion rb est de l’ordre de 1 mm/s et la vitesse

d’éjection des gaz Vg varie de 15 à 30 m/s. La formation de grosses gouttes d’aluminium

est également mise en évidence et leur temps de combustion tc est estimé à 70 ms.

Formulation UTP 3001

AP (%) 68

Al (%) 16

PBAN (%) 16

Tf
ad (◦C) 3136

Application Titan IIIC

Tab. 1.2 – Propriétés du propergol solide utilisé par E.W. Price (1979)

Cependant, les mesures de température par sonde immergée dans le feu restent peu

fiables en raison de la nature extrême du milieu dans lequel elles sont effectuées. En effet,

un dépôt d’oxyde d’aluminium se forme sur les sondes, ce qui fausse les mesures. L’auteur

teste alors différentes techniques permettant de mesurer la température et l’émissivité

d’un feu de propergol, en utilisant notamment des photomultiplicateurs sur trois longueurs

d’onde données (405 nm, 505 nm et 600 nm). Les résultats les plus probants sont obtenus

en supposant que le milieu se comporte comme un corps gris sur le domaine spectral

[400-600 nm]. Ils dépendent toutefois grandement du couple de longueur d’onde considéré

et l’hypothèse d’un comportement type corps gris reste à démontrer.

Finalement, à partir des quantités mesurées et des observations faites (Tab.1.4), un

modèle global, dit à trois cônes, est proposé, lequel prend en compte les principaux

phénomènes se produisant dans chaque zone du feu (Fig.1.3).
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Fig. 1.3 – Schématisation d’un feu de propergol solide aluminisé (type UTP3001) [2]

Suite aux travaux de E.W. Price et al., J.C. Diaz met en place, au Lawrence Livermore

National Laboratory (LLNL), un dispositif expérimental visant à obtenir des donneés plus

fines sur l’environnement thermique d’un feu de propergol aluminisé [17]. La composition

considérée correspond au chargement du troisième étage du missile américain Minuteman

et demeure fortement chargée en particules d’aluminium (Tab.1.3). Des tests sont réalisés

pour la mise au point des techniques de mesure les mieux adaptées à ce type de milieu

réactif et différentes méthodes de diagnostic sont employées selon les grandeurs à mesurer.

Compte tenu des très hautes températures atteintes et de la grande hétérogénéité du

milieu, le dispositif expérimental retenu comprend une cheminée en graphite, à l’intérieur

de laquelle est placé le bloc de propergol étudié. Cette cheminée est percée à différentes

hauteurs et sert de support à des tubes de vue, également en graphite. Ceux-ci visent

l’intérieur de la flamme et sont reliés à des tubes d’alignement afin d’assurer la trans-

mission de l’émission lumineuse de la flamme vers des pyromètres et des spectromètres

infrarouges (IR). Un cône calorimétrique est en outre placé dans le feu afin de déduire,

par méthode inverse, le flux de chaleur échangé. Des diamètres intérieurs de cheminée

entre 17 cm et 35 cm ont été testés afin d’étirer la cône primaire et ainsi effectuer plus de
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mesures dans cette zone.

Formulation ANB 3066

AP (%) 73

Al (%) 15

CTPB (%) 12

Tf
ad (◦C) 2730

Dimension du bloc Cylindre (H = 15cm / D = 17cm)

Application 3ème étage Minuteman III

Tab. 1.3 – Propriétés du propergol solide utilisé par J.C. Diaz (1993)

La température locale du milieu est mesurée à plusieurs hauteurs, soit par spec-

trométrie, soit par pyrométrie infrarouge (IR). La méthode par spectrométrie se base

sur les travaux de Eckl et al. [21], et superpose le spectre mesuré de la flamme avec celui,

théorique, d’un corps gris de température et émissivité données. Elle permet non seule-

ment de montrer que le milieu se comporte comme un corps gris sur la bande spectrale

[400-1000 nm] mais aussi de déduire les température et émissivité correspondantes.

Le méthode par pyrométrie IR fait pointer deux pyromètres sur un même volume de

mesure, l’un monochromatique centré sur la longueur d’onde 950 nm, l’autre bichroma-

tique centré sur deux longueurs d’onde, 700 nm et 1000 nm. Cette technique, validée par

Johnson et al. [22], suppose que le milieu se comporte comme un corps gris sur cette

bande spectrale, ce qui est ici vérifié par la première méthode. Elle permet non seulement

de mesurer la température vraie de la flamme en différents points mais surtout de déduire

le coefficient d’émission monochromatique local du milieu.

Le tableau 1.4 récapitule les résultats obtenus par Price (1979) et Diaz (1993). Bien que

les propergols composites testés soient de composition différente, il montre que les vitesses

de combustion mesurées sont de l’ordre de 1 à 2 mm/s, valeur tout à fait caractéristique

d’une combustion à pression atmosphérique. En outre, les valeurs de température et

d’émissivité du milieu indiquent le comportement émissif du milieu dans les domaines

visible et proche infrarouge. Enfin, la vitesse de l’écoulement et le diamètre moyen des

gouttes d’aluminium caractérisent quantitativement le phénomène bien que de manière
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Etude PRICE (79) DIAZ (93)

Formulation PA/PBAN/Al PA/PBCT/Al

Composition (%) 68/16/16 73/12/15

Temp. adiab. de flamme Tf
ad (◦C) 3130 (calculé) 2730 (calculé)

Forme du bloc - Cylindre

Diamètre du bloc - D = 17 cm

Présence d’une cheminée non oui (D = 35 cm)

Vitesse de combustion rb (mm/s) 1.27 1.34

Temp.mesurée à la hauteur H (◦C) 2570 (H = 15 cm) 2400 (H = 20 cm)

Corps gris sur [400-1000 nm] Hypothèse Hypothèse validée

Emissivité monochromatique ε(λ,T) 0.03 (λ = 0.5 µm) 0.04 (λ = 0.95 µm)

Flux de chaleur (W/cm2) - 54.3 (H = 83 cm)

Temps de combustion des gouttes d’Al Tc,Al (ms) 70 (estimé) -

Vitesse des produits de comb. du propergol Vg (m/s) 15-30 (estimée) -

Tab. 1.4 – Principaux résultats obtenus lors de la combustion d’un bloc de propergol

aluminisé à l’air libre ([2, 17])

sommaire.

Aussi, et malgré un nombre conséquent de tests réalisés jusqu’à aujourd’hui, il semble

utile de compléter les données expérimentales existantes pour mieux quantifier les trans-

ferts de chaleur entre ce type de feu et l’extérieur. Peu de résultats expérimentaux

concernent la combustion à l’air libre d’un bloc de propergol (plusieurs kilos en utili-

sation industrielle) et les moyens de calculs actuels peuvent constituer un complément

efficace aux essais, qui sont, malgré tout, lourds à mettre en oeuvre et coûteux.

1.3 Simulations numériques d’un feu de propergol

Beaucoup d’études numériques ont décrit la combustion d’un propergol lors du fonc-

tionnement nominal d’un propulseur mais peu ont été réalisées afin de prédire la propaga-

tion d’un feu de propergol, bien que nombre d’incendies aient montré le danger potentiel

d’une combustion incontrôllée de ces matériaux hautement énergétiques (USS Stark 1987,

conflit des Falkland 1984).
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Ainsi, en collaboration avec le Centre Technique des Systèmes Navals (CTSN), Porte-

rie et al. (1995) ont simulé les effets thermiques d’un feu de propergol homogène dans une

enceinte, représentant typiquement une soute de navire [18]. Deux configurations ont été

testées : la première avec ouverture au plafond dès le début de la combustion, la seconde

avec ouverture seulement à partir d’un certain niveau de pression. Une attention parti-

culière a été portée sur le couplage entre les phénomènes de diffusion des espèces gazeuses

et la post-combustion des produits issus de la réaction du propergol (post-combustion

CO-O2 et H2-O2). Les conditions aux limites spécifiques (surface de propergol et ou-

verture d’évacuation) ont été trâıtées par une méthode de Riemann et les équations de

Navier-Stokes complètes ont été résolues sur l’ensemble du domaine de calcul. Les effets

de montée en pression liée à la combustion du bloc ainsi que le rôle de l’ouverture sur la

propagation de l’incendie ont été simulés. Les niveaux de température atteints ainsi que

l’évolution temporelle des différentes espèces gazeuses ont également été prédits.

Quelques années plus tard, et dans un contexte similaire, White et al. (2000) ont si-

mulé la propagation d’un feu de propergol dans une enceinte confinée ou semi-confinée

[23]. Ils ont utilisé le code numérique FAST, développé par la NIST (National Institute

of Standards and Technology, USA), qui s’appuie principalement sur un modèle de zones.

L’évolution de la température de la zone chaude est ainsi prédite puis comparée aux

données d’essais correspondants.

Cependant, l’approche par zones de White et al. (2000), trop simplifiée, ne rend que

peu compte de la complexité des phénomènes mis en jeu par un feu de propergol alu-

minisé en milieu confiné. Un modèle de champs semble plus approprié pour prédire plus

finement les effets thermiques et les effets de surpression induits par ce type d’incendie. Le

modèle proposé par Porterie et al. (1995), qui inclut bien un modèle de champs, considère

seulement des feux de propergol solide homogène. Or la combustion d’un bloc de proper-

gol solide composite, chargé en particules d’aluminium, génère un panache très fortement

hétérogène dans lequel des gouttes d’aluminium, de diamètre variable, vont brûler et pro-

duire des particules d’alumine très émissives. La prise en compte de ces phénomènes dans
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un modèle numérique devrait donc permettre de prédire mieux encore ce type d’incendie.

1.4 Conclusion

Un feu de propergol composite met en jeu des phénomènes physico-chimiques com-

plexes (combustion du propergol, formation puis combustion des gouttes d’aluminium)

que l’on peut représenter par un schéma simplifié dit à cônes renversés. Les mesures in

situ permettant de quantifier le champ de température et les échanges de flux de chaleur

restent néanmoins limitées et demandent des méthodes de diagnostic lourdes à mettre en

place. Aussi l’outil numérique peut s’avérer être une alternative intéressante à la simula-

tion d’un feu de propergol à grande échelle.

Pour appréhender le problème posé et émettre des hypothèses pertinentes pour notre

étude, il convient d’abord de cerner les processus intimes de combustion qui se déroulent

au niveau microscopique :

– mécanismes pilotant la régression du matériau composite à pression atmosphérique ;

– paramètres dont dépend la structure de la flamme d’un propergol composite ;

– lois régissant la formation et la combustion des gouttelettes d’aluminium ;

– ...

Ainsi, nous présenterons, ci-après, l’état des connaissances actuelles sur la combustion

d’un propergol composite de type PA/PBHT, aluminisé ou non.
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Chapitre 2

Combustion d’un propergol solide

PA/PBHT au niveau microscopique

Afin d’appréhender au mieux la description macroscopique de la combustion d’un

bloc de propergol composite PA-PBHT, il est nécessaire de comprendre les phénomènes

physico-chimiques existant au plus près de la surface de pyrolyse (quelques microns). Les

transitions solide-gaz du perchlorate d’ammonium (PA) et du liant (PBHT), ainsi que les

phénomènes de transport et de réaction des espèces gazeuses nouvellement formées seront

étudiés dans cette partie.

Nous développerons, tout d’abord, les théories dominantes, mettant en évidence la

coexistence de plusieurs types de flamme au-dessus de la surface de pyrolyse du proper-

gol. Puis nous décrirons les principaux modèles monodimensionnels associés et essaie-

rons de mieux cerner les besoins qui nous amènent à nous orienter vers des simulations

numériques multidimensionnelles. Enfin, nous terminerons ce chapitre par une synthèse

des mécanismes réactionnels mis en jeu à la pression atmosphérique, conditions corres-

pondant au cadre de notre étude.
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2.1 Description d’un propergol composite

2.1.1 Composition d’un propergol composite

Bien qu’il existe également des propergols composites à liants nitrés, à base de PA

(PA + Nitroglycérine + Nitrocellulose) ou non (Octogène (HMX) ou Hexogène (RDX)

+ Polymère + Nitroglycérine), et dont le développement est manifeste depuis plusieurs

années, le cadre de ces travaux se limitera, néanmoins, au propergol composite à liant

inerte de type PA-PBHT.

Dans ce cas, le perchlorate d’ammonium (PA) correspond à la charge oxydante et se

présente sous une forme pulvérulente, contrairement au constituant maintenant la struc-

ture du matériau, appelé liant, qui assure la fonction réductrice. Parmi les principaux

composants du liant, on peut caractériser un prépolymère, un plastifiant et un agent

réticulant, qui sont respectivement du polybutadiène (PBHT), un azélate de diisooctyle

(DOZ) et de l’isophorone diisocyanate (IPDI). La fonction réductrice peut être augmentée

par l’ajout de particules métalliques d’aluminium (éventuellement de magnésium ou de

zirconium). Par ailleurs, divers additifs sont également injectés en faible quantité dans la

composition de ce type de propergol composite. Citons, par exemple, les accélérateurs (ex :

Cu, Fe, Cr ou Bo) et les ralentisseurs dont le rôle est d’ajuster la vitesse de combustion

selon les performances propulsives souhaitées. Ces derniers interviennent, soit directement

sur la cinétique de combustion de l’oxydant, soit en abaissant la température de combus-

tion. Dans ce second cas, ils sont qualifiés d’”oxydants froids” ou de ”refroidissants”. A

cette composition type, s’ajoutent des agents de conservation qui permettent de contrôler

le vieillissement du matériau en empêchant l’oxydation du liant ou sa dépolymérisation.

2.1.2 Caractéristiques du monopropergol PA

De formule brute NH4ClO4, le perchlorate d’ammonium (PA) reste très fréquemment

utilisé en propulsion, dans les domaines spatial et militaire. Son principal intérêt réside

dans sa capacité à rester stable à température ambiante, sa pression d’auto-allumage

étant de 20 atm dans ce cas. D’autre part, son caractère à la fois oxydant et réducteur lui

permet de générer sa propre flamme, appelée communément ”flamme de monopropergol
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Fig. 2.1 – Photographies au Microscope à Balayage Electronique (MBE) d’une coupe de

propergol composite [3]

PA”. Cette flamme, dite de prémélange, a une température adiabatique d’environ 1500K

[4] et sera décrite plus en détail par la suite.

2.1.3 Visualisation microscopique

L’échantillon présenté Fig.2.1 est composé d’un mélange de gros grains de PA, de

diamètre moyen 200 µm, de grains plus fins de diamètre 10 µm, et de particules d’alu-

minium dont le diamètre dAl,s est de l’ordre de 40 µm. Cet ensemble est ”noyé” dans le

liant, constitué de polybutadiène et d’additifs. En général, le perchlorate d’ammonium

(PA) représente entre 60% et 80% de la masse d’un propergol. Le chargement est cepen-

dant limité par l’agencement des grains dans le liant. Aussi, il est possible d’augmenter le

taux de chargement en utilisant plusieurs granulométries, les grains les plus petits pou-

vant se loger entre les plus gros. La photographie au premier plan (fort grossissement)

met justement en évidence une telle configuration où l’on distingue deux types de grain.

La première granulométrie est représentée par de gros grains de forme approximativement

sphérique de diamètre 150-200 µm. La seconde, plus fine, est formée de grains d’aspect

plus anguleux et de diamètres d’environ 50 µm. La forme des grains résulte directement

du mode de fabrication : les gros étant obtenus par croissance tandis que les plus petits
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par fragmentation des premiers. Par ailleurs, on observe de petites sphères régulières cor-

respondant aux particules d’aluminium, dont le diamètre est de 10 µm dans le cas présent.

Notons que, si le chargement en aluminium est composé de grosses particules, la forme

des particules n’est plus aussi régulière mais beaucoup plus oblongue.

2.2 Structure d’une flamme de propergol PA/PBHT

La nature très hétérogène du matériau énergétique étudié est à l’origine de processus

physico-chimiques complexes ayant lieu tant en phase condensée que gazeuse. Plusieurs

flammes coexistent à quelques dizaines de microns au-dessus de la surface du propergol,

leur influence sur la pyrolyse du matériau dépendant très fortement de :

– la pression du milieu environnant ;

– la granulométrie des particules de PA.

2.2.1 Interactions entre plusieurs flammes

Deux types de réaction se produisent lors de la combustion d’un propergol PA/PBHT :

– des réactions de surface : ce sont des réactions de décomposition de l’oxydant (PA)

et du liant (PBHT) qui ont lieu dans les fines couches de mélange, sous la surface

de pyrolyse ;

– des réactions gazeuses qui mettent en jeu les produits de décomposition de l’oxydant

PA et du liant PBHT, lequel joue alors le rôle de combustible.

Plus précisément, le perchlorate d’ammonium NH4ClO4, dont la température de fusion

est estimée à 835 K, réagit principalement en phase condensée, au niveau d’une fine couche

liquide (quelques micromètres) résultant de la pyrolyse de la particule solide [24, 25, 26,

27]. Cette réaction est exothermique (Qs = 120 cal/g), et consomme près de 70% de la

masse de PA. Les 30% restants se subliment en ammoniac NH3 et acide perchlorique

HClO4, qui réagissent selon l’étape globale (Eq.2.1). Cette réaction en phase gazeuse

est exothermique (Qg = 265 cal/g) et reste contrôlée par la cinétique chimique. Elle

correspond donc à une flamme de prémélange, dont la température adiabatique Tad
f est

d’environ 1500 K, et d’où s’échappent des espèces oxydantes excédentaires (O2 et H2O)
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[4].

NH3 + HClO4 →

0.265N2 + 0.12N20 + 0.23NO + 1.62H2O + 0.76HCl + 0.12Cl2 + 1.015O2 (2.1)

Résultant de la réaction entre les produits issus de la vaporisation du perchlorate d’am-

monium, on parle de flamme de monopropergol PA. C’est une flamme de type

prémélangé, dont la hauteur est, par conséquent, très sensible à la pression.

Fig. 2.2 – Schématisation de la combustion d’un propergol composite [4]

Simultanément à la combustion du PA, le liant PBHT se décompose en hydrocarbures

gazeux qui vont réagir avec les espèces oxydantes issues de la flamme de monopropergol PA

(principalement O2) (Fig.2.2). Dans le cas d’un polybutadiène (PBHT), l’hydrocarbure

prépondérant est du butadiène de formule brute C4H6. La flamme, qui s’établit alors, est

contrôlée par le temps de diffusion des espèces gazeuses réactantes. On parle de flamme

de diffusion finale ou secondaire, par opposition à la flamme de diffusion primaire.

En effet, le modèle Beckstead-Derr-Price (BDP) met en évidence l’interaction des

deux flammes précédemment décrites avec une troisième, dite flamme de diffusion

primaire (Fig.2.3) [5]. Celle-ci s’établit à proximité de la surface de pyrolyse et résulte

de la réaction entre les produits de décomposition du liant avec les produits oxydants issus

de la décomposition du PA (CLO2, CLOH, CLO, ...) [28]. Alors que la flamme de diffusion

secondaire se situe loin de la surface de combustion, la flamme de diffusion primaire en



22 CHAPITRE 2. COMBUSTION D’UN PROPERGOL SOLIDE PA/PBHT AU NIVEAU MICROSCOPIQUE

est beaucoup plus proche. Hautement énergétique, elle dégage une grande quantité de

chaleur qui, dans la plupart des cas, pilote la pyrolyse du propergol solide [7].

D’autre part, en raison de leur nature diffusive, ces deux flammes ont une hauteur

qui dépend très fortement de la taille des particules de PA. Cependant, elles ont une

cinétique finie et ne peuvent être modélisées par une flamme de type Burke-Schumann, à la

cinétique chimique infiniment rapide [6]. Contrairement à une flamme de diffusion idéale,

les réactions ayant lieu en leur sein peuvent être contrôlées par la cinétique chimique, dans

certaines conditions de pression ou pour certaines tailles de grain de PA.

Fig. 2.3 – Modèle BDP (Beckstead-Derr-Price) de la combustion d’un propergol compo-

site [5]

Finalement, la compétition entre ces différents mécanismes rend complexe la compréhension

des processus mis en jeu. Néanmoins, le développement des techniques de diagnostic op-

tique, telles que la Fluorescence Induite par Plan Laser (PLIF) ou l’Incandescence In-

duite par Laser (LII), permet aujourd’hui d’obtenir des données qualitatives et parfois

quantitatives sur la structure d’une flamme de propergol composite, à base de PA, pour

des configurations simplifiées et à pression relativement faible (p = 0,1 à 2,5 MPa). Par

exemple, des études récentes sur échantillons de propergol de type sandwich ont montré le

rôle clé joué par la flamme de diffusion primaire, plus énergétique, et la grande influence

de l’épaisseur de combustible sur la structure de flamme [29]. Ces mesures in situ, très
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délicates à mettre en oeuvre compte tenu de l’échelle à laquelle les phénomènes ont lieu,

restent un moyen important pour mieux comprendre les effets de la taille des particules

de PA et de la pression sur la combustion du propergol.

2.2.2 Effets de la pression sur la structure de flamme

La figure 2.4 décrit l’influence de la pression sur la structure de la flamme de propergol

composite pour des particules de PA de tailles intermédiaires (dPA = 10-100 µm) [6].

A basse pression (p ≤ 1 atm), la flamme de monopropergol PA, dont la hauteur est

inversement proportionnelle à la pression, peut avoir une hauteur supérieure à celle de

la flamme de diffusion primaire. Par conséquent, dans ces conditions, seule la flamme de

diffusion primaire existe et pilote la pyrolyse du propergol. Par ailleurs, l’onde thermique

pénètre en profondeur dans le matériau et les réactions en phase condensée se font sur

une grande épaisseur.

A pression modérée (p = 10-100 atm), la flamme de monopropergol PA peut s’établir

et coexister avec la flamme de diffusion primaire dont la structure ne dépend quasiment

pas de la pression. On retrouve alors le modèle BDP qui prend en compte l’interaction

entre les trois flammes décrites au paragraphe précédent (flammes de diffusion primaire

et secondaire et flamme de PA). La flamme de monopropergol PA se rapproche de la

surface du matériau solide et commence à être en compétition avec la flamme de diffusion

primaire pour le contrôle de la pyrolyse.

A haute pression (p ≥ 100 atm), la flamme de monopropergol PA est très proche de

la surface (hauteur de flamme très faible, de l’ordre du micron) et pilote la pyrolyse du

propergol. Par conséquent, la flamme de diffusion primaire ne peut s’établir, et seules

deux flammes coexistent. En phase condensée, la couche de mélange devient très fine et

ce type de réaction perd de son importance.

Ces variations de structure, plutôt qualitatives, ont un impact direct sur la réponse

d’un tel propergol aux variations de pression, lors du fonctionnement d’un propulseur à

poudre. On retrouve en outre des changements similaires de structure en faisant varier la

taille des particules de PA.
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Fig. 2.4 – Influence de la pression sur la structure de flamme pour des tailles de grain de

PA de 10-100 µm [6]

2.2.3 Effets de la granulométrie sur la structure de flamme

Le deuxième paramètre, qui influe directement sur la structure de la flamme de pro-

pergol composite, est la granulométrie des particules de PA. Sur une gamme de pression

de fonctionnement classique des propulseurs à propergol solide (p = 10-100 atm), et pour

de petites tailles de particule (dPA ≤ 5 µm), on retrouve ainsi la même structure que celle

établie à faible pression [6]. Seule la flamme de diffusion primaire existe dans ce cas, ou
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plutôt, seules les réactions entre les produits de décomposition du liant et ceux du PA ont

lieu. Dans ces conditions, c’est le régime prémélangé qui prédomine, le temps de diffusion

étant très faible devant le temps de cinétique chimique.

Pour des tailles de grain intermédiaires (dPA = 5-100 µm), la structure de flamme

correspond au modèle BDP, tandis que, pour des particules de grande taille (dPA ≥ 100

µm), c’est la flamme de monopropergol PA qui prédomine et qui contrôle le processus de

pyrolyse.

Aux deux schématisations décrites ici, ont été associés des modèles de combustion

stationnaire, à chimie simplifiée, que nous allons préciser. Ils mettent non seulement en

évidence la compétition entre les différentes flammes mais permettent aussi de retrouver

les effets de la pression et de la granulométrie du PA sur la vitesse de combustion du

matériau.

2.3 Modèles de combustion stationnaire 0D-1D

Différentes approches globales ont été proposées afin de prédire au mieux la vitesse de

combustion d’un propergol composite [30, 31, 32]. D’une manière générale, ces approches

considèrent la combustion du propergol monodimensionnelle et séquentielle : combustion

du grain de PA oxydant puis combustion du liant PBHT et ainsi de suite [5]. Les grains

de PA sont supposés sphériques et la vitesse de combustion rb (valeur moyenne temporelle

sur un intervalle ∆t) liée au temps mis pour brûler une épaisseur de matériau h = hox +

hliant (Fig.2.5). Le temps mis pour consumer la hauteur h de propergol est donc égal à :

∆t =
h

rb

=
hox

rbox

+
hliant

rbliant

(2.2)

En introduisant la fraction volumique de charge ξox, on obtient :

1

rb

=
ξox

rbox

+
1− ξox

rbliant

(2.3)

soit en fonction de la fraction massique de charge, αox, paramètre communément utilisé :

1

ṁp

=
αox

ṁox

+
1− αox

ṁliant

(2.4)
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ṁp, ṁox et ṁliant étant respectivement les débits massiques du propergol, de l’oxydant

(PA) et du liant (PBHT).

Fig. 2.5 – Représentation de la vitesse de combustion moyenne

Cependant le couplage entre les phases solide et gazeuse, ainsi que l’interaction entre

les différentes flammes, ne sont pas toujours modélisés de façon analogue. Aussi il ne s’agit

pas ici d’énumerer de manière exhaustive les différents modèles théoriques de combustion

de propergol PA-PBHT, mais de présenter les deux modèles associés aux schématisations

précédemment décrites (modèle ONERA et modèle BDP), à la base de la plupart des

travaux actuels. Ces deux approches, bien que simplifiées et semi-prédictives, traduisent

nettement la dépendance de la vitesse de combustion du matériau à la pression et à la

taille des grains de PA.

2.3.1 Modèle ONERA

Tout au long de cette partie, des flammes à caractère tridimensionnel sont ramenées

à une modélisation monodimensionnelle. Cette hypothèse forte simplifie les calculs et

une résolution analytique permet de trouver rapidement le profil de température dans le

propergol et la vitesse de combustion. Enfin, ce modèle fait l’hypothèse d’un régime de

combustion stationnaire et reprend le schéma présenté Figure 2.2.
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Réaction en phase condensée

Lorsqu’un matériau solide est exposé à un flux de chaleur (dans le cas du propergol,

le flux issu de la zone de flamme), sa surface régresse et une onde thermique stationnaire

s’établit. Le profil de température résulte alors de la conservation de l’énergie exprimée

dans un système lié à la surface en régression, à la vitesse rb et vérifie l’équation de la

chaleur :

cp,pρprb
dT

dx
=

d

dx

(
kp

dT

dx

)
(2.5)

Dans cette relation, ρp, cp,p et kp sont les masse, chaleur spécifique et conductivité ther-

mique du propergol. Dans le cas d’un propergol solide composite, ces caractéristiques sont

prises constantes à une valeur moyenne et résultent d’une homogénéisation du matériau.

La coordonnée x est prise ≤ 0 dans le bloc et les conditions limites sont telles que :

T (x = 0) = Ts et T (x → −∞) = T0

où Ts et T0 correspondent respectivement aux température de surface et température

initiale du matériau.

Par ailleurs, la vitesse de dégradation du propergol dépend de la température, suivant

une loi d’Arrhenius. L’évolution de la fraction massique Yp de propergol non décomposé,

en fonction de la position par rapport à la surface, résulte alors de l’équation de conser-

vation :

ρprb
dYp

dx
= −ρpAe(−

Ec
RT ) (2.6)

pour une dégradation d’ordre zéro vis à vis de la masse de propergol restant. Les conditions

limites associées sont les suivantes :

Yp(x = 0) = 0 et Yp(x → −∞) = 1

Réaction en phase gazeuse

Le modèle considère une réaction caractérisée par un taux de réaction qui varie suivant

∝ Ae(−Eg/RT ), avec Eg, l’énergie d’activation de la réaction gazeuse supposée très élevée

[33]. Il existe alors une zone de l’écoulement où la réaction chimique est peu active (zone

non réactive) et une zone de flamme fine où cette réaction se produit (zone réactive).
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Dans la phase gazeuse réactive, la conservation de l’énergie dans l’écoulement, exprimée

dans un système de référence lié à la surface du propergol en régression à la vitesse rb,

s’écrit, avec x ≥ 0 :

ṁ
′′
cp,g

dT

dx
= kg

d2T

dx2
+ Qg

(
P

T

)m

Be−
Eg
RT (2.7)

Le dernier terme correspond à la chaleur dégagée par la réaction gazeuse exothermique

(Qg ≥ 0). Les termes cp,g et kg sont les chaleur spécifique et conductivité thermique des

gaz (prises constantes à une valeur moyenne). Le débit de masse unitaire des gaz ṁ
′′

en

kg/m2/s est, par conservation de la masse, constant et égal à ṁ
′′

= ρprb. L’ordre de la

réaction est m. m est égal à 2 si la réaction est bimoléculaire, ce qui est le cas le plus

fréquent.

Dans la zone non réactive, l’évolution de la température résulte du bilan :

ṁ
′′
cp,g

dT

dx
= kg

d2T

dx2
(2.8)

avec pour conditions aux limites : Tx=0 = Ts

kg

(
dT
dx

)
x=0

= ṁ
′′
Qc = ṁ

′′
[cp,gTs − cp,pT0 −Qs]

D’après cette dernière relation, le flux de chaleur issu de la flamme vers la surface en-

tretient l’élévation de température du propergol de T0 à Ts, la chaleur dégagée par la

décomposition du propergol Qs étant prise en compte. L’équation (2.8) a pour solution :

T (x) = Ts +
Qc

cp,g

(
exṁ

′′
cp,g/kg − 1

)
(2.9)

qui satisfait aux conditions aux limites. La température de fin de combustion Tf est

atteinte à une hauteur xf (la hauteur de flamme) donnée par l’équation (2.9) avec T(xf )

= Tf :

xf =
kg

ṁ′′cp,g

ln [1 + cp,g (Tf − Ts) /Qc] (2.10)

A cette relation, il faut ajouter une équation de conservation de l’énergie entre le propergol

à température initiale et les gaz issus de la flamme à température Tf :

ṁ
′′
(cp,gTf − cp,pT0) = ṁ

′′
(Qg + Qs) (2.11)
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qui, incluse dans l’Eq.(2.10) donne :

xf =
kg

ṁ′′cp,g

ln

(
Qg

Qc

)
(2.12)

Si on prend, par exemple, les caractéristiques physico-chimiques d’un propergol composite

PA/PBHT, en estimant la température de flamme à Tf = 2500 K et la température de

surface à Ts = 650 K, on obtient une hauteur de flamme xf ≈ 30 µm. Cette zone est tout

aussi fine que la zone chauffée de la phase solide.

Modélisation des flammes de propergol

En reprenant le schéma Fig.2.2, la flamme de diffusion finale est le lieu de réactions

entre l’oxygène excédentaire O2, produit par la flamme de PA, et les produits de décomposition

du liant (§ 2.2.1). Etant, par définition, entièrement pilotée par les phénomènes de diffu-

sion, on peut établir la loi d’évolution de sa hauteur xf,diff en considérant une colonne de

gaz O2 s’échappant d’une particule de perchlorate d’ammonium de diamètre dox (Fig.2.6).

On note Vg la vitesse des gaz s’échappant de la surface et xf,diff la hauteur de flamme

Fig. 2.6 – Flamme de diffusion prépondérante

qui lui est liée :

xf,diff ∝ Vgτd

τ d est un temps caractéristique de diffusion requis pour que la colonne de gaz oxydant, de

diamètre dox, soit consommée par la diffusion des hydrocarbures issus de la décomposition

du liant environnant. Le coefficient D, qui caractérise la diffusion moléculaire en régime

laminaire, s’exprime en cm2/s, est une fonction de la température et est inversement
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proportionnel à la pression : D = D0 (T ) /P . La vitesse latérale de diffusion vd peut

s’écrire :

vd ∝ D/dox en cm/s

et le temps de diffusion τ d est donné par :

vdτd ∝ dox

Ainsi :

τd ∝ d2
ox/D [cm2]/[cm2/s] → [s]

D’où on obtient :

Vgτd ∝ Vg
d2

ox

D
∝ xf,diff (2.13)

Par conservation du débit de masse de part et d’autre de la surface de propergol solide,

on écrit : ṁ
′′

= ρprb = ρgVg, ρg étant la masse volumique du mélange gazeux, donné par

l’équation des gaz parfaits. Par l’équation (2.13), on a :

xf,diff ∝ d2
oxṁ

′′
/ (ρgD) (2.14)

La combinaison des équations (2.12) et (2.14) permet d’obtenir :

x2
f,diff ∝ d2

ox

1

ρgD
kg

cp,g

ln

(
Qg

Qc

)
Le coefficient kg/cp,g caractérise le transfert d’énergie par conduction tandis que le coeffi-

cient ρgD caractérise le transfert par diffusion et ne dépend que de la température :

ρgD =
D0 (T )

p

p

RT/M

En introduisant le nombre de Lewis, rapport des coefficients d’échanges par diffusion

moléculaire, la hauteur de flamme s’écrit finalement :

xf,diff ∝ dox (Le)−1/2

[
ln

(
Qg

Qc

)]1/2

(2.15)

Cette relation montre que la hauteur de flamme, pilotée par la diffusion, est liée essen-

tiellement à la taille des particules de PA et est du même de grandeur (Le ≈ 1, Qg et Qc

sont du même ordre de grandeur). D’après l’équation (2.12), on trouve également que :

ρprb = ṁ
′′ ∝ 1

dox
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c’est-à-dire que plus la taille des particules est petite, plus la vitesse de combustion est

élevée.

Dans certaines conditions, la cinétique chimique contrôle la combustion et induit une

zone de réaction plus épaisse. La hauteur de flamme est alors liée au temps nécessaire

pour que la réaction chimique se produise. Le taux de la réaction chimique étant ẇ en

g/cm3/s, on a :

ẇ ∝ p2e−Eg/RT pour une réaction du 2nd ordre

Le temps caractéristique de la réaction chimique s’écrit : τch ∝ ρg/ẇ,

La hauteur de flamme xf,pr est alors la distance parcourue par les gaz à la vitesse Vg

pendant que se déroule la réaction :

xf,pr ∝ Vgτch

soit avec ρgVg = ṁ
′′

:

xf,pr ∝
ṁ

′′

ρg

τch ∝
ṁ

′′

ẇ

Et, en utilisant la relation (2.12), on déduit finalement :

xf,pr ∝
1

ẇ1/2
∝ 1

p
e−Eg/2RTf

La hauteur d’une flamme contrôlée par la cinétique chimique (flamme de prémélange) est

inversement proportionnelle à la pression (pour une réaction d’ordre 2).

Globalement, on représente alors la zone de réaction par une flamme au niveau des

particules de PA, flamme prémélangée dont la hauteur xPA est inversement proportion-

nelle à p, et par une flamme entre oxygène excédentaire et hydrocarbures issus de la

décomposition du liant (Fig.2.7). Cette dernière est pilotée par la diffusion, donnant lieu

à une hauteur xf,diff ∝ dox, à laquelle est ajoutée une épaisseur de flamme prenant

en compte la cinétique chimique de la réaction xf,pr ∝ 1/p. Ainsi la hauteur totale de

la flamme de diffusion correspond à la somme de xf,diff avec xf,pr [4]. Les effets de la

pression et de la granulométrie peuvent alors être retrouvés par le calcul et directement

comparés à ceux observés expérimentalement.
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Fig. 2.7 – Compétition entre les flammes de diffusion et de prémélange

Effets de la granulométrie et de la pression sur la vitesse de combustion

D’après le modèle décrit dans cette partie, on peut obtenir, par la modélisation, une

estimation de l’évolution de la vitesse de combustion en fonction de la pression et pour

différentes tailles de particules PA (ox = PA). Les résultats obtenus par le calcul sont

comparés, dans certains cas, à ceux issus de l’expérience et présentés Figure 2.8.

(a) (b)

Fig. 2.8 – Influence de la pression et de la granulométrie sur la vitesse de combustion [4]
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Pour les particules de PA de petite taille (dPA = 5 µm), les réactions en phase gazeuse

sont contrôlées par la cinétique chimique et sont très sensibles à la pression. L’exposant

de pression de la loi empirique rb = apn est alors proche de 1 (Fig.2.8(a)).

Pour les particules de PA de grande taille (dPA = 90 µm), la flamme de diffusion

finale est prépondérante. Par conséquent, la vitesse de combustion augmente certes avec

la pression mais bien plus modérément que pour de petites particules. Par ailleurs, à

pression très élevée, la contribution de la turbulence devient importante mais le modèle

ne peut suivre l’augmentation brutale de la vitesse de combustion à partir de 300-400

atm.

Finalement, diminuer la taille des particules de PA revient à augmenter significa-

tivement la vitesse de combustion, et ce quel que soit le régime de pression considéré

(Fig.2.8(b)). Pour des particules de PA de très petite taille (dPA ≤ 1 µm), le régime

prémélangé étant prépondérant, on arrive à une vitesse limite qu’on ne peut dépasser

qu’en introduisant des additifs solubles, tels que des ferrocéniques. Ces derniers laissent

un réseau de résidus d’oxyde à la surface, dont l’action est plutôt physique, probablement

par rapprochement de la flamme.

2.3.2 Modèle BDP (Beckstead, Derr and Price)

Au début des années 1970, Beckstead et al. ont présenté leur modèle de combustion

pour le propergol composite PA-PBHT [5]. Ils soulignent la coexistence de la flamme de

monopropergol PA avec deux types de flamme de diffusion (flammes de diffusion primaire

et secondaire) et reprend le schéma présenté Figure 2.3.

Phase condensée

La phase condensée se limite à une réaction globale où le débit massique (par unité

de surface) d’espèces oxydantes s’écrit selon l’expression d’Arrhénius suivante :

ṁ
′′

ox = Aoxexp (−Eox/RTs) (2.16)

qui est directement liée au débit massique total de propergol ṁ
′′
T = ρprb selon la formule :

ṁ
′′

T = (ṁ
′′

ox/αox)(Sox/S0) (2.17)
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où α est la fraction massique d’oxydant, rb la vitesse de combustion, Sox la surface d’oxy-

dant PA et S0 la surface totale de propergol.

La température Ts correspond à la température moyenne de surface de propergol et

résulte du bilan d’énergie suivant :

ṁ
′′

T cp,p(Ts − T0) = −ṁ
′′

ox

Sox

S0

QL −m
′′

f

Sf

S0

Qfuel + βF QPF m
′′

T exp (−ξ∗PF ) +

(1− βF )m
′′

ox ×
Sox

S0

[QPAexp(−ξ∗PA) + QFF exp(−ξ∗FF )] (2.18)

– QL et Qfuel (kcal/kg) sont respectivement la chaleur de sublimation du PA et la

chaleur nécessaire à la pyrolyse du liant PBHT.

– QPF , QFF et QPA (kcal/kg) correspondent à l’énergie dégagée respectivement par

la flamme de diffusion primaire, secondaire (ou finale) et par la flamme de mono-

propergol PA.

– ξ∗PF , ξ∗FF et ξ∗PA sont les hauteurs addimensionnées respectivement des flammes de

diffusion primaire, secondaire et de la flamme de PA.

– le facteur βF représente la fraction d’oxydant qui réagit dans la flamme de diffusion

primaire

– cp (cal/kg/K) est la chaleur spécifique moyenne du propergol.

Phase gazeuse

Au contraire du modèle ONERA, trois flammes sont mises en avant. Les flammes de

diffusion primaire et secondaire sont, par définition, pilotées par la diffusion des espèces

réactantes. Leur hauteur de flamme est donc proportionnelle au diamètre de grain de

perchlorate d’ammonium : dox. Par ailleurs, un terme tenant compte de la hauteur de

flamme de PA est ajouté dans le cas de la flamme de diffusion secondaire (Eq.2.19). De

même, la hauteur de la flamme de diffusion primaire est la somme de deux termes : le

premier est directement lié à la hauteur d’une flamme de diffusion infiniment rapide,

type Burke-Schumann, le second correspond à la hauteur d’une flamme contrôlée par

la cinétique chimique (Eq.2.20). Enfin, la hauteur de la flamme de PA est directement

calculée à partir de l’expression obtenue dans le cas d’une flamme contrôlée par la cinétique
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chimique (Eq.2.21).

ξ∗FF = cp,pṁ
′′

ox(x
∗
PA + x̄∗D)/kp (2.19)

ξ∗PF = cp,pṁ
′′

T (x̄∗PD + x∗PF )/kp (2.20)

ξ∗PA = (cp,pṁ
′′

ox/kp)x
∗
PA = cp,pṁ′′2

ox/(kpRPAP δ) (2.21)

kp et cp,p étant respectivement les conductivité thermique et chaleur spécifique moyennes

du propergol. RPA correspond au taux de réaction de la pyrolyse du PA.

D’autre part, le facteur βF rend directement compte de la compétition entre ces trois

flammes. A basse pression, βF vaut 1 et seule la flamme de diffusion primaire s’établit.

A pression plus élevée, il est compris entre 0 et 1 : les flammes de diffusion primaire et

de monopropergol PA coexistent. A haute pression, la hauteur de la flamme de PA est

si petite que les produits issus de la décomposition du PA réagissent très peu avec ceux

issus du liant : βF est très proche de 0.

Effets de la pression et de la granulométrie sur la vitesse de combustion

La figure 2.9 traduit la forte dépendance de la vitesse de combustion du propergol à

la granulométrie. A pression modérée (de l’ordre de 68 bars), pour de petites particules

de PA, la flamme de diffusion primaire est dominée par la cinétique chimique. Dans

ces conditions, les espèces réactantes issues du liant et du PA s’approchent d’un régime

de prémélange. Pour des particules un peu plus grosses, la flamme de diffusion primaire

prédomine (régime BDP) puis, pour de très gros grains de PA, la flamme de monopropergol

tend à être prépondérante et l’effet de la granulométrie s’atténue. Ces résultats montrent

bien que la vitesse de combustion peut changer d’un ordre de grandeur en fonction de la

taille des grains de PA. Notons que, pour les pressions plus faibles, la courbe se décale

vers le bas et la gauche : on atteindra la limite du régime prémélangé pour des tailles de

particules plus grandes. Pour des pressions élevées, le décalage se fera vers le haut et la

droite, et la flamme de monopropergol PA sera prédominante.
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Fig. 2.9 – Influence de la granulométrie et de la pression sur la vitesse de combustion [7]

2.3.3 Atouts et limites des modèles globaux

Ce type de modèle décrit les phénomènes physico-chimiques prépondérants de la com-

bustion d’un propergol solide type PA-PBHT et souligne la grande influence de la pression

et de la taille des grains de PA sur la nature des flammes mises en jeu. Malgré leur relative

simplicité, les deux modèles présentés dans cette partie donnent des résultats tout à fait

en accord avec l’expérience.

Cependant, une telle schématisation ne tient pas compte de la nature tridimensionnelle

de la flamme. Il simplifie également les hétérogénéités du matériau qui accentuent pourtant

la non-linéarité de la régression de la surface de pyrolyse. D’autre part, les réactions en

phase condensée sont simplifiées et le régime de combustion transitoire n’est pas pris en

compte, point que nous abordons dans la partie suivante.

2.4 Modèles de combustion instationnaire

Tandis que les deux modèles globaux précédents supposent établi le régime de com-

bustion en phases gazeuse et condensée, d’autres modèles monodimensionnels tiennent

compte de la dépendance au temps du phénomène. L’objectif principal est alors de prédire

la réponse du matériau énergétique à des fluctuations de pression ou de flux radiatif inci-

dent. Les hypothèses considérées sont en général les suivantes :

1. régime quasi-stationnaire en phase gazeuse

2. régime instationnaire en phase condensée



CHAPITRE 2. COMBUSTION D’UN PROPERGOL SOLIDE PA/PBHT AU NIVEAU MICROSCOPIQUE 37

3. matériau énergétique homogène

4. transports monodimensionnels

5. chimie simplifiée

Sous ces hypothèses, deux approches ont été développées ces dernières années. La

première, plus phénoménologique, se base sur le modèle de Zel’dovich-Novozhilov (ZN)

[34]. Elle s’affranchit des paramètres liés à la cinétique chimique aussi bien en phase

condensée qu’en phase gazeuse. Elle suppose, d’une part, la zone de décomposition du so-

lide suffisamment petite pour être considérée comme un phénomène de surface et, d’autre

part, le temps de transit des espèces très petit devant le temps caractéristique des per-

turbations.

Contrairement à la première, la seconde approche consiste à modéliser la réaction en

phase gazeuse par une expression de type Arrhénius [M = AgP
nexp(-Eg/2RTinf )], puis à la

coupler avec la réaction en phase condensée. Le modèle DBW (Denison-Baum-Williams),

qui en est l’un des premiers exemples, vérifie le couplage phase solide - phase gazeuse

pour de grandes énergies d’activation Eg (Eg/RT >> 1), cependant il ne peut prédire avec

précision la dépendance de la vitesse de combustion à la pression [35]. Plus récemment,

le modèle WSB (Ward-Son-Brewster) suppose, au contraire, l’énergie d’activation de la

réaction en phase gazeuse très petite et ce, dans le but de mieux représenter globalement

le champ de température en phase gazeuse et la dépendance à la pression de la vitesse de

combustion [36]. Ce modèle fut dans un premier temps développé en régime stationnaire

puis étendu au régime transitoire [37, 38].

C’est d’ailleurs à partir de ce modèle que Jackson et al. [39] comparent les solutions

obtenues dans le cas d’un problème complet, d’un modèle asymptotique et d’un simple

modèle de pyrolyse. La signification des paramètres de calcul tels que le coefficient de

pression ns ou l’énergie d’activation Eg de la réaction gazeuse, est notamment discutée.

Toutefois, si ce genre d’approche donne des résultats satisfaisants pour la combustion

de propergols homogènes, cela reste beaucoup moins évident concernant les propergols

composites à base de perchlorate d’ammonium [38]. La structure hétérogène du matériau

ne permet pas, jusqu’à présent, de prédire avec précision la réponse de la combustion à
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des fluctuations de pression ou de flux incident et ce, malgré les efforts récents menés dans

ce sens [40, 41]. C’est pourquoi, des simulations multidimensionelles, certes plus coûteuses

en ressources de calcul, représentent désormais une approche plus réaliste et capable de

mieux rendre compte de la complexité des phénomènes due à la nature hétérogène du

matériau.

2.5 Vers des simulations numériques multi-D insta-

tionnaires

Au cours des années 2000, le formidable essor des moyens de calculs a permis de

résoudre numériquement des problèmes de plus en plus complexes, demandant des res-

sources en mémoire de plus en plus grandes. Ainsi, les simulations de la combustion de

propergol solide PA/PBHT sont désormais bidimensionnelles (2D) [42] voire même tri-

dimensionnelles (3D) [43]. De tels modèles calculent les champs de température, vitesse

et pression, dans deux ou trois directions, en se basant sur les équations de conserva-

tion pour des écoulements à faible nombre de Mach. La plupart des modèles 2D ont été

développés dans le but de retrouver la structure d’une flamme de propergol PA/PBHT de

type sandwich [42, 44], configuration simplifiée pour laquelle on s’affranchit de la troisième

dimension et qui a servi de base à de nombreuses études expérimentales [45, 46, 29]. Ce

dernier type de modélisation ne sera cependant pas abordé dans cette partie et nous nous

limiterons à une présentation succinte des simulations 3D, principalement développées par

Buckmaster et al. [47].

2.5.1 Modélisation de la morphologie du propergol

Des modèles de Packing ont été utilisés pour décrire la structure hétérogène d’un pro-

pergol composite [48]. Ainsi, des sphères de diamètres différents sont réparties aléatoirement

dans un cube de plus grandes dimensions (Fig.2.10). Les paramètres à fixer pour générer

ce type de Packing sont les dimensions du cube, le diamètre des sphères (densité de pro-

babilité de forme gaussienne centrée sur un diamètre moyen de 100 µm par exemple) et

la fraction volumique des sphères dans le cube. Un tel modèle représente assez fidèlement
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Fig. 2.10 – Exemple d’un Pack de 10000 particules de différents diamètres

la répartition des grains de PA dans la matrice de liant, même si, en réalité, la forme des

particules de PA n’est pas parfaitement sphérique.

2.5.2 Modélisation de la phase condensée

Une fois la morphologie du propergol définie, la décomposition du liant et du PA

solides est définie par une loi de pyrolyse 0D (expression de type Arrhénius), dont les

paramètres (facteur pré exponentiel Ap et énergie d’activation Ep) ont été déterminés

de telle façon qu’une petite variation de température de surface engendre de grandes

variations de vitesse de combustion.

P1 : PA → Y1 (Qs,PA)

P2 : PBHT → Y2 (Qs,PBHT )

avec la loi de pyrolyse suivante rb =

 rPA = APAexp [−EPA/(RTPA,s)] (PA)

rliant = Aliantexp [−Eliant/(RTliant,s)] (PBHT )

La définition d’une fonction marqueur Ψ permet de savoir si un point se trouve sur une par-

ticule de PA ou sur la matrice de liant PBHT [44]. Ainsi, les propriétés physico-chimiques
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du matériau (conductivité thermique kc et masse volumique ρc) sont des propriétés locales

déterminées comme suit :

ρc =

 ρPA

ρPBHT

kc =

 kPA si Ψ ≥ 0

kPBHT si Ψ < 0

Enfin, les effets de diffusion de masse liés à la régression du solide sont négligés, et une

simple équation de la chaleur est résolue dans cette phase.

2.5.3 Conditions de saut à l’interface

Le couplage avec la phase gazeuse a ensuite été réalisé en définissant des conditions de

saut appropriées, où l’opérateur de saut est défini tel que : [·]=(·)g-(·)c. La température,

le débit massique normal à l’interface ainsi que la composante tangentielle de la vitesse

sont considérés comme continus au niveau de l’interface gaz-solide :

[T ] = 0 (2.22)

[~v × ~n] = 0 (2.23)

[M ] = [ρ(vn + rb)] = 0 (2.24)

De plus, les conservations d’énergie et de masse à l’interface donnent deux conditions

supplémentaires : [
kg~n · ~∇T

]
= −Qsρcrb (2.25)[

kg

cp,p

~n · ~∇Yi

]
= ρcrb [Yi] (2.26)

2.5.4 Suivi d’interface

Dans un premier temps, la méthode dite de mapping a été utilisée par Massa et al.

[49]. Elle consiste à représenter l’interface gaz-solide par une seule fonction dépendant

du temps et de l’espace et gouvernée par une équation d’Hamilton-Jacobi. Néanmoins,

une telle approche ne permet pas numériquement de rendre compte de la complexité de

la régression de surface. Elle a donc été abandonnée au profit d’une technique de suivi

d’interface plus générale, telle que la méthode des lignes de niveau (ou level set method)



CHAPITRE 2. COMBUSTION D’UN PROPERGOL SOLIDE PA/PBHT AU NIVEAU MICROSCOPIQUE 41

[50]. Cette dernière consiste à introduire une fonction de ligne de niveau φ définie par

l’équation de transport suivante :

∂φ

∂t
+ ~V · ~∇φ = 0 (2.27)

avec : φ(x, y, t) > 0 dans la phase gazeuse

φ(x, y, t) < 0 dans la phase solide

φ(x, y, t) = 0 à l’interface

Puis, en définissant la normale à l’interface ~n et la vitesse de déplacement du front ~V à

partir de la vitesse de combustion du propergol rb :

~V = −rb~n et ~n =
~∇φ∣∣∣~∇φ
∣∣∣

on obtient l’équation de suivi d’interface :

∂φ

∂t
− rb ·

∣∣∣~∇φ
∣∣∣ = 0 (2.28)

Cette méthode est couplée à un solveur en phase gazeuse qui résout les équations de conser-

vation de masse, d’espèces, d’énergie et de quantité de mouvement, pour les écoulements

à faible nombre de Mach, et dont nous allons maintenant préciser le modèle de cinétique

chimique.

2.5.5 Modélisation de la phase gazeuse

Même si Massa et al. [49] ont obtenu des résultats numériques probants sur l’interaction

entre les trois types de flamme en représentant le modèle BDP par un schéma cinétique à

trois étapes réactionnelles (1 étape ≡ 1 flamme), la plupart des approches multi-D, avec

suivi d’interface, utilisent un schéma à deux étapes. Une telle approche est volontairement

simplifiée afin de ne pas accrôıtre la demande en ressources de calcul et de pouvoir ainsi

être couplée à une méthode de suivi d’interface plus complexe, telle que la méthode des

lignes de niveau. Dans ce cas, le mécanisme simplifié s’écrit :

AP (X) −→ produits de décomposition(Z) (R1)

βZ + PBHT (Y ) −→ produits finaux(P ) (R2)
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où les vitesses de réaction s’écrivent :

R1 = D1P
n1
0 X · exp

[
− E1

RT

]
R2 = D2P

n2
0 X · exp

[
− E2

RT

]
X, Y et Z sont les fractions massiques des espèces globales considérées et Di et Ei

(i=1,2) sont respectivement les facteurs préexponentiels et énergies d’activation des deux

réactions. Ces deux constantes sont obtenues par recalage, de même que l’exposant de

pression ni, ce qui limite l’aspect prédictif du modèle. En outre, les chaleurs Qg,1 et

Qg,2 des réactions 1 et 2 sont choisies afin d’obtenir les températures adiabatiques de la

flamme de monopropergol (Tad
PA = 1500 K) et de la flamme de diffusion secondaire (ou

finale) (Tad
diff = 2500 K).

Ce type de modélisation ouvre un champ d’investigation intéressant sur la modélisation

numérique tridimensionnelle de la combustion des propergols composites. L’ajout de

particules d’aluminium n’est plus, grâce aux méthodes développées, un obstacle à la

modélisation [51] et permet de mieux appréhender la structure des différentes flammes

mises en jeu. Toutefois, ces approches multi-D demandent encore des ressources de calcul

considérables et seules des simulations à échelles microniques, et en considérant des chi-

mies très simplifiées, ont été jusqu’à présent réalisées. La perspective ambitieuse d’affiner

la modélisation de la cinétique chimique ou d’étendre ces modèles à des domaines d’appli-

cation plus grands (chambre de combustion, bâtiments de stockage de gros propulseurs,

etc) devrait entrâıner le développement de nouvelles méthodes numériques dans les années

à venir.

2.6 Conclusion : à pression atmosphérique

Ce premier chapitre a mis en avant la complexité des phénomènes physico-chimiques

ayant lieu lors de la combustion d’un propergol solide PA/PBHT. Deux, voire trois

flammes coexistent et se retrouvent en compétition pour le contrôle de la pyrolyse du

matériau. La structure d’une flamme de propergol composite est par conséquent très dif-

ficile à appréhender et ce d’autant plus qu’elle dépend fortement de deux paramètres : la
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taille des particules de PA et la pression. Aussi, les différents modèles développés au cours

des 40 dernières années, qu’ils soient globaux, mono-, bi- ou tridimensionnels, ont eu pour

principal objectif de représenter la dépendance de la vitesse de combustion du propergol

à ces deux paramètres. Ils ont, pour la plupart, négligé le rôle des réactions en phase

condensée qui, pour des pressions de fonctionnement de propulseur, restent confinées à

une zone très fine et n’ont, par conséquent, qu’une influence limitée sur la vitesse de

régression du matériau.

Cependant, notre cadre d’étude se limite à la pression atmosphérique. Dans ce cas,

la couche de mélange est plus épaisse et les réactions exothermiques en phase condensée

pourraient être non négligeables. De plus, en phase gazeuse, c’est la cinétique chimique qui

contrôle les réactions, d’après les modèles globaux considérés. Enfin, nous nous intéressons

aux propergols solides de type PA-PBHT, auxquels ont été ajoutées des particules métalliques

d’aluminium. L’objet de la partie suivante est alors de préciser les phénomènes associés à

la combustion de ces propergols aluminisés.
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Chapitre 3

Formation et combustion des gouttes

d’aluminium

Les premiers propergols solides aluminisés ont été fabriqués dans les années 1950,

équipant principalement des propulseurs tactiques américains de tailles modérées. Ayant

pour effet de limiter les instabilités de combustion, leur utilisation est étendue aux missiles

balistiques longue et moyenne portées, jusqu’au programme du missile nord-américain

Subroc qui démontre que les effets ”magiques” de l’aluminium ne fonctionnent pas dans

tous les cas [52]. A partir des années 1970, de gros efforts sont alors fournis afin de mieux

comprendre les phénomènes physiques mis en jeu dans le but de :

– réduire les instabilités de combustion [53, 54, 55] ;

– contrôler la luminosité du panache de la flamme en sortie de tuyère.

De nombreux travaux sur la formation et la combustion des gouttelettes d’aluminium ont

été menés depuis et mettent en évidence les grands mécanismes suivants [8, 56, 57, 58] :

– Accumulation et agglomération de l’aluminium en surface de propergol ;

– Formation, allumage et combustion des gouttes d’aluminium ;

– Production, agglomération et fragmentation des particules d’alumine Al2O3.

Plusieurs études sont, aujourd’hui encore, effectuées sur la combustion des propergols alu-

minisés, principalement dans des conditions de fonctionnement de propulseur. L’objectif

est notamment de limiter l’accumulation des gouttes d’alumine en fond de tuyère [59].

Le cadre de notre étude est certes quelque peu différent, mais il est important de bien

comprendre les mécanismes physico-chimiques mis en jeu pour mieux appréhender les
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feux de propergol. Ainsi, nous décrirons les principaux phénomènes observés puis nous

présenterons les travaux menés sur ce sujet, qu’ils soient théoriques ou expérimentaux.

3.1 Principaux effets de l’ajout de particules d’alu-

minium

Encore relativement bon marché et assez sûr d’utilisation, l’aluminium demeure un

métal dont les propriétés en ont fait un additif de premier choix pour la composition des

propergols solides (Tab.3.1). La combustion des gouttes d’Al, dans les gaz de propergol,

libère une grande énergie, ce qui augmente significativement la température du milieu (T

= 3000-3500 K). L’impulsion spécifique du propulseur crôıt alors de près de 10% et les

instabilités de combustion sont atténuées [53, 54, 55].

Densité 2.70

Conductivité thermique kAl (J/cm/K) 2.10

Chaleur spécifique cp,Al (J/g/K) 0.895

Température de fusion TAl
fus (K) 933

Température d’évaporation TAl
vap (K) 2740

Tab. 3.1 – Propriétés de l’aluminium solide

Néanmoins, les fumées d’alumine Al2O3 résultant de cette combustion de goutte ont

pour effet négatif de se déposer en fond arrière de propulseur (slag accumulation), comme

dans le cas du lanceur Ariane V, et nuisent aux performances dudit moteur. Les effets

thermiques de cette zone de mélange multiphasique très chaude et très émissive (εAl203 =

0,15-0,35 sur la bande spectrale [2,25 µm - 3,45 µm] [60]), sur les composés du moteur,

imposent également de concevoir des protections adéquates résistant à des contraintes

aussi sévères.

D’un point de vue sécurité pyrotechnique, en cas d’éclatement pneumatique d’un pro-

pulseur à poudre par exemple, l’ajout de particules d’aluminium pourrait enfin avoir des

effets aggravants sur la propagation d’un feu de propergol.
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Fig. 3.1 – Combustion d’un propergol PA-PBHT-Al

3.2 De la particule solide au globule liquide

Les particules métalliques initiales résultent, tout d’abord, de l’atomisation puis du

refroidissement de gouttes d’aluminium liquide, en atmosphère très pauvre en O2, afin

d’éviter toute inflammation intempestive. Une fine couche d’oxyde se forme alors quasi-

instantanément autour des particules dès que celles-ci se retrouvent en milieu oxydant,

pendant le processus de fabrication. C’est pourquoi, les particules solides d’Al, incluses

dans la matrice du liant PBHT entre les gros grains de PA, ne sont pas parfaitement

sphériques et ont une granulométrie variable (Fig.2.1).

Après l’allumage du propergol et dès lors que le front de combustion atteint les par-

ticules solides d’aluminium, ces dernières ne fondent pas instantanément car elles sont

généralement recouvertes d’une fine couche protectrice d’oxyde Al2O3, de température de

fusion très élevée (TAl2O3
fus = 2327 K). Elles se mélangent alors à la couche liquide de liant

sans pour autant s’allumer, le milieu étant trop riche en combustible et de température

trop faible (T liant
s ≈ 1100 K). Elles vont alors se concentrer en poches, de part et d’autre

du PA [61], puis fusionner progressivement pour former finalement une grosse goutte ou

globule. La distribution de taille de ces globules dépend principalement :

1. du packing de particules composant le propergol
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2. des propriétés de tension de surface du liant

3. des mécanismes de connexion entre les particules

4. de la formation des agglomérats puis de gouttes

5. de la prédisposition des gouttes à s’allumer à la surface du propergol

La description de ces différents processus s’appuie essentiellement sur les travaux de Price

et al. [8, 62]. Elle doit ainsi nous permettre de mieux appréhender la nature des gouttes

d’aluminium qui brûlent en milieu gazeux, ainsi que celle des oxydes qui en résultent.

3.2.1 Influence du packing

Les particules d’aluminium sont souvent injectées en remplacement des plus petits

grains de PA et ont généralement une granulométrie allant de 5 à 200 µm, avec une majo-

rité de particules de diamètre d = 10-40 µm. Un chargement élevé en aluminium élimine

de facto les particules de PA les plus fines et favorise ainsi la formation des poches de

combustible Al (Solide) + Liant (Liquide) entre les grosses particules de PA (Fig.3.2).

Seules les frontières d’une poche sont en effet susceptibles de réagir avec l’oxydant issu

du PA voisin. A l’inverse, une augmentation de la taille moyenne des particules d’alumi-

Fig. 3.2 – Accumulation des particules d’Al formant des ”poches” de part et d’autre des

particules de PA

nium (à 100 µm par exemple) accrôıt les distances entre chaque particule et limite par

conséquent leur accumulation.
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3.2.2 Effet des forces de tension superficielle

Au passage du front de combustion, les particules d’aluminium adhèrent à la matrice

liquide de liant. Les tensions de surface entre l’aluminium et le liant mais aussi entre les

particules elles-même vont gouverner la formation des poches. Cette accumulation dépend

donc directement des propriétés du liant et des particules d’aluminium. Toutefois, aucune

mesure n’a permis jusqu’à présent de quantifier les forces régissant ces mécanismes.

3.2.3 Connexion entre particules

Même si les processus de connexion entre particules d’aluminium demeurent com-

plexes, deux mécanismes distincts ont été observés [8] : - soit la poche d’aluminium se

détache sous forme de globule, dont on détaillera le processus de formation dans la partie

suivante - soit elle se détache sous forme d’agglomérat ou groupe de particules (sintering

clusters) dont la coalescence s’achève finalement en milieu gazeux. C’est généralement

l’environnement local autour de la poche d’aluminium (milieu gazeux oxydant ou pas,

proximité des flammes de PA et de diffusion primaire), qui contrôle les mécanismes d’in-

terconnexion. Ainsi, sous des conditions d’allumage très défavorables, il arrive même que

ces groupes de particules ne quittent pas la surface de propergol et se déposent sur les

grains de PA.

3.2.4 Formation des globules

Un scénario possible décrivant la formation du globule à la surface du propergol, à

partir d’une poche d’aluminium, est décrit par la Figure 3.3(a). S’enchâınent alors :

– Fissuration locale de la couche protectrice d’alumine d’une ou plusieurs gouttes ;

– Coalescence progessive des particules d’aluminium composant la poche ;

– Oxydation exothermique de certaines particules favorisant la fusion de l’agglomérat ;

– Formation d’un globule de forme finale quasi-sphérique sous l’effet des tensions

superficielles.

Le globule alors formé est transporté dans le milieu gazeux et présente les mêmes ca-

ractéristiques de combustion qu’une goutte brûlant individuellement. On retrouve en ef-

fet la présence d’un lobe d’alumine Al2O3 en surface de goutte et la formation de fumées
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d’oxyde dans le sillage du globule (Fig.3.3(b)).

(a) (b)

Fig. 3.3 – (a) Schématisation du mécanisme de formation d’un globule [8] (b) Prise de vue

de la combustion de gouttes d’Al au-dessus de la surface d’un propergol PA/PBHT/Al

(p = 0,6 MPa) [9]

La distribution de tailles de ces globules dépend alors très fortement de la pression

p du milieu gazeux. Tandis qu’à p = 50 atm, environ 2/3 des particules d’aluminium ne

s’agglomèrent pas et brûlent individuellement en ambiance gaz de propergol [63], Parr

et al. observent qu’à pression atmsophérique, la majorité des gouttes d’Al coalescent à

la surface du propergol pour former des globules de plus grands diamètres [64]. Dans le

même sens, des mesures quantitatives montrent que leur diamètre moyen d43
1 décrôıt ra-

pidement avec p (Fig.3.4). Tout comme la structure de la flamme de propergol PA/PBHT,

le mécanisme d’agglomération des gouttes d’aluminum semble dépendre fortement de la

pression.

3.2.5 Prédisposition des gouttes à s’allumer à la surface du pro-

pergol

Bien que l’aluminium soit très réactif en milieu oxydant, l’allumage des gouttes est

limité par la fine couche protectrice d’alumine qui représente, en général, 0.5% de la masse

d’une goutte de diamètre 25 µm. Dès que la température du milieu environnant atteint

1diamètre de De Brouckere ou de Herdan, correspondant à la moyenne arithmétique d’une distribution

volumique de gouttes
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Fig. 3.4 – Influence de la pression sur la taille moyenne des globules, pour une granu-

lométrie bimodale de particules de PA (taille des grains les plus fins indiquée en légende)

[10]

TAl2O3
fus = 2327 K, la pellicule d’oxyde est percée et la goutte s’allume quasi-instatanément

[11]. Cependant, de telles conditions de température sont rarement atteintes en surface

de propergol (Tliant
s = 1100 K). Seule une goutte individuelle se détachant en milieu

oxydant (près d’une flamme de PA) ou à proximité d’une flamme de diffusion primaire

(très énergétique) est à même de s’allumer non loin de la surface de propergol.

L’allumage des gouttes individuelles peut être favorisé, d’une part, par l’injection de

particules initiales d’aluminium de gros diamètres (dmoyen = 50-100 µm). L’accumulation

en poches s’en trouve alors réduite, les particules d’Al étant isolées entre les gros grains de

PA. D’autre part, augmenter la concentration en fines particules de PA permet d’obtenir,

en surface de propergol, une matrice combustible Al + Liant à laquelle s’ajoutent les

grains oxydants de PA de petite taille. La zone réactive de la flamme de PA et/ou de la

flamme de diffusion primaire est alors suffisamment proche de la particule d’Al pour que

celle-ci s’allume avant de s’accumuler avec d’autres. Toutefois, cet effet dépend beaucoup

de la pression, à laquelle la hauteur de la flamme de PA est inversement proportionnelle.

En outre, les catalyseurs tels que Fe203 peuvent réduire l’accumulation de l’aluminium en

diminuant la hauteur des flammes en phase gazeuse, ce qui tend à favoriser l’allumage des
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gouttes [62].

Finalement, la compréhension détaillée des phénomènes d’accumulation et de forma-

tion des globules d’aluminium permet de mieux appréhender la nature et la distribution

de taille des gouttes d’Al s’échappant de la surface de propergol. Il reste toutefois essentiel

de bien comprendre les mécanismes de combustion d’une goutte d’aluminium, à l’origine

de la production de particules d’alumine de différents diamètres.

3.3 Combustion des gouttes d’aluminium

Compte tenu des difficultés de mesure en ambiance gaz de propergol et de la com-

plexité des mécanismes présentés précédemment, peu d’études trâıtent directement de la

combustion des globules d’aluminium [65]. La plupart d’entre elles supposent la combus-

tion d’un globule similaire à celle d’une goutte individuelle et se focalise sur la combustion

d’une goutte isolée dans un environnement donné (gaz environnant et pression parfois va-

riables) [66, 67, 68, 69, 70, 71, 72, 73]. Les phénomènes alors mis en jeu ont fait l’objet de

nombreux travaux expérimentaux, auxquels ont été confrontés des modèles analytiques et

numériques, développés afin de prédire au mieux la combustion d’une goutte d’aluminium

et la formation des oxydes résiduels [74, 75, 76].

3.3.1 Phénoménologie

Comme il a été mentionné précédemment, l’aluminium est un métal très réactif. Il se

couvre instantanément d’une couche d’oxyde Al2O3 lorqu’il est au contact de gaz oxydants.

Cette couche, dont l’épaisseur est relativement faible, de l’ordre de quelques nanomètres

(5 à 10 nm) [63], présente l’avantage de protéger la particule contre toute oxydation

supplémentaire, ce qui rend la particule stable dans les conditions ambiantes.

L’allumage de la goutte n’est pas instantané. On estime qu’une première phase est

régie par l’échauffement de la particule (phase 1). Lorsque la température de la goutte

atteint 933 K, l’aluminium se liquéfie, ce qui permet à la particule de prendre une forme

sphérique sous l’effet des forces de tension superficielle (phase 2).

En raison de la dilatation thermique de la goutte (le coefficient de dilatation thermique
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de l’aluminium est sept fois supérieur à celui de l’alumine), les contraintes mécaniques sont

telles que la fine couche d’oxyde se craque, laissant à nu l’aluminium liquide. Cependant,

à cause de la forte réactivité de l’aluminium, une nouvelle couche protectrice est instan-

tanément formée, empêchant l’allumage. Cette réaction, très exothermique, participe à

l’augmentation en température de la particule (phase 3).

Lorque la température de goutte atteint la température de fusion de l’alumine TAl2O3
fus ,

la pellicule protectrice se liquéfie à son tour (phase 4). Une étude de stabilité mécanique

de cette couche liquide a été menée par Meinköhn dans le cas général de la combustion des

métaux [77]. Les résultats montrent que, pour une goutte d’aluminium, la rupture du film

liquide induit la rétractation de l’alumine en un lobe qui reste sur la surface de la goutte.

En raison des tensions superficielles agissant sur la surface de la goutte et du fait que

l’aluminium et l’alumine ne sont pas miscibles à l’état liquide, la particule acquiert une

géométrie toute particulière (Fig.3.5). L’aluminium ainsi découvert se retrouve en contact

Fig. 3.5 – Combustion d’une goutte d’aluminium en ambiance gaz de propergol [11, 12]

avec les gaz oxydants et une flamme de diffusion se stabilise à une distance pouvant

atteindre trois fois le rayon de la goutte [78]. En fait, la localisation de la flamme dépend

beaucoup de l’environnement où évolue la goutte. On peut alors observer la formation

de fines gouttelettes d’alumine dont la condensation dégage suffisamment d’énergie pour

entretenir la combustion. Ces fines particules sont par la suite convectées par l’écoulement

dans le sillage de la goutte.

Depuis le début des années 1960, différentes approches ont alors été proposées afin de
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modéliser ces différents mécanismes le plus finement possible. Qu’elles soient analytiques

ou numériques, elles reprennent pour la plupart la théorie de combustion des gouttes

d’hydrocarbure et rendent compte de la forte influence de la pression et de la composition

du milieu gazeux environnant.

3.3.2 Approches théoriques de la combustion d’une goutte d’Al

Les premières approches s’appuient essentiellement sur la combustion des gouttes

d’hydrocarbure et l’adaptent aux particules d’aluminium. Basées sur une combustion

de goutte en phase vapeur, elles négligent les réactions hétérogènes pouvant avoir lieu

en surface. Ainsi, dans les années 1960, Brzutowski et Glassman proposent un modèle

analytique modifié où le rayonnement de la flamme dû à la formation des fines goutte-

lettes d’alumine est pris en compte [79]. La diffusion des oxydes vers la surface est traitée

et constitue une limite du modèle car la température dans la flamme est supposée être

fixée par la température de dissociation de l’oxyde. Tout apport d’énergie supplémentaire

est utilisé pour dissocier l’oxyde. Dans le même temps, Frayssac et Barrère développent,

à l’ONERA, un modèle similaire [80]. Cependant la limitation majeure de ces deux ap-

proches réside dans la modélisation des propriétés de transport, les paramètres nécessaires

à leur définition étant mal connus à l’époque. Quelques années plus tard, le modèle pro-

posé par Kuehl intègre la formation de la phase condensée sur la surface grâce à une

rétro-diffusion des produits gazeux de la zone de flamme vers la goutte [81]. La plupart

des calculs présentés prennent en compte différentes pressions (de 0.01 à 10 MPa) dans

un mélange gazeux Ar/O2. Le temps de combustion en est sensiblement réduit, alors que

le rapport (Rayon de flamme)/(Rayon de goutte) augmente. Grâce à cette modélisation,

il obtient que le résidu final, formé par la condensation de l’oxyde sur la surface, est

dépendant de la concentration en oxygène.

Parallèlement à la théorie de la flamme de diffusion, Bartlett et al. tentent d’expli-

quer la formation de sphères creuses d’alumine par une théorie d’oxydation de la goutte

d’aluminium au travers du film liquide d’alumine [82]. De telles sphères sont observées au

cours de la combustion de particules d’aluminium sur une flamme méthane-oxygène. Dans

cette approche, les gaz de combustion chauffent la particule d’aluminium principalement
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par conduction. Durant cette première phase, le rayonnement et les réactions de surface

sont supposées négligeables. L’oxydation de la particule est alors lente car la diffusion des

oxydants à travers la couche solide d’oxyde est très faible. Lorsque la température atteint

la température de fusion de l’alumine, la diffusion des gaz oxydants devient plus impor-

tante, conduisant à un apport énergétique dû aux réactions de surface. L’évaporation

de l’aluminium provoque en outre une sorte de soufflage de la couche liquide d’oxyde

conduisant à la formation d’une bulle. L’ensemble du mécanisme est ainsi contrôlé par

la diffusion de l’oxydant au travers de l’interface d’alumine. Une telle approche est aussi

considérée par Brûlard pour qui, l’alumine produite est évacuée en petites gouttes afin

d’assurer une épaisseur constante à la bulle [83]. Cependant, Bartlett et al. admettent que

les paramètres régissant ce phénomène demeurent inconnus.

3.3.3 Approches semi-empiriques de la combustion d’une goutte

isolée

La majorité des connaissances acquises jusqu’à présent sur la combustion d’une goutte

d’aluminium a été obtenue expérimentalement, soit directement par allumage et combus-

tion d’une particule isolée, soit à partir d’une feuille ou d’un fil d’aluminium de petit

diamètre, dans une ambiance gazeuse donnée. L’allumage est alors tantôt effectué par

chauffage laser dans le cas d’une goutte en suspension [78, 73, 84], tantôt par chauffage

par arc électrique [70] ou par effet Joule [85], dans le cas d’une goutte se formant à par-

tir d’un fil ou d’une plaque. De tels dispositifs expérimentaux permettent de mesurer les

caractéristiques ci-dessous par visualisation directe et prélèvements in situ et mettent

également en avant leur forte dépendance à la pression et à la nature du gaz environnant :

– évolution de la taille de goutte et de la zone de flamme dans le temps

– distribution de taille des particules d’oxydes produits

– évolution de la luminosité de la flamme dans le temps

De nombreuses études ont été directement menées en ambiance gaz de propergol et ont

pour principal objectif de déterminer une loi de combustion de goutte dans un tel envi-

ronnement. L’influence de chaque oxydant sur la combustion n’étant pas identique, des

coefficients de pondération ont été attribués à chacun d’eux.
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A la fin des années 1960, en raisonnant sur les énergies nécessaires pour former un

atome d’oxygène par dissociation des molécules de CO2, CO et H2O, Belyaev et al.

pensent que seuls le dioxyde de carbone et l’eau jouent un rôle prépondérant dans l’oxy-

dation de l’aluminium [86]. En faisant varier la composition des gaz initiaux, les auteurs

définissent un paramètre représentatif de la somme des oxydants présents dans le milieu :

a = XCO2+XH2O. Ses valeurs varient entre 30% et 70%.

Une dizaine d’années plus tard, Hermsen étudie les effets de la combustion des ag-

glomérats d’aluminium dans les moteurs à propergol solide [87]. Il développe ainsi une

modélisation semi-empirique des temps de combustion. Il introduit notamment une évolution

de la composition des gaz entre le début et la fin de la combustion d’une particule, ce qui

est essentiel pour une interprétation des résultats en ambiance gaz de propergol. Cette

évolution est caractérisée par le paramètre Ak et les effets radiatifs et convectifs, que l’on

trouve dans un moteur, sont paramétrés par un facteur noté Rk. La corrélation permet

de distinguer le cas d’une combustion en ambiance ”laboratoire” d’une combustion dans

un moteur. Hermsen adopte la formulation classique :

d1,8 = d1,8
0 − kt avec k = 3, 3314.10−5A0,9

k P 0,27Rk

La pression du milieu p est en psi, le diamètre de goutte d en in et le temps t en ms.

L’ajustement de la valeur de Rk a été effectué sur de nombreux cas expérimentaux et

la valeur 2,7 est recommandée. Ak est obtenu à partir da la valeur moyenne entre les

compositions initiale et finale des gaz :

Ak =
1

2
(Akinitial

+ Akfinal
) où Akinitial

= 100

(∑
i

xi + 3xAl2O3

)

Akfinal
= 100

(
1

1− xAl2O3

∑
xi

)
xi représente les fractions molaires des espèces : CO2, H2O, O2, O et OH.

Toujours à partir de la corrélation d’Hermsen, Duterque et Hommel modifient les

coefficients et proposent la loi d’évolution suivante [88] :

d1,8 = d1,8
0 − (486p0,15x0,9

ox )t

Par la suite, Duterque propose une loi modifiée afin de prendre en compte la nature des

oxydants [89]. Néanmoins, celle-ci ne satisfait pas aux résultats expérimentaux obtenus
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jusqu’alors dans la littérature [86, 90]. Le rôle inhibiteur de l’acide chlorhydrique est alors

mis en évidence puis intégré à la corrélation tel que : xeff = xO2+xH2O+0, 7xCO2−1, 5xHCl

Au début des années 2000, Melcher et al. étudient la combustion des particules d’alu-

minium en ambiance gaz de propergol, dans une enceinte fermée de pression variable (1,3

MPa à 2,2 MPa) [12]. Ce montage permet non seulement de quantifier l’influence de la

pression sur la combustion mais également de visualiser par caméra rapide l’évolution du

diamètre de la goutte. Par un traitement d’image (transformée inverse d’Abel), une loi

de combustion de type dn = dn
0 − kt est ainsi établie. Le diamètre observé, ou diamètre

de flamme, permet de revenir au diamètre de la goutte si celui-ci est pondéré par le rap-

port r/rs. Les auteurs considèrent que ce rapport est constant durant la combustion de la

goutte et que sa valeur est fixée à l’instant initial. Il peut cependant varier en fonction des

conditions expérimentales (composition des gaz et pression). Les expressions du diamètre

visible et du diamètre réel sont alors les suivantes :

dreal = [k(tc − t)]1/n

dimage =
r

rs

[k(tc − t)]1/n

La valeur moyenne de n est alors de 1,65 avec un écart type de 0,55. Le taux de combustion

k dépend presque linéairement de la pression. Les propriétés diffusives et réactionnelles

de H2O et CO2 apparaissent plus importantes que celles de l’oxygène.

Dans la continuité de l’étude précédente, les auteurs s’intéressent aux cas d’une seule

particule et de globules formés à la surface du propergol [91]. Le modèle de poche de

Cohen est vérifié et environ 15% des globules se fragmentent dans l’air, à faible pression.

Pour des gouttes isolées, l’effet du nuage de gouttelettes d’oxyde, supposé constant dans

l’étude précédente, est modélisé ici par r
rs

= αd−β
s avec α = 53 ±18 et β = 0,55 ±0,10.

Pour les globules, la relation trouvée est alors définie par le jeu de paramètres : α = 32

±14 et β = 0,47 ±0,10. Les auteurs aboutissent alors à deux corrélations distinctes pour

la goutte isolée et le globule, pour lesquelles l’effet de la pression sur le taux de combustion

est peu significatif.
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3.3.4 Approches numériques

L’objectif étant de prédire l’influence de l’aluminium sur les performances du moteur

(impulsion spécifique, instabilités de combustion, etc), les premiers calculs numériques

ont permis de déterminer d’une part la vitesse de combustion d’un propergol composite

aluminisé [92], et d’autre part, la combustion des gouttes d’aluminium en ambiance gaz

de propergol.

Les premières simulations numériques, dans une chambre de combustion de moteur,

s’appuient alors principalement sur les travaux expérimentaux précédemment cités et

rendent compte des effets des différents paramètres (pression, composition du milieu

gazeux environnant) sur la combustion des gouttes. Par exemple, Sabnis présente une

corrélation fondée sur l’étude d’Hermsen [87] où le coefficient Rk est pris égal à 2,5 [93].

Les effets de convection sont pris en compte et modélisés à partir du nombre de Sherwood

Sh de l’écoulement, lui même fonction des nombres de Nusselt Nu et de Reynolds Red (lié

à la vitesse relative entre la goutte et l’écoulement).

Puis, dans le but de mieux cerner les phénomènes intervenant dans la combustion des

gouttes d’aluminium, Brooks et Beckstead reprennnent et modifient le modèle de Law

[94] en considérant plusieurs oxydants, le rayonnement de la flamme, la diffusion et l’ac-

cumulation de l’oxyde à la surface [95]. Les temps de combustion alors obtenus semblent

concorder avec les résultats expérimentaux issus de la littérature. Il est par ailleurs montré

que la présence du lobe d’alumine augmente sensiblement le temps de combustion. Cela

se traduit par une loi de combustion en d1,5 et non en d2. Une pondération affecte en outre

chaque oxydant telle que :

tc = C
d1,5

0, 533xH2O + 0, 135xCO2 + xO2

Widener et Beckstead adaptent ensuite le modèle de Brooks et al. en tenant compte

de l’effet des différentes espèces gazeuses présentes [96, 97]. Ils supposent que N2, CO,

CO2, O2 ou HCl ont, en première approximation, les mêmes diffusivités et conductivités

thermiques. Cependant, ils notent que la diffusion est accrue de 30% dans l’eau et mul-

tipliée par 3 dans l’hydrogène. Les effets des divers paramètres sont alors fournis par
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l’exploitation de 1458 calculs, dont la synthèse donne la corrélation suivante :

tc = 1138
d1,9

T 1,57p0,2x0,39
eff Drel

avec xeff = 0, 58xH2O + 0, 22xCO2 + xO2

Drel = 1 + xH2

(
Dox,H2

Dox,noH2
− 1
)

est une constante traduisant la diffusivité de H2 dans le

cas considéré. Devant la difficulté que représente l’évaluation de
(

Dox,H2

Dox,noH2

)
(diffusivité de

l’oxydant dans l’hydrogène pur divisé par sa diffusivité dans les gaz du milieu), Widener

et al. préconisent de prendre la valeur moyenne 3,7. Ce modèle demeure à ce jour celui

prenant en compte le plus de paramètres.

Plus récemment, le développement croissant des moyens de calcul a amené certains

auteurs à traiter la combustion d’une goutte d’aluminium isolée sur un domaine désormais

bidimensionnel [3]. La modélisation des propriétés de transport de chaque espèce gazeuse

présente dans le milieu est ainsi affinée et la résolution d’un mécanisme réactionnel multi-

espèce est effectuée par un solveur cinétique [3]. Par ailleurs, les mécanismes chimiques

proposés actuellement sont de plus en plus complets [76, 98] et régulièrement couplés aux

modèles de combustion de goutte [11].

Certaines études reviennent désormais à la simulation numérique d’une combustion

de propergol aluminisé. Basé sur des méthodes développées pour la combustion d’un pro-

pergol composite, le modèle 2D de Wang et al. permet de simuler le détachement puis

l’allumage d’une particule d’aluminium isolée dans une ambiance gaz de propergol [99].

Il est ensuite adapté pour simuler la coalescence des particules d’aluminium en surface de

propergol, en tenant compte des effets de tensions superficielles. Cette approche, quoique

très gourmande en ressources informatiques, donne des résultats encourageants pour l’ave-

nir.

Cependant, la combustion des gouttes d’aluminium demeurent encore très difficile à

simuler numériquement, en partie à cause du principal oxyde qui en résulte, l’alumine,

dont les mécanismes de formation sont très complexes.

3.4 Production d’oxydes d’aluminium

Comme il a été mentionné précédemment, la production des particules d’alumine

Al2O3 a une grande influence sur la stabilité d’un propulseur à poudre mais aussi sur
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l’usure de ses composants internes. L’alumine liquide peut, par exemple, s’accumuler en

fond arrière de propulseur et nuire ainsi aux performances de l’engin [9].

Nombre d’études [100, 13, 101] ont donc été menées afin de déterminer la distribution

de taille des particules d’alumine dans un moteur (Fig.3.6). En règle générale, dans des

conditions de fonctionnement de propulseur, on observe une majorité de fumées d’alumine

Al2O3 de diamètre 1 µm (fumées) et seulement quelques oxydes résiduels de plus gros

diamètres (40-60 µm) [63]. Des phénomènes de collision et de fragmentation des gouttes

Fig. 3.6 – Exemple de distribution de taille de particule d’alumine mesurée dans un tuyère

de propulseur [13]

d’alumine peuvent également se produire mais restent, encore aujourd’hui, difficiles à

quantifier et à prédire [102, 9].

A pression atmosphérique, la combustion des gouttes d’aluminium est souvent in-

complète car le diamètre moyen des gouttes est plus élevé et le temps de combustion plus

grand. Par conséquent, les oxydes résiduels d’aluminium produits sont plus nombreux que

les fumées microniques d’alumine et de plus gros diamètre [64].

En outre, Karasev et al. ont montré que des phénomènes de coalescence sont à l’ori-

gine de la production des particules microniques d’alumine [14]. Ils ont ainsi proposé

un mécanisme de formation d’agrégats d’alumine, à partir de la combustion de goutte

d’aliminium dans l’air à pression atmosphétique et décrit Figure 3.7 .
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Fig. 3.7 – Production puis agglomération des particules d’alumine Al2O3 à p = 1 atm

[14]

3.5 Conclusion : à pression atmosphérique

Les différentes études, présentées dans ce chapitre, ont permis d’observer la diversité et

la complexité des phénomènes mis en jeu lors de la combustion des propergols aluminisés.

Malgré les difficultés de mesure liées à la très grande hétérogénéité du milieu, elles ont

montré la grande influence de la composition de l’ambiance gazeuse environnante et de la

pression sur la formation et la combustion des gouttes d’aluminium.

La plupart des recherches sur la combustion des propergols aluminisés ont été ef-

fectuées dans des conditions classiques de fonctionnement de propulseur, sur une gamme

de pression élevée. Cependant, dans le cadre de notre étude, les blocs de propergol so-

lide brûlent dans l’air ambiant, à pression atmosphérique. Aussi, dans ces conditions, les

mécanismes prépondérants sont les suivants :

1. La flamme de diffusion primaire, à cinétique finie, contrôle la pyrolyse du propergol

PA/PBHT

2. Accumulation et agglomération des particules d’aluminium en surface de propergol

sont favorisées [13]

3. La majorité des particules d’Al s’agglomèrent et forment des globules de diamètre

moyen d43 = 283 µm [64]
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4. Production élevée d’oxydes résiduels de grands diamètres car la combustion des

gouttes d’aluminium dans l’air est incomplète (mélange avec l’air ambiant)

5. Mécanisme d’agglomération des particules d’alumine à l’origine des fumées micro-

niques (d = 1-1,5 µm)



63
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Étude expérimentale de la
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Chapitre 4

Méthodes mises en oeuvre

La première partie a présenté les principaux phénomènes mis en jeu lors de la com-

bustion de blocs de propergol solide aluminisé, à pression atmosphérique. Cependant, peu

de données ont été publiées sur les feux de propergol solide chargé en aluminium. Aussi,

cette partie est consacrée à la mise en oeuvre de deux bancs d’essais expérimentaux dans

le but de compléter et d’affiner les données existantes.

Le premier chapitre présente en détail les deux dispositifs utilisés, ainsi que les méthodes

de mesure employées. Les résultats obtenus pour chacun des bancs seront ensuite discutés

dans un second chapitre.

4.1 Essais en champ libre

Cette campagne d’essais vise à obtenir la signature thermique d’un feu de propergol

solide brûlant à pression atmosphérique, pour deux compositions distinctes, l’une haute-

ment chargée en aluminium (PA/PBHT à 20% d’Al) et l’autre plus faiblement aluminisée

(PA/PBHT à 4% d’Al). Il s’agit ainsi de mettre en évidence le rôle fondamental joué par

les gouttelettes d’aluminium et les particules d’alumine sur le rayonnement de la flamme

dans ces conditions de pression.

4.1.1 Dispositif expérimental

Un bloc de propergol solide et de forme parallélépipédique, fixé sur un support en

acier, est allumé en plein air, à l’abri du vent. Sa vitesse de combustion est mesurée loca-
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Fig. 4.1 – Montage expérimental des essais en champ libre (schéma et photo)

lement, pendant toute la durée du tir, par un capteur ultrasonore collé en fond de bloc.

D’autre part, des visualisations du feu par caméras Infrarouge (IR) et Ultraviolet (UV)

sont effectuées à distance du spécimen pyrotechnique (Fig.4.1). Un réseau de fluxmètres,

répartis de part et d’autre du bloc et à différentes hauteurs, cartographie également le

flux radiatif émis par la flamme. Enfin, ces mesures sont complétées par une visualisa-

tion globale du dispositif expérimental ainsi que par des photos décrivant l’ensemble de

l’appareillage utilisé.

4.1.2 Spécimens pyrotechniques utilisés

Les compositions de propergol étudiées sont chacunes fabriquées par la branche Matériaux

Energétiques (SME) du groupe SNPE, et correspondent aux charges propulsives, soit des

boosters d’Ariane V (Butalane), soit de propulseurs de missile (Butalite). Le Tableau

4.1 répertorie leurs principales caractéristiques. L’allumage du propergol est ici effectué

%PA %PBHT %Al dPA Dimensions (H*L*l)

Butalane 68 12 20 200µm - 90µm - 10µm 24cm*21cm*18cm

Butalite 82 14 4 400µm - 200µm - 10µm 24cm*21cm*18cm

Tab. 4.1 – Caractéristiques des deux compositions de propergol

à la surface du bloc par accumulation de poudre Mi9 répartie de façon homogène sur
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Fig. 4.2 – Système de mesure ultrasonore

le matériau énergétique. La mise au point de ce système d’allumage a été réalisée lors

d’essais préliminaires sur des blocs du même type.

4.1.3 Mesures ultrasonores

Un support métallique, d’une hauteur de 20 cm et fixé sur une dalle en béton, maintient

le bloc de propergol au cours du tir (Fig.4.2). Il permet d’intégrer le système de mesure

UltraSon (US), qui est composé :

– d’un capteur US Panametrics (émetteur-récepteur), délivrant, à une fréquence de

500 Hz, une onde acoustique qui se propage dans le bloc puis qui se réfléchit au

niveau de la surface de combustion (Fig.4.3) ;

– d’un conditionneur qui permet de numériser le signal au plus près du capteur, à une

fréquence de 10 MHz.

Fig. 4.3 – Principe de mesure et d’acquisition du système ultrasonore
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La phase de collage du capteur est une opération importante et délicate à mettre en oeuvre

qui relève d’un savoir-faire spécifique au CAEPE (Centre d’Achèvement et d’Essais de

Propulseurs et Engins). Cette opération est réalisée à l’aide d’une valise de contrôle qui

permet la visualisation de la mesure pendant le collage (voir Annexe A). L’acquisition

s’effectue alors en deux étapes à l’aide de :

– un coffret intermédiaire qui assure le démultiplexage des ordres d’excitation venant

de la baie d’acquisition vers le conditionneur et le multiplexage des données de

mesure ;

– une baie d’acquisition qui assure l’envoi des ordres, l’enregistrement des données et

l’archivage.

Fig. 4.4 – Système d’acquisition du signal US

L’acquisition est effectuée à une fréquence de 500 Hz pendant les 40ères secondes puis à 1

Hz jusqu’à la fin du tir (Fig.4.4). Le post traitement de chaque fenêtre d’acquisition permet

de retrouver l’écho d’interface propergol/air, correspondant au retour de l’impulsion de

200 V envoyée par le capteur US. Plus précisément, la vue 2D (Fig.4.5(a)) correspond à

la superposition de l’ensemble des fenêtres d’acquisition du signal présentées Fig.4.5(b).

Elle montre bien le déplacement vers la gauche de l’écho de propergol, traduisant ainsi la

régression du bloc. L’axe des abscisses correspond au temps de propagation de l’onde et

celui des ordonnées au temps du tir, le code de couleur représentant l’amplitude du signal.

Cette vue en deux ou trois dimensions, dite mesures brutes, est réalisée par un outil de

dépouillement nommé SADIE et développé au sein du CAEPE.

Il s’agit, ensuite, de calculer, à chaque instant du tir, la célérité de l’onde ultrasonore

caractéristique de la température et de l’état mécanique du matériau et qui est donnée
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(a) (b)

Fig. 4.5 – (a) Visualisation 2D du déplacement de l’écho de propergol vers la gauche

(régression du bloc) au cours du tir ; (b) Visualisation de l’écho de propergol à chaque

instant

par la loi suivante :

Cref

C
= (1 + KT (T−ref )) · (1−KP (P − Pref )) (4.1)

où les deux coefficients de sensibilité KT et KP sont déterminés empiriquement sur chaque

nouveau matériau, notamment par l’ONERA. Une fois cette célérité connue, on obtient

trivialement l’épaisseur de matériau correspondante puis, par dérivation temporelle, on

peut remonter à la valeur locale de la vitesse de combustion qui sera supposée quasi-

uniforme sur toute la surface. En effet, le bloc de propergol étant inhibé sur les côtés par un

film polymère isolant, la régression du matériau énergétique s’effectue macroscopiquement

selon une seule dimension.

Ep(t) =
CT,p(t) · τ(t)

2
(4.2)

rb(t) =
dEp(t)

dt
(4.3)

où τ(t) correspond au temps de propagation de l’onde, Ep(t) l’épaisseur du bloc et CT,p(t)

la célérité de l’onde ultrasonore
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4.1.4 Moyens de thermographie IR et UV

Fig. 4.6 – Implantation des moyens de mesures optroniques

Deux caméras InfraRouge AGA782 SWB (bande II) et AGA782 LWB (bande III),

placées toutes deux dans un local protégé thermiquement et situé à 10 m du bloc, pointent

l’ensemble du panache de la flamme (Fig.4.6 et 4.7). Elles cartographient les niveaux de

luminance et/ou les champs de température dite de ”surface”, l’une effectuant les mesures

en bande II [3-5.5 µm], l’autre en bande III [7-11.5µm]. De même, une caméra UltraViolet

(UV) Roper Scientific intensifiée, également située à 10 m de la source, enregistre la

signature UV du feu, donnant ainsi accès au nombre de photons émis (knut) sur cette

bande, avec une cadence d’acquisition de 12 images/sec. Enfin, la base de la flamme (25

cm au dessus de la surface initiale de propergol) est visée par un spectroradiomètre HGH

- SPR314 qui mesure la luminance émise par la flamme sur une large bande spectrale [3 -

14 µm]. L’optique d’entrée est de type Cassegrain, le filtre est uniforme à 1,25% en ZnSe

de 2,5 à 14,5 µm et la résolution spectrale est estimée à ∆λ = 1,5%.

Les systèmes de mesure IR (caméras, spectroradiomètre) ont été étalonnés sur une

source étendue PYROX, de diamètre 110 mm et avec une émissivité de 0,99 (voir Annexe

A). L’étalonnage de la caméra UV est effectué à l’aide d’une lampe UV au deutérium, sur

une surface de 1 cm2, à 50 cm de distance.
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Caméras IR et UV Cabanes optroniques

Spectroradiomètre Intérieur cabane

Vue du banc Baie d’acquisition

Fig. 4.7 – Moyens de mesures optroniques

4.1.5 Mesure du flux radiatif

Un réseau de huit fluxmètres Medtherm, de gamme 10-20 W/cm2 (voir Annexe A pour

le choix de cette gamme), est disposé de part et d’autre de la flamme, sur des supports

métalliques, à une hauteur de 1 m et 2 m du sol et à une distance de 1 m et 2 m du bloc.

Ces fluxmètres sont équipés d’une fenêtre saphir, ne mesurant ainsi que le flux radiatif

incident. Deux autres fluxmètres, de gamme 1-2 W/cm2, sont, quant à eux, à restriction

de vue, limitant la mesure du flux radiatif incident à un cône d’angle 30◦ (Fig.4.8). Ces



72 CHAPITRE 4. MÉTHODES MISES EN OEUVRE

derniers sont placés à 6 cm, pour le premier, et 1,26 m de la surface initiale du bloc, pour

le second, pointant respectivement le cône primaire (zone chaude) et la zone de mélange

avec l’air ambiant. Enfin, un système de refroidissement à circulation d’eau est utilisé

Fig. 4.8 – Implantation des fluxmètres

pour chaque fluxmètre afin de limiter leur montée en température. Il est à noter qu’une

protection thermique (Refratex) enrobe l’ensemble des câbles d’acquisition des fluxmètres

et du capteur US, ainsi que les supports métalliques.

4.2 Essais en cheminée

Cette deuxième série d’essais a pour objectif de caractériser thermiquement le coeur

d’un feu de propergol solide composite PA/PBHT/Al par des mesures de température et

d’émissivité monochromatique apparente, à trois hauteurs différentes et sur trois bandes

spectrales de l’infrarouge. Les propriétés optiques d’un feu de propergol aluminisé et les

niveaux de température atteints imposent d’opter pour une méthode de diagnostic optique

non intrusif, telle que la pyrométrie.

4.2.1 Dispositif expérimental

La technique de mesure, présentée par la suite, a nécessité la conception d’une cheminée

en graphite, servant de support aux pyromètres et dont la tenue aux hautes températures

est assurée. Les trois buses la composant sont percées de deux trous chacune, qui font un
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Fig. 4.9 – Montage expérimental des essais en cheminée

angle de 120◦ l’un avec l’autre (Fig.4.9), ce qui permet l’intégration de deux pyromètres

pointant sur un même volume d’étude.

L’utilisation de tubes de vue permet, en outre, d’obtenir une mesure in situ de la

luminance émise localement par la flamme, tout en évitant son atténuation jusqu’à la

cellule du capteur pyrométrique. Ces tubes creux, également en graphite, sont insérés

directement dans la flamme et leur forme biseautée limite leur obstruction par un dépôt

d’alumine liquide (Fig.4.10). Les tubes d’alignement assurent quant à eux la transmission

Fig. 4.10 – Tubes de vue et d’alignement

de la luminance du tube de vue au pyromètre. De plus, ils sont non seulement refroidis

par recirculation d’eau mais aussi purgés par injection continue d’azote.

4.2.2 Spécimens pyrotechniques utilisés

Tout comme pour la série d’essais en champ libre, deux compositions de propergol

solide, dont les principales caractéristiques sont réportoriées Tab. 4.2, sont étudiées dans

le cadre de cette campagne. Comme précédemment, l’allumage du propergol est effectué
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au centre du bloc par accumulation de poudre Mi9.

%PA %PBHT %Al dPA Dimensions (H*L*l)

Butalane 68 12 20 200µm - 90µm - 10µm 24cm*21cm*18cm

Butalite 82 14 4 400µm - 200µm - 10µm 24cm*21cm*18cm

Tab. 4.2 – Caractéristiques des deux compositions de propergol

4.2.3 Mesures pyrométriques

Afin d’effectuer des mesures de température de flamme in situ et compte tenu des

propriétés optiques et thermiques de la flamme, nous avons choisi la pyrométrie comme

diagnostic optique IR non intrusif (Fig.4.11). Deux pyromètres monochromatiques Hei-

Fig. 4.11 – Implémentation des pyromètres

tronics KT19II, HTR-450 et HTR-466, respectivement centrés sur les longueurs d’onde λ

= 4,50 µm et λ = 4,66 µm, sont utilisés pour mesurer la Température Equivalent Corps

Noir du milieu en Bande II ou TECNII . Parallèlement, un pyromètre digital bichromatique

Impac (IMP-BI), centré sur les longueurs d’onde λ1 = 0,90 µm et λ2 = 1,05 µm, permet
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de mesurer localement la température vraie du milieu Tvraie. En effet, la température

vraie est ici directement accessible puisque l’hypothèse de considérer le milieu comme

un corps gris se vérifie entre 600 nm et 1200 nm pour des propergols solides aluminisés

[17]. Par ailleurs, un deuxième pyromètre Impac (IMP-MONO), cette fois utilisé en mode

monochromatique et centré sur la longueur d’onde λ = 0,90 µm, mesure la Température

Equivalent Corps Noir en Bande I, notée TECNI . Les deux classes de pyromètres, Hei-

tronics et Impac, ont été étalonnées sur source étendue PYROX de diamètre 110 mm et

d’émissivité 0,99 (voir Annexe B).

Fig. 4.12 – Déroulement des essais en cheminée : rotation des systèmes de mesure

Le nombre d’essais étant limités à neuf, les mesures de TECNI , TECNII et Tvraie, sont

simultanées et effectuées à trois hauteurs différentes, en suivant le système de rotation

décrit Figure 4.12.

4.2.4 Principe de mesure de l’émissivité spectrale

Le principe de mesure de l’émissivité spectrale de la flamme en Bande I (c’est-à-

dire autour de λ = 0,90 µm) consiste à faire pointer deux pyromètres bichromatique

et monochromatique sur le même volume d’étude (Fig.4.13). Deux mesures d’une même

luminance sont alors effectuées mais, dans un cas, il s’agit de la luminance mesurée par

le pyromètre monochromatrique, sur une largeur de bande centrée en λ = 0,90 µm, à une

Température Equivalent Corps Noir TECNI (température de luminance), et dans l’autre,

il s’agit de la luminance mesurée par le pyromètre bichromatrique, sur une largeur de

bande centrée en λ = 0,90 µm, à la température T2. Cette température T2 correspond ici

à la température vraie du milieu Tvraie puisque celui-ci se comporte comme un corps gris
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sur cette bande. Ainsi, on déduit trivialement de l’égalité des luminances mesurées :

C1

λ5(eC2/λT1 − 1)
=

εC1

λ5(eC2/λT2 − 1)
(4.4)

l’émissivité monochromatique apparente, locale :

ε(λ, T2) =
eC2/λT2 − 1

eC2/λT1 − 1
(4.5)

Fig. 4.13 – Principe des mesures in situ de température et émissivité locale dans un feu

de propergol solide aluminisé PA/PBHT/Al

Pour déterminer le coefficient d’émission monochromatique de la flamme en Bande II

(en λ = 4,50 µm et λ = 4,66 µm), nous supposons que la mesure de température par

le pyromètre bichromatique Impac est reproductible, ce qui est le cas, à quelques degrés

près. Ainsi, en utilisant la mesure de température vraie T2 à chaque hauteur, on déduit

également la valeur de l’émissivité monochromatique de la flamme pour les longueurs

d’onde λ = 4,50 µm et λ = 4,66 µm.
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Chapitre 5

Résultats et Discussion

La série d’essais en champ libre a d’abord permis d’établir la signature thermique

d’un feu de propergol PA/PBHT/Al et de retrouver la structure à trois cônes proposée

par E.W. Price (1979) [2]. Une comparaison des résultats entre les deux compositions,

l’une hautement chargée en aluminium (Butalane) et l’autre moins (Butalite), a montré

l’influence du chargement initial en particules d’aluminium sur la vitesse de combustion

du propergol et sur les transferts radiatifs entre le feu et l’environnement. Les mesures

in situ, effectuées lors des essais en cheminée, ont ensuite caractérisé thermiquement le

coeur de la flamme et permis de remonter aux propriétés radiatives d’un feu de propergol

de type Butalane, sur trois bandes spectrales distinctes, centrées respectivement en λ =

0,90 µm (proche IR), λ = 4,50 µm et λ = 4,66 µm (IR moyen).

L’ensemble des essais a eu lieu à pression atmosphérique, dans des conditions hy-

grométriques situées entre 35% et 80% et à une température ambiante de 10◦C environ.

Le vent était quasiment nul sur le banc d’essais, un filet protecteur étant tiré tout autour

du montage expérimental.

5.1 Signature thermique IR d’un feu de propergol

aluminisé

La signature thermique d’un feu de propergol, à pression atmosphérique, est effectuée

par thermographie IR, pour les deux compositions précédemment citées. Les caméras
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utilisées ici mesurent le champ de luminance émise par le feu au cours du tir, dans les

bandes II [3-5,5 µm] et III [7-11,5 µm]. A partir des coefficients A, B et C, déterminés lors

de l’étalonnage des caméras (Annexe A), on peut remonter, sur chaque bande spectrale,

à l’évolution du champ de température équivalent corps noir du feu, TECNII sur la Bande

II et TECNIII sur la Bande III. Celles-ci restent des températures dites de surface et ne

nous donnent aucune indication sur la température au coeur de la flamme.

t = 0 s t = 30 s

t = 60 s t = 120 s

Fig. 5.1 – Visualisation par caméra IR d’un feu de propergol type Butalane (Bande II)

Dans le cas de la composition Butalane (Fig.5.1 et 5.2), une fois que le bloc de propergol

est allumé (t > 0 s), on peut observer trois zones distinctes :

– une zone chaude (rouge-orangée) correspondant à la base du feu (TECNII ≈ 1350◦C

et TECNIII ≈ 1450◦C). C’est dans cette zone qu’a lieu la combustion du propergol,
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t = 0 s t = 30 s

t = 60 s t = 120 s

Fig. 5.2 – Visualisation par caméra IR d’un feu de propergol type Butalane (Bande III)

dont les réactions en phase gazeuse sont très exothermiques, et que débute l’oxyda-

tion des gouttelettes d’aluminium. L’écoulement réactif reste ici peu affecté par les

effets aérothermiques de l’air environnant ;

– une zone intermédiaire de plus faibles températures (rouge-violette) car plus éloignée

de la surface de combustion du propergol (TECNII ≈ 1200 ◦C et TECNIII ≈ 1300

◦C), où les gouttelettes d’aluminium terminent de s’oxyder. Cette zone est un peu

plus affectée par les effets aérothermiques de l’air environnant ;

– une zone de mélange avec l’air ambiant qui correspond au panache du feu (bleu-

violette). La température chute ici rapidement (TECNII ≈ 950 ◦C et TECNIII ≈ 1000

◦C) et l’image laisse apparâıtre des structures tourbillonnaires caractéristiques d’un
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écoulement turbulent. Cette zone est également hautement chargée en particules

d’alumine issues de l’oxydation des gouttes d’aluminium qui a lieu dans les deux

zones précédentes. Aussi, ces particules étant plus fortement émissives en Bande III

qu’en Bande II, il est cohérent de retrouver une température TECN plus élevée en

Bande III qu’en Bande II.

t = 0 s t = 30 s

t = 60 s t = 120 s

Fig. 5.3 – Visualisation par caméra IR d’un feu de propergol type Butalite (Bande II)

Dans le cas de la composition Butalite (Fig.5.3 et 5.4), les zones identifiées sont sensible-

ment les mêmes, avec néanmoins quelques différences remarquables :

– la zone la plus chaude (rouge-orangée) correspond à la base du feu où a également

lieu la combustion des gouttelettes d’aluminium. Cependant, les niveaux de température

atteints sont bien moins élevés que pour la Butalane (TECNII ≈ 1200 ◦C et TECNIII
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≈ 930 ◦C), en raison de la faible teneur du matériau en aluminium.

– la zone intermédiaire (rouge-violette) semble plus affectée aérothermiquement que

dans le cas d’une Butalane. Les niveaux de température atteints sont également bien

plus faibles (TECNII ≈ 1000 ◦C et TECNIII ≈ 750 ◦C) ;

– la zone de mélange avec l’air ambiant (bleu-violette) s’établit plus près de la surface

de propergol et demeure une zone de forte turbulence.

t = 0 s t = 30 s

t = 60 s t = 120 s

Fig. 5.4 – Visualisation par caméra IR d’un feu de propergol type Butalite (Bande III)

Dans les deux cas, nous retrouvons donc la structure à trois cônes d’un feu de propergol

solide aluminisé, proposée par Price (1979). Ces observations restent qualitatives et il est

difficile de conclure sur la taille ou la composition précise de chaque zone. Cependant,

quelle que soit la zone considérée, les niveaux de température TECN les plus élevés sont
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ici atteints en Bande II et non en Bande III, comme c’était le cas pour la Butalane.

Le comportement radiatif des deux compositions semble être bien différent, point que

nous montrons, plus en détail, dans le paragraphe suivant. Par ailleurs, une visualisation

par caméra ultraviolet a été réalisée au cours de ces essais. Les résultats obtenus restent

cependant qualitatifs et sont présentés en Annexe B.

5.1.1 Effet du chargement initial en Al sur le rayonnement du

feu

Une comparaison des paramètres mesurés lors des essais en champ libre (Luminance,

TECN, Flux radiatifs) a permis de montrer que le chargement initial du propergol en

particules d’aluminium influe beaucoup sur le rayonnement du feu.

Ainsi, la luminance totale intégrée sur l’ensemble de l’écoulement, pour une composi-

tion de propergol à 4%Al, est inférieure d’un facteur 1,5 en Bande II, et d’un facteur 2

en Bande III, comparée à celle mesurée pour la composition Butalane, à 20%Al (Fig.5.5).

Cet écart est d’ailleurs plus significatif en Bande III, où l’émission des particules d’alu-

mine est très élevée (εAl2O3 ≈ 0,9). Ceci souligne donc le rôle majeur joué par les gout-

telettes d’aluminium puis par les particules d’alumine dans le rayonnement d’un feu de

propergol aluminisé. De même, le spectre du feu de Butalite, mesuré à une hauteur de

Fig. 5.5 – Comparaison des luminances totales émise par le feu de propergol en Bande II

et en Bande III, entre les compositions Butalane et Butalite

25 cm au dessus du bloc de propergol sur la bande [3-14 µm], montre que la plus grande
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part de la luminance émise par cette flamme, peu chargée en gouttes Al/Al2O3, l’est en

Bande II (Fig.5.6), et qu’un très faible pourcentage l’est en Bande III. Il met d’ailleurs

en évidence les pics d’absorption des espèces CO2 (autour de 4.25 µm) et CO (autour de

4,65 µm) qui sont majoritaires dans la composition des gaz, comme le montre un calcul

à l’équilibre thermochimique d’une combustion d’un propergol solide aluminisé à 4%Al,

à pression atmsophérique (Tab.5.1.1). Dans le cas de cette composition, la présence de

Fig. 5.6 – Spectre du feu de propergol Butalite sur la largeur de bande [3-14 µm]

ces espèces gazeuses contribue très fortement à augmenter la luminance du feu en Bande

II et le faible chargement en gouttes Al/Al2O3 explique le faible rayonnement en Bande

III. D’autre part, le comportement radiatif d’un feu de Butalite est loin d’être celui d’un

corps noir ou même d’un corps gris, sur la bande spectrale [3-14 µm].

Intéressons nous maintenant aux flux radiatifs mesurés en différents points autour du

feu de propergol et comparons les valeurs obtenues pour les deux chargements en alumi-

nium. D’après la figure 5.7, les transferts radiatifs d’un feu de propergol vers l’environ-

nement sont bien plus importants lorsque le propergol solide PA/PBHT est initialement

plus chargé en aluminium. Le flux radiatif mesuré, pour une composition à 20% d’Al,
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Butalite

YH2 1,2%

YCO 21,3%

YHCl 22,7%

YH2O 22,6%

YAl2O3(L) 7,4%

YN2 9,7%

YCO2 10,9%

YO2 0,2%

Tab. 5.1 – Composition des gaz brûlés à l’équilibre thermochimique (espèces

prépondérantes), après combustion adiabatique de la composition butalite (p = 1 atm)

est près de trois fois celui obtenu pour un chargement à 4%, et ce quel que soit le point

de mesure (Tab.5.2). L’influence de la composition est même ressentie à 2 m de distance

du bloc et 2 m au-dessus de la surface du propergol. Là aussi, le chargement du feu en

gouttes Al/Al2O3 semble être à l’origine de tels écarts.

AP / HTPB / 4% Al

Left Side Average Radiative Heat Flux (kW/m2) Right Side

H1L1 6.2 8.2 H1R1

H2L1 2.8 2.9 H2R1

H1L2 2.1 2.5 H1R2

H2L2 1.4 1.6 H2R2

AP / HTPB / 20% Al

Left Side Average Radiative Heat Flux (kW/m2) Right Side

H1L1 19.2 17.8 H1R1

H2L1 8.2 7.6 H2R1

H1L2 6.0 7.2 H1R2

H2L2 4.1 4.3 H2R2

Tab. 5.2 – Flux radiatifs moyens mesurés autour du spécimen pyrotechnique

En effet, comme nous l’avons observé, la zone du feu située jusqu’à 1 m de hauteur cor-

respond aux cônes 1 et 2 de Price : c’est le lieu de la combustion des gouttes d’aluminium.

Cette oxydation est très exothermique et augmente fortement la température du milieu
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H = 2 m

H = 1 m

D = 1 m D = 2 m

Fig. 5.7 – Influence du chargement initial en aluminium sur le flux radiatif mesuré (p =

1 atm)

et par conséquent les transferts de chaleur vers l’environnement. C’est pourquoi, les flux

radiatifs mesurés à cette hauteur sont très élevés, même à 1 m du bloc (ϕ̄rad(Butalane)

= 19,6 kW/m2 en H1L1), et qu’ils le sont d’autant plus que le feu est fortement chargé

en gouttes d’aluminium.

Plus haut, entre H = 1 m et H = 2 m, la plupart des gouttes d’Al ont terminé de s’oxy-

der : nous sommes ici dans la zone de mélange avec l’air ambiant (cône 3). La température

du milieu chute fortement et par voie de conséquence les transferts radiatifs vers l’envi-

ronnement aussi (ϕ̄rad(Butalane) = 8,2 kW/m2 en H2L1). De plus, ce sont principalement

des particules d’alumine, isolées ou sous forme d’agglomérats, qui composent alors le pa-

nache de la flamme, qui diffusent le rayonnement émis par le feu et qui se dispersent tout
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autour du bloc de propergol. Donc, là aussi, il est cohérent de mesurer un flux radiatif

plus élevé lorsque le panache du feu est plus chargé en particules d’alumine, c’est-à-dire

pour une composition de propergol initialement plus aluminisée.

D’autre part, bien que l’écart entre les mesures à gauche et à droite du bloc ne soient

pas très important, il est difficile de considérer la combustion d’un bloc de propergol

solide aluminisé comme étant symétrique thermiquement (Fig.5.8). Ceci est certes dû au

caractère alétoire de l’agglomération et de la dispersion des gouttes d’aluminium mais

aussi à la difficulté de maintenir des conditions expérimentales parfaites (vent nul et rôle

de l’inhibiteur maintenu sur tout le tir). Notons que cette disymétrie est d’autant plus

marquée que la teneur en aluminium est petite. Dans ce cas, la vitesse d’éjection des gaz

brûlés dans l’air ambiant est plus faible et la zone de mélange gaz de propergol-air plus

rapidement atteinte (zone chaude moins étirée). Le panache turbulent en résultant est par

conséquent plus sensible aux effets aérodynamiques extérieurs, tel que le vent.

Butalane

Butalite

D = 1 m D = 2 m

Fig. 5.8 – Comparaison ”‘Gauche-Droite”’ de l’évolution du flux radiatif au cours des tirs

pour chaque composition
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Finalement, le chargement initial en aluminium du propergol a une grande influence

sur les transferts radiatifs vers l’environnement. Toutefois, comme il est montré ci-après,

son effet sur la vitesse de combustion du propergol est également remarquable.

5.1.2 Effet du chargement initial en Al sur la vitesse de com-

bustion du propergol

(a) Vitesse Brute (b) Vitesse Moyennée

Fig. 5.9 – Evolution temporelle des vitesses de combustion brute (a) et moyennée (b),

pour les compositions Butalane et Butalite

Comme précisé dans le chapitre précédent, nous déduisons l’évolution temporelle de

l’épaisseur de propergol à partir du signal ultrasonore mesuré puis, par dérivation, nous

obtenons la vitesse de combustion locale du bloc (Fig.5.9(a)). Malgré un signal ultraso-

nore plus bruité en début de tir, en raison de la plus grande profondeur à pénétrer, et

une incertitude sur la vitesse de combustion estimée à 4%, on observe un régime quasi-

stationnaire de combustion du propergol composite PA/PBHT/Al, à partir de t = 50 s.

La vitesse moyenne est de 1,42 mm/s pour la Butalane et de 1,10 mm/s pour la Butalite

(Fig.5.9(b)). Par comparaison avec Diaz et al. (1993), qui avaient mesuré une vitesse de

1,34 mm/s ±0,05 mm/s pour un propergol à 16% d’aluminium, ces valeurs sont typiques

d’une combustion de propergol composite à pression atmosphérique. Elles demeurent ainsi

très faibles par rapport aux vitesses déterminées à des pressions de fonctionnement de pro-
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pulseur [10-100 atm], qui sont de l’orde de 1 à 10 cm/s.

D’autre part, à pression atmosphérique, il semble que, globalement, plus le propergol

solide PA/PBHT est initialement chargé en aluminium, plus sa vitesse de combustion est

élevée. La chaleur libérée par la combustion des gouttes d’aluminium contribue à augmen-

ter la température du milieu gazeux et le flux de chaleur incident qui pilote la régression

du propergol. Un calcul de température adiabatique de flamme, à pression atmosphérique,

où les produits de combustion sont considérés à l’équilibre thermochimique, donne ainsi :

– Tad
f = 3182 K pour une Butalane à 20% d’Al

– Tad
f = 2731 K pour une Butalite à 4% d’Al

Cependant, la plupart des gouttes d’aluminium brûlent assez loin de la surface de pro-

pergol à pression atmosphérique et l’impact de l’energie libérée par leur oxydation sur la

régression du bloc reste difficile à quantifier.

Finalement les paramètres mesurés jusqu’à présent (vitesse de combustion, flux radia-

tifs, luminance) nous renseignent sur la régression du propergol et sur l’environnement

thermique du feu, sans pour autant préciser le comportement interne de celui-ci. C’est

pourquoi, des mesures in situ, effectuées lors des essais en cheminée, sont nécessaires afin

d’ajouter des données quantitatives correspondant aux différentes zones observées. D’autre

part, la comparaison entre les deux chargements en aluminium a révélé la grande influence

des gouttes Al/Al2O3 sur le rayonnement du feu vers l’environnement. La détermination

du comportement émissif du feu de Butalane en λ = 0,9 µm (Bande I), λ = 4,50 µm et

λ = 4,66 µm (Bande II) nous permet ci-après de confirmer cette tendance.

5.2 Mesures au coeur d’un feu de propergol alumi-

nisé

Pour les trois configurations d’essai en cheminée, on obtient les signaux de mesure

suivants :

– Température Equivalent Corps Noir TECN09 mesurée par le pyromètre monochro-

matique IMPAC, à λ = 0,9 µm (courbe noire)
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– Température vraie Tvraie mesurée par le pyromètre bichromatique IMPAC, centré

en λ1 = 0,9 µm et λ2 = 1,05 µm (courbe bleue)

– Température Equivalent Corps Noir TECN450 mesurée par le pyromètre monochro-

matique HEITRONICS, à λ = 4,50 µm (courbe rouge)

– Température Equivalent Corps Noir TECN466 mesurée par le pyromètre monochro-

matique HEITRONICS, à λ = 4,66 µm (courbe verte)

Fig. 5.10 – Mesures de température brutes en configuration 1, pour un feu de Butalane

Par exemple, la Figure 5.10 présente les signaux bruts mesurés lors de l’essai cheminée en

Configuration 1, pour la composition Butalane. Le temps t = 0 s correspond à l’allumage

du bloc de propergol. On peut remarquer la bonne stabilité des mesures issues des quatre

pyromètres pendant la quasi-totalité du tir, exceptées lors des dix premières secondes, où

apparaissent des sauts et chutes brutales de température, suite à l’allumage violent du

propergol. Notons également, sur les signaux mesurés par les pyromètres HEITRONICS,



90 CHAPITRE 5. RÉSULTATS ET DISCUSSION

un décrochage de TECN466 très significatif aux alentours de t = 50 s, peut-être dû à

l’obstruction partielle du tube de vue pendant quelques secondes (Fig.5.11). De même,

en configurations 2 et 3, les 50ères secondes de tir ne donnent pas des mesures très

exploitables. Par conséquent, les signaux de mesure ne seront analysés qu’à partir de t =

50 s pour la suite de l’étude et l’ensemble des capteurs.

Fig. 5.11 – Comparaison des signaux TECN450(t) et TECN466(t) : Décrochage brutale

de TECN466 à t = 50 s

Entre t = 50 s et t = 170 s, la température vraie Tvraie, mesurée par le pyromètre

bichromatique IMPAC, baisse sensiblement de 2200◦C à 2000◦C. Cette tendance est prin-

cipalement due à la régression de la surface de combustion du bloc : la zone de réactions

gazeuses (zone de hautes températures et très proche de la surface de pyrolyse) s’éloigne

ainsi progressivement du volume de mesure. D’autre part, la température équivalente

corps noir TECN09 est d’environ 1650◦C, restant relativement stable tout au long du tir.

Ces deux mesures nous permettront par la suite de déduire la valeur de l’émissivité mo-

nochromatique de la flamme, en λ = 0,9 µm.

A l’inverse, les températures mesurées par les pyromètres HEITRONICS en bande II,

TECN450 et TECN466, ont tendance à augmenter au cours du tir, respectivement de 1200◦C

à 1400◦C, et de 1100◦C à 1300◦C. Alors que le bloc de propergol se consume, les deux

pyromètres, situés à H2 = 26 cm, pointent, en effet, une zone de plus en plus chargée en

gouttes Al/Al2O3, qui sont très émissives en λ = 4,50 µm.
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5.2.1 Températures in situ mesurées par pyrométrie

L’évolution temporelle des températures mesurées par pyrométrie à trois hauteurs

différentes au-dessus de la surface de propergol est présentée Figure 5.12, dans le cas d’un

feu de Butalane.

En H1 = 6 cm, la température vraie du milieu Tvraie décrôıt régulièrement au cours

du tir, de 2200◦C à environ 2000◦C, alors qu’a contrario, les températures TECN450 et

TECN466 augmentent de 150-200◦C, entre t = 50 s et t = 125 s. Ces tendances sont

principalement dues à la régression du bloc de propergol Butalane qui modifie la compo-

sition du milieu dans le volume de mesure. La surface de combustion du propergol, lieu

de réactions en phase gazeuse très exothermiques, s’éloigne peu à peu et les plus petites

gouttes d’aluminium commencent à terminer de s’oxyder avant la hauteur H1. Ainsi, le

volume de mesure à cette hauteur en fin de tir est certainement composé de particules

d’alumine et de monoxyde de carbone CO, espèces liquides et gazeuses principalement

produites par la combustion des gouttes d’aluminium, et très émissives en λ = 4,50 µm.

En H2 = 26 cm, on retrouve les mêmes tendances puisque Tvraie diminue progressi-

vement de 2000◦C à 1750◦C, tandis que TECN450 et TECN466 passent respectivement de

1300◦C à 1400◦C et de 1100◦C à 1250◦C. Là aussi, les particules d’alumine sont de plus

en plus présentes dans le volume de mesure car certaines gouttes d’Al ont terminé de

s’oxyder.

En H3 = 46 cm, l’écoulement étant un peu plus perturbé en sortie de cheminée, les

signaux sont moins stables et oscillent autour d’une valeur moyenne. Ainsi, la température

vraie Tvraie oscille autour de 1850◦C de t = 50 s jusqu’à t = 125 s, alors que les signaux

TECN450 et TECN466 varient respectivement autour de 1250◦C et 1100◦C.

Afin de nous affranchir de la régression du bloc pendant le tir et donc du changement de

composition dans le volume de mesure, la suite de l’analyse est effectuée dans l’intervalle

de temps [60 - 70 s], sur lequel les variations de température restent faibles. Nous pouvons

alors distinguer deux zones sur cet intervalle de temps (Fig.5.13).

La première correspond à la hauteur de mesure H1, dont la hauteur réelle associée H̃1

varie de 14,5 cm à 15,9 cm entre t = 60 s et t = 70 s. Sur cet intervalle de temps, la
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BUTALANE

Fig. 5.12 – Evolution temporelle des températures mesurées par pyrométrie en H1 = 6

cm, H2 = 26 cm et H3 = 46 cm, pour un feu de propergol type Butalane
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Fig. 5.13 – Température vraie Tvraie au coeur d’un feu de Butalane en fonction de la

hauteur H (H1 = 6 cm, H2 = 26 cm, H3 = 46 cm)

température vraie moyenne reste élevée (T̄ vraie = 2116 ±7◦C) dans cette zone qui est la

plus proche de la surface de combustion et qui est également le lieu de la combustion des

gouttelettes d’aluminium. Celle-ci pourrait donc correspondre à la fin du cône primaire

de Price.

La seconde zone correspond aux hauteurs H2 et H3, où la température vraie moyenne

est sensiblement plus faible (T̄ vraie(H2) = 1962 ±7◦C et T̄ vraie(H3) = 1933 ±7◦C). Les

hauteurs réelles associées H̃2 et H̃3 varient respectivement de 34,5 cm à 35,9 cm et de 54,5

cm à 55,9 cm sur l’intervalle [60 - 70 s]. Les volumes de mesure se situent beaucoup plus

loin de la surface du bloc et voient principalement un milieu multiphasique composé d’un

mélange de gaz de combustion de propergol, de gouttes d’aluminium en fin de combus-

tion et de particules d’alumine. Ces deux hauteurs pourraient donc faire partie du cône

secondaire de Price.

Enfin, les températures vraies mesurées ici sont légèrement plus faibles que celles

issues de la littérature [2, 17] (Fig.5.14). Toutefois, étant donné que les compositions sont

différentes les unes des autres (chargement en aluminium et liant différents), une telle

comparaison reste purement qualitative.
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Fig. 5.14 – Comparaison de la température vraie du milieu Tvraie d’un feu de Butalane,

mesurée en H1 sur l’intervalle de temps [60 - 70 s], avec les mesures issues de la littérature

5.2.2 Influence des gouttes Al/Al2O3 sur les propriétés radia-

tives d’un feu de Butalane

λ = 0,9 µm λ = 4,50 µm λ = 4,66 µm

Fig. 5.15 – Evolution au cours du temps de l’émissivité monochromatique locale du milieu

à λ = 0,9 µm, λ = 4,50 µm et λ = 4,66 µm (Butalane, 1 atm)

A partir des mesures de température précédentes, on déduit l’émissivité monochro-

matique d’un feu de propergol Butalane en bandes I et II et on met ainsi en évidence

la différence de comportement radiatif du milieu dans ces deux domaines du spectre

(Fig.5.15). Autour de λ = 0,9 µm (bande I), l’émissivité monochromatique de la flamme

est au maximum égale à 0,22 ± 0,011 et ce quelle que soit la hauteur à laquelle on effec-
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tue la mesure : la température n’a qu’une faible influence sur l’émissivité de la flamme. A

contrario, en Bande II, l’émissivité est toujours supérieure à 0,4 et la base de la flamme

demeure bien plus émissive que les zones supérieures (ε(λ,T) ≈ 0,70 en H1 contre en-

viron 0,50 en H2 et H3). Sur ces longueurs d’onde, l’influence de la température sur les

propriétés radiatives du feu est bien plus marquée, comme le souligne la Figure 5.16. Par

Fig. 5.16 – Emissivités monochromatiques locales du milieu (valeurs moyennées sur [60 -

70 s])

comparaison directe avec les données sur les propriétés émissives des particules d’alumine,

collectées par Sarou Kanian et al. [15] pour trois valeurs de température, sur la bande

spectrale [1,8 - 9 µm], le feu de Butalane (20%Al) semble suivre le comportement émissif

des particules d’alumine dans l’infrarouge (Fig.5.17). En effet, le saut d’émissivité mo-

nochromatique de 0,1 à 0,9 que l’on a vérifié pour la flamme de Butalane autour de 4-5

µm, est caractéristique du comportement radiatif des particules d’alumine, par ailleurs

très présentes dans ce type de feu. En outre, la base de la flamme, lieu de l’oxydation

des gouttelettes d’aluminium, est une zone de très hautes températures où les particules

d’alumine formées se retrouvent sous la forme liquide (Tvraie(H1) = 2116 ±7◦C et TAl2O3
fus
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= 2054◦C). Celles-ci vont alors se refroidir et se solidifier au cours de leur transport dans

les zones supérieures du panache (hauteurs H2 et H3).

Il est à noter que les valeurs d’émissivité en λ = 4,66 µm sont inférieures à celles en λ

= 4,50 µm, ce qui pourrait être lié à l’absorption de certaines espèces gazeuses telles que

CO (ou même CO2) à cette longueur d’onde.

Fig. 5.17 – Comparaison du spectre d’émissivité monochromatique d’un feu de Butalane

avec celui de l’alumine solide Al2O3 [15]

5.2.3 Essais sur Butalite

Les mêmes tests sont effectués sur la composition de propergol faiblement aluminisé,

dite Butalite, et utilisent les mêmes systèmes de mesure. Cependant, tandis que la flamme

de Butalane se comporte comme un corps gris autour de λ = 0,9 µm, il n’en est rien pour

la flamme de Butalite, beaucoup moins chargée en aluminium. Par conséquent, il n’est

pas possible de mesurer directement, par pyrométrie bichromatique, la température vraie

du milieu. Aussi, nous nous limitons à des mesures de Température Equivalent Corps Noir
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mais qui restent trop qualitatives pour faire l’objet d’une comparaison rigoureuse avec les

températures obtenues avec la composition Butalane (voir Annexe C).

5.3 Conclusion sur les essais

A travers ces deux campagnes d’essais, que ce soit par des mesures autour ou au coeur

de la flamme, nous avons confirmé le modèle proposé par Price (1979) qui subdivise la

structure d’un feu de propergol solide aluminisé en trois cônes distincts. L’utilisation de

Feu de Butalane PA/PBHT/20%Al (p = 1 atm)

Cône C1

Lieu des réactions en phase gazeuse entre les produits issus de

la vaporisation du PA et du PBHT

Zone de très hautes températures (Tvraie ≥ 2100-2400◦C),

peu affectée thermiquement par l’air ambiant

Lieu d’oxydation des gouttes d’aluminium

ε(λ=0.9µm) ≈ 0.22

ε(λ=4.50µm) ≈ 0.77

ε(λ=4.66µm) ≈ 0.66

Cône C2

Fin de la combustion des gouttes d’Al

Production et agglomération des particules d’alumine

Tvraie ≈ 1950-2100◦C

ε(λ=0.9µm) ≈ 0.15

ε(λ=4.50µm) ≈ 0.5

ε(λ=4.66µm) ≈ 0.4

Cône C3

Zone de mélange avec l’air ambiant caractérisée par des struc-

tures tourbillonnaires

Dispersion des particules solides d’alumine

Chute de la température du milieu Tvraie ≤ 1950◦C

Tab. 5.3 – Synthèse proposée pour caractériser un feu de propergol de type Butalane (p

= 1atm)
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méthodes de diagnostic optique adaptées, telles que la pyrométrie et la spectrométrie, a

ensuite permis de compléter les données expérimentales existantes, notamment pour la

composition de propergol de type Butalane (Tab.5.3). De plus, en testant deux charge-

ments de propergol en aluminium, nous avons pu mettre en évidence la part prépondérante

jouée par les gouttes d’aluminium et les particules d’alumine dans les transferts radiatifs

du feu vers l’extérieur et vers la surface du bloc.

Par ailleurs, les mesures in situ ont montré que l’émission infrarouge du feu de pro-

pergol fortement aluminisé (Butalane) est contrôlée par les particules d’alumine. Un tel

comportement met au second plan le rayonnement gazeux qui se limite aux espèces

prépondérantes présentes dans la flamme, telles que CO et CO2. Toutefois, dès lors que la

concentration en gouttes d’aluminium est plus faible (exemple de la Butalite), le mélange

gazeux joue de nouveau un rôle non négligeable dans les transferts radiatifs.

Enfin, les paramètres mesurés en différents points, tels que la température vraie Tvraie

et le flux radiatif ϕrad vont nous servir de données de référence pour la validation d’un

code de calcul numérique capable de prédire l’impact thermique de la combustion d’un

propergol de type Butalane.
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Troisième partie

Simulation numérique d’un feu de

propergol solide aluminisé
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Chapitre 6

Description générale du code de

calcul FDS

Devant les coûts que représente la mise en oeuvre d’essais expérimentaux tels que

ceux présentés dans la partie précédente et compte tenu de l’échelle et de la complexité

des phénomènes mis en jeu, l’informatique demeure, de nos jours, un outil essentiel pour

mener une étude de sécurité pyrotechnique. Si, par le passé, l’utilisation de coefficients de

sécurité majorants, par l’ingénieur sécurisation, était la règle, il semble désormais possible

de prédire numériquement la propagation d’un incendie et ce même à grande échelle.

Le développement croissant des moyens de calcul, des techniques numériques ainsi que

des capacités de stockage permettent de mener des simulations sur des domaines physiques

de plus en plus grands et couplant plusieurs phénomènes. C’est pourquoi, l’objet de cette

partie est de présenter la méthode employée au cours de cette étude, pour simuler un feu

de propergol solide aluminisé, à pression atmosphérique.

Nous présenterons, tout d’abord, le code de calcul FDS qui sert de base à la modélisation

numérique et préciserons les motivations qui nous ont poussés à opter pour cet outil.

Puis nous détaillerons les modifications que nous avons apportées afin de rendre compte

de la spécificité de la combustion d’un bloc de propergol solide aluminisé. Enfin, nous

mènerons une étude paramétrique sur un cas de référence et conclurons sur la validité

d’un tel modèle.
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6.1 Motivations du choix de cet outil de simulation

L’objectif principal de la présente étude est de simuler les effets thermiques d’un

feu de propergol solide aluminisé. Aussi, étant données la diversité et la complexité des

phénomènes mis en jeu, notre stratégie est de travailler sur un code de calcul existant,

nommé FDS (Fire Dynamics Simulator) [19] et de le modifier afin de prendre en compte les

principaux phénomènes mis en jeu lors de ce type d’incendie. Par opposition aux modèles

de zones, trop simplifiés pour rendre compte de la nature hétérogène des feux de propergol,

ce code aérothermique 3D, multi-espèces, résout numériquement les équations de Navier-

Stokes (NS) pour des écoulements à faible nombre de Mach (M ≤ 1) et représentatifs des

feux à grande échelle. Il permet ainsi de calculer les champs de température, de pression

et de vitesse sur des domaines suffisamment larges pour correspondre au cadre de notre

étude.

Il intègre en outre un modèle de combustion en phase gazeuse, de type fraction de

mélange, et un modèle de pyrolyse de matériaux solides, tous deux susceptibles de nous

intéresser dans la modélisation de la combustion d’un propergol solide. Les transferts

de chaleur, par conduction, convection et rayonnement, sont également calculés, ce qui

permet de prédire l’environnement thermique d’un incendie. Enfin, un modèle lagrangien

de goutte est inclus dans la phase continue et devrait nous permettre, après modifications,

de prendre en compte la combustion diphasique des gouttes d’aluminium, phénomène

prépondérant dans un feu de propergol aluminisé, à pression atmosphérique.

Dans ce chapitre, nous nous limiterons à la présentation des modèles aérodynamiques

(approche de type LES) et thermiques (méthode de type Volumes Finis pour le calcul des

transferts radiatifs).

6.2 Equations générales

6.2.1 Hypothèses générales

Ce code de calcul se base sur les hypothèses suivantes :

– Ecoulement à faible nombre de Mach : M ≤ 1

– Ecoulement instationnaire
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– Mélange gazeux idéal, multi-espèce

6.2.2 Equation d’état

En considérant un mélange gazeux idéal, l’équation d’état associée s’écrit :

p = ρ
R

Mg

T (6.1)

ρ et T sont la masse volumique et la température du milieu calculées localement, tandis

que R et Mg sont respectivement la constante universelle des gaz parfaits et la masse

molaire du mélange gazeux. Cette dernière peut s’écrire, pour un mélange de N espèces

gazeuses, sous la forme :

Mg =

(
N∑

i=1

(Yi/Mi)

)−1

Pour des raisons que nous expliciterons section 6.5, le terme de pression p se décompose

comme suit :

p = p0 − ρ∞gz + p̃

où p0 correspond à une pression moyenne, initialement égale à la pression atmosphérique,

tandis que -ρ∞gz et p̃ sont respectivement les termes de pression hydrostatique et de per-

turbation.

Dans le cadre de notre étude, les termes de pression hydrostatique -ρ∞gz et de perturba-

tion p̃ restent négligeables devant la pression atmosphérique p0, la hauteur du domaine

de calcul étant bien inférieure au km et le feu se propageant à l’air libre. Par conséquent,

nous considérerons, par la suite, la pression absolue p égale à la pression atmosphérique

p0. L’équation d’état 6.1 devient alors :

p0 = ρ
R

Mg

T (6.2)

6.2.3 Equation de continuité

Elle s’écrit, pour un écoulement instationnaire, dans un repère orthonormé (~x,~y,~z) :

∂ρ

∂t
+ div (ρ~v) = 0 (6.3)

~v = (u, v, w) et ρ sont respectivement le champ de vitesse de l’écoulement et la masse

volumique du mélange gazeux.
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6.2.4 Equation de conservation d’espèce

L’équation de conservation de l’espèce i (i = 1...N) s’écrit :

∂

∂t
(ρYi) + div (ρYi~v) = div

(
ρDi

~gradYi

)
+ ṁ

′′′

i (6.4)

Yi symbolise la fraction massique de l’espèce i, Di son coefficient de diffusion moléculaire

(m2/s) et ṁ
′′′
i son taux de production volumique (kg/m3/s).

6.2.5 Equation bilan de quantité de mouvement

ρ

(
∂~v

∂t
+ ~grad

‖~v‖2

2
+ ~rot~v ∧ ~v

)
+ ~gradp = ρ~g + ~f + ~div ¯̄τ (6.5)

p correspond à la pression locale de l’écoulement, tandis que ~g et ~f sont respectivement

la gravité terrestre et les forces volumiques extérieures qui s’appliquent à l’écoulement. ¯̄τ

est le tenseur des contraintes de viscosité, défini tel que :

¯̄τ = 2µ ¯̄D − 2

3
µ(div~v) ¯̄I

où µ est la viscosité dynamique du mélange, ¯̄I la matrice identité et ¯̄D le tenseur des taux

de déformation défini comme suit :

¯̄D =
1

2

[
¯̄grad~v + ( ¯̄grad~v)T

]
=


∂u
∂x

1
2

(
∂u
∂y

+ ∂v
∂x

)
1
2

(
∂u
∂z

+ ∂w
∂x

)
1
2

(
∂u
∂y

+ ∂v
∂x

)
∂v
∂y

1
2

(
∂v
∂z

+ ∂w
∂y

)
1
2

(
∂u
∂z

+ ∂w
∂x

)
1
2

(
∂v
∂z

+ ∂w
∂y

)
∂w
∂z


le champ de vitesse ~v étant défini par ses composantes (u,v,w).

L’équation de quantité de mouvement 6.5 est cependant modifiée afin de simplifer la

résolution numérique du système. En introduisant la fonction H définie telle que :

H =
‖~v‖2

2
+

p̃

ρ∞

on obtient, après simplifications, l’équation :

∂~v

∂t
+ ~rot~v ∧ ~v + ~gradH + (

1

ρ
− 1

ρ∞
) ~gradp̃ =

1

ρ
[(ρ− ρ∞)~g + ~f + ~div ¯̄τ ] (6.6)
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Soit en appliquant l’opérateur divergence :

∆H = −∂div(~v)

∂t
− div ~F (6.7)

avec ~F = ~rot~v ∧ ~v + (1
ρ
− 1

ρ∞
) ~gradp̃− 1

ρ
[(ρ− ρ∞)~g + ~f + ~div ¯̄τ ]

∆(·) = div( ~grad(·)) (Opérateur Laplacien)

Notons que la perturbation de pression p̃ résulte de la décomposition de la pression ex-

pliquée précédemment :

p = p0 − ρ∞gz + p̃

Ainsi, dans l’équation 6.7, la perturbation de pression p̃, incluse dans le terme de

droite (dans ~F ), est négligée si l’on ne considère pas les effets de flottabilité, tandis que

celle du terme de gauche est toujours calculée. L’intérêt ici de décomposer le terme de

pression n’est pas tant de calculer les effets de celle-ci sur l’écoulement que de simplifier

l’équation de quantité de mouvement en une équation aux dérivées partielles, de type

elliptique, à coefficients constants (de type équation de Poisson). Elle peut ainsi être

résolue directement par méthode spectrale.

6.2.6 Equation de conservation d’énergie

L’équation bilan d’enthalpie h s’écrit :

∂

∂t
(ρh) + div (ρh~v) =

Dp

Dt
− div (~qr) + div

(
k ~gradT

)
+
∑

i

div
(
hiρDi

~gradYi

)
−Φ (6.8)

T et k sont respectivement la température et la conductivité thermique du mélange, ~qr,

le flux radiatif net échangé, alors que la dérivée particulaire de la pression s’écrit :

Dp

Dt
=

∂p

∂t
+ ~v · ~gradp

Φ représente la dissipation d’énergie cinétique, égale à :

Φ = ¯̄τ : ¯̄grad~v

L’écoulement étant dominé par les grandes structures, nous la supposerons négligeable

devant les autres termes de l’équation, notamment devant le terme de flux radiatif net

échangé avec l’extérieur.
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L’équation de conservation d’énergie 6.8 n’est pas directement résolue mais également

transformée afin d’obtenir explicitement le terme div~v en fonction des termes sources

ṁ
′′′
i et ainsi simplifier la résolution numérique du système. Pour ce faire, on explicite la

capacité calorifique massique cp et l’enthalpie massique h du mélange gazeux qui, par

définition, s’écrivent :

cp =
∑

i cp,iYi où cp,i(T) : capacité calorifique massique de l’espèce i (6.9)

h =
∑

i hiYi où hi : enthalpie massique de l’espèce i (6.10)

avec hi = h0
i +

∫ T

T0

cp,i

(
T
′
)

dT
′

h0
i : enthalpie de formation de l’espèce i à T0

Puis, en utilisant l’équation de conservation des espèces et, après simplification des calculs,

on obtient explicitement le terme div~v sous la forme :

div~v =
1

ρcpT

[
div(k ~gradT ) + div

(∑
i

(

∫
cp,i dT · ρDi

~gradYi)

)
− div(~qr)

]
+

M

ρ

∑
i

div(ρDi
~grad(

Yi

Mi

))− 1

ρcpT

∑
i

(

∫
cp,i dT · div(ρDi

~gradYi)) +

1

ρ

∑
i

(
M

Mi

− hi

cpT
)ṁ

′′′

i + (
1

ρcpT
− 1

p0

)
dp0

dt
(6.11)

En supposant que les capacités calorifiques des espèces cp,i varient peu en fonction de la

température et que le rapport γi = cp,i/cv,i reste constant pour les espèces considérées, la

deuxième ligne du terme de droite disparâıt et l’équation précédente devient :

div~v =
1

ρcpT

[
div(k ~gradT ) + div

(∑
i

(

∫
cp,i dT · ρDi

~gradYi)

)
− div(~qr) + q̇

′′′

]

+(
1

ρcpT
− 1

p0

)
dp0

dt
(6.12)

Le terme source q̇
′′′

(J/m3/s) correspond à l’énergie libérée par unité de volume et dépend

directement du terme de production (ou de consommation) des espèces lors de la com-

bustion :

q̇
′′′

= −
∑

i

h0
i ṁ

′′′

i

Dans le cas d’un feu en champ libre, le terme d’évolution de pression est nul et le calcul

de div~v ne dépend alors que des transferts de chaleur et de masse, et de la production
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d’énergie liée à la réaction chimique :

div~v =
1

ρcpT

[
div(k ~gradT ) + div

(∑
i

(

∫
cp,i dT · ρDi

~gradYi)

)
− div(~qr) + q̇

′′′

]
(6.13)

6.2.7 Bilan : système d’équations à résoudre

Finalement, compte tenu des hypothèses faites précédemment, les équations à résoudre

sont les suivantes :

∂ρ

∂t
+ div (ρ~v) = 0

∂

∂t
(ρYi) + div (ρYi~v) = div

(
ρDi

~gradYi

)
+ ṁ

′′′

i

∂~v

∂t
+ ~rot~v ∧ ~v + ~gradH + (

1

ρ
− 1

ρ∞
) ~gradp̃ =

1

ρ
[(ρ− ρ∞)~g + ~f + ~div ¯̄τ ]

div~v =
1

ρcpT

[
div(k ~gradT ) + div

(∑
i

(

∫
cp,i dT · ρDi

~gradYi)

)
− div(~qr) + q̇

′′′

]
p0 = ρ

R

Mg

T

On retrouve bien les termes sources dans les équations de la divergence et de conservation

d’espèces. Ceux-ci seront explicités par la suite. Par ailleurs, la résolution spatiale du

système est effectuée par une méthode aux différences finies, du 2nd ordre, tandis qu’un

schéma explicite du 2nd ordre, de type prédicteur-correcteur, est utilisé pour la résolution

temporelle.

6.2.8 Conditions limites (CL)

CL pour H

Pour des frontières libres, le terme lié à la pression H dépend du sens de l’écoulement :

H = ||~v| |2/2 si l’écoulement est sortant (p̃ = 0)

H = 0 si l’écoulement est entrant

La condition limite pour un mur solide ou une ouverture est à flux nul ou à écoulement

forcé. Elle se définit par :
∂H
∂n

= −Fn −
∂un

∂t
(6.14)
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avec Fn, composante de ~F normale au mur ou à l’ouverture, et ∂un

∂t
, dérivée temporelle

de la composante normale de la vitesse, prescrite lors d’une condition limite à écoulement

forcé.

CL thermiques

Plusieurs conditions limites thermiques peuvent être spécifiées pour un mur solide. La

première est de considérer le mur adiabatique. Dans ce cas, il n’y a pas de gradient de

température entre le mur et l’écoulement gazeux, donc pas de flux de chaleur. La deuxième

est de directement prescrire une évolution temporelle de la température du mur.

Le troisième type de CL thermique consiste à calculer la température d’un mur,

d’épaisseur δ, à partir des transferts de chaleur par convection et rayonnement entre

ledit mur et l’environnement gazeux :

T n+1
w = T n

w + δts
q̇
′′
c,w + q̇

′′
r,w

ρscp,sδ
(6.15)

où Tw est la température du mur, δts le pas de temps d’actualisation des CL thermiques,

ρs, cp,s et δ les masse volumique, capacité calorifique et épaisseur du mur solide. Le flux

convectif q̇
′′
c est donné par la relation semi-empirique suivante :

q̇
′′

c,w = C |Tgaz − Tw|1/3 (Tgaz − Tw)

La constante empirique C est égale à 1,31 pour les surfaces verticales et 1,52 pour les

horizontales. Le flux radiatif sera explicité dans le paragraphe 6.4.

Enfin, la quatrième CL thermique calcule non seulement la température de surface du

mur Tw mais considère également que la température n’est pas uniforme à l’intérieur du

solide. L’équation de la chaleur est alors résolue dans une dimension de l’espace (selon la

direction normale à la surface du solide). L’approche de cette dernière CL thermique sera

précisée et complétée dans le chapitre suivant.

CL pour Yi

Là aussi, différentes conditions limites sont possibles pour un mur solide. S’il n’y pas

de transfert de masse entre l’écoulement et la frontière, la condition est à flux nul. Un

deuxième cas est de prescrire directement la fraction massique ou le débit massique de
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l’espèce i. Enfin, une troisième possibilité est de tenir compte de la pyrolyse du matériau

solide.

6.3 Modélisation des propriétés de transport

Pour des simulations aux grandes échelles, la taille du domaine de calcul est telle

que la résolution du maillage n’est pas suffisamment fine pour capter tous les processus

de mélange, notamment ceux ayant lieu aux plus petites échelles de l’écoulement. Ainsi,

plutôt que de calculer la viscosité du fluide à partir de la cinétique des gaz, donc à partir

des propriétés du fluide (ce qui augmenterait considérablement le temps de calcul final),

la viscosité est ici modélisée en utilisant l’approche de Smagorinsky [103].

Cette dernière, développée au début des années 1960, dans le cadre de modélisations

météorologiques, intègre un modèle de sous-maille pour représenter les effets de la viscosité

des petites structures de l’écoulement, les plus grandes étant calculées explicitement. La

viscosité ”turbulente” modélisée µt dépend alors directement d’une constante empirique

Cs, dite de Smagorinsky, du carré de la longueur caractéristique du filtre de coupure ∆,

et de la fonction de dissipation de l’énergie cinétique Φ, à la puissance 1/2.

µt = ρ(Cs∆)2 (Φ)1/2 (6.16)

avec Φ = µt

(
2 ¯̄D − 2

3
(div~v)2

)
Il est à noter que, dans le cadre de cette étude, la longueur

de coupure ∆ est de l’ordre de la taille d’une maille du domaine de calcul.

Par ailleurs, en supposant constants les nombres de Prandtl Pr et de Schmidt Sc, pour

un scénario d’incendie donné, les coefficients de diffusion thermique k et moléculaire (ρD)i

sont directement liés à la viscosité turbulente :

k =
µtcp

Pr
et (ρD)i =

µt

Sc
pour chaque espèce i (6.17)

On définit ainsi les propriétés de transport de l’écoulement par un jeu de paramètres

globaux, à partir de la viscosité modélisée. Pour la plupart des simulations de feux aux

grandes échelles, où les couches limites ne sont pas résolues, le modèle de Smagorinsky avec

le jeu de paramètres (Cs, Pr, Sc)=(0.2, 0.5, 0.5) donnent des résultats assez satisfaisants,

même si la constante Cs reste le paramètre le plus sensible [104].
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6.4 Modèle de rayonnement

Lors d’un incendie, le rayonnement des espèces mises en jeu joue un rôle essentiel dans

les transferts de chaleur vers l’extérieur et ainsi dans la propagation du feu. Il est donc

primordial de prendre en compte les transferts radiatifs induits par les espèces gazeuses

et/ou les particules (de suies par exemple) présentes dans l’écoulement et de prédire leur

impact sur l’environnement (flux radiatif incident sur les parois environnantes, etc). Dans

le cas d’un milieu semi-transparent, l’Equation de Transfert Radiatif (ETR), pour un

volume élémentaire δV, s’écrit :

~s · ~grad(Iλ(~x,~s)) = (6.18)

−[κ(~x, λ) + σ(~x, λ)]Iλ(~x,~s)︸ ︷︷ ︸
(I)

+ κ(~x, λ)Ib,d(~x, λ)︸ ︷︷ ︸
(II)

+
σ(~x, λ)

4π

∫
4π

Φ(~s, ~s′)Iλ(~x, ~s′) dΩ′︸ ︷︷ ︸
(III)

avec :

– Iλ(~x,~s) : Luminance émise par le milieu à la longueur d’onde λ, dans la direction ~x

– κ(~x, λ) : Coefficient d’absorption monochromatique du milieu au point ~x

– σ(~x, λ) : Coefficient de diffusion du milieu au point ~x

– Ib,d(~x, λ) : Luminance émise par un corps noir à la longueur d’onde λ, dans la

direction ~x (donnée par la loi de Planck)

– Φ(~s, ~s′) : Fonction de phase associée à la diffusion dans la direction ~s depuis un angle

solide dΩ′ centré autour d’une direction ~s′

Le bilan des transferts radiatifs peut donc s’analyser en distinguant les trois termes du

second membre :

– (I) : Terme négatif qui traduit la perte d’énergie radiative, depuis la direction ~s, par

absorption dans le milieu et par diffusion dans d’autres directions. La somme de ces

deux coefficients définit le terme d’extinction : β(~x, λ) = κ(~x, λ) + σ(~x, λ)

– (II) : Terme d’émission, proportionnel à la luminance monochromatique du corps

noir de température T(~x). Cette luminance est donnée par la loi de Planck.

– (III) : Terme positif de diffusion qui traduit le gain d’énergie radiative issue de cer-

taines directions ~u′, ou de l’ensemble des autres directions de l’espace, et diffusée

dans cette direction particulière ~u. Ce gain est explicité à l’aide d’une fonction de

phase Φ(~s, ~s′) qui traduit la probabilité pour qu’une luminance issue de la direction
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~u′ soit diffusée dans la direction ~u.

Cependant, dans le cas des feux d’hydrocarbures, les espèces gazeuses prépondérantes

sont le dioxyde de carbone CO2, l’eau H2O, le monoxide de carbone CO, et les combustibles

tels que le méthane ou l’éthylène. Seules les particules de suies, issues d’une combustion

incomplète et dont le spectre d’absoprtion est continu, sont présentes dans le milieu. C’est

pourquoi, la diffusion du milieu est négligée devant les termes d’absorption, ce qui a pour

effet de simplifier la résolution numérique de l’équation.

6.4.1 Cas particulier d’un milieu gazeux non-diffusant

L’ETR devient dans ce cas :

~s · ~grad(Iλ(~x,~s)) = κ(~x, λ)[Ib,d(~x, λ)− Iλ(~x,~s)] (6.19)

La résolution est alors effectuée de façon approchée en divisant la spectre en un nombre

fini de bandes, représentatives de l’émission des espèces gazeuses principales présentes

dans une flamme (CO2, H2O, CO, etc). L’équation de transfert radiatif est alors résolue

séparément dans chaque bande et peut se mettre sous la forme :

~s · ~grad(In(~x,~s)) = κn(~x, λ)[Ib,n(~x)− In(~x,~s)] n = 1...N (6.20)

La luminance In est alors intégrée sur chaque bande n, κn étant le coefficient d’absorption

moyen du milieu sur la bande n et le terme source Ib,n correspondant à la fraction du

rayonnement corps noir sur cette bande :

Ib,n = Fn(λmin, λmax)
σT 4

π

La luminance totale est alors égale à la somme des intensités calculées sur chacune des

bandes :

I(~x,~s) =
N∑

n=1

In(~x,~s) (6.21)

Le calcul du coefficient d’absorption moyen κn est effectué par le modèle RADCAL [105],

à partir du coefficient d’absorption local de chaque espèce prépondérante (CO2, H2O, CO,

O2, N2, HCl) tabulée sur chaque bande spectrale ou modélisé.
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Une série de tests numériques effectuée par la NIST a montré qu’un découpage en six

ou neuf bandes (N = 6 ou N = 9) suffit à donner une bonne prédiction du rayonnement

gazeux, dans le cas où le combustible est du méthane CH4 [19]. Cependant, la résolution

de l’ETR reste très coûteuse numériquement et, dans le cas de feux d’hydrocarbures

classiques, la production importante de suies permet de considérer le milieu gazeux comme

un corps gris et ainsi de traiter l’ETR sur une seule bande spectrale (N = 1). En effet,

les suies, issues d’une combustion incomplète d’hydrocarbures ont un spectre d’émission

continu et contrôlent, dans la plupart des cas, le rayonnement du feu. Toutefois, dans le cas

d’une flamme optiquement mince où la quantité de suies est faible devant celle du dioxyde

de carbone CO2 ou de l’eau H2O, une telle hypothèse peut amener à surestimer fortement

le rayonnement émis. Enfin, dans le cas d’une faible résolution spatiale du maillage, le

terme source Ib peut être traité différemment, selon que l’on se trouve dans la flamme ou

en dehors :

κIb =

κσT 4/π Hors de la flamme

ξrq̇
′′′
/4π Dans la flamme

(6.22)

q̇
′′′

correspond au flux de chaleur émis par la flamme et ξr à la fraction locale d’énergie

émise. A proximité de la flamme, la température est souvent sous-estimée par rapport à

une température de flamme de diffusion classique, et ce en raison de la faible résolution

spatiale du domaine de calcul. Le terme source est alors modélisé localement en tant que

fraction d’énergie volumique émise par la flamme. A contrario, loin de la zone de flamme,

l’erreur sur la température est moindre et l’expression classique de Ib peut s’appliquer.

6.4.2 Méthode numérique

L’ETR est résolue en utilisant une méthode numérique similaire à celle des volumes

finis (FVM). Ainsi, l’espace est divisé en un nombre fini d’angles solides, et la forme

discrète de l’équation 6.20, pour chaque maille élémentaire Vijk et dans un angle solide

donné Ωl, s’écrit :∫
Ωl

∫
Vijk

~s · ~gradIn(~x,~s) dV dΩ =

∫
Ωl

∫
Vijk

κn(~x, λ)[Ib,n(~x)− In(~x,~s)] dV dΩ (n = 1...N)

(6.23)
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Le terme de gauche est alors remplacé par une intégrale de surface (théorème de la diver-

gence) et, supposant la luminance constante sur les faces d’une même cellule, l’intégrale

de surface peut être approchée par une somme discrète sur l’ensemble des faces de cellule.

De plus, en supposant que la luminance In(~x,~s) est constante à l’intérieur du volume Vijk

et dans l’angle solide dΩl, l’équation 6.23 devient :

6∑
m=1

AmI l
m

∫
Ωl

(~s · ~nm) dΩl = κijk[Ib,ijk − I l
ijk]VijkδΩ

l (6.24)

avec :

– Ilijk la luminance dans la direction l

– Ilm la luminance émise par la face m

– Ib,ijk la luminance du corps noir dans la cellule ijk

– δΩl l’angle solide lié à la direction l

– Vijk le volume de la cellule ijk

– Am la surface de la face m de la cellule

– ~nm le vecteur normal à la face m

Notons que si la luminance est supposée constante à l’intérieur de l’angle solide δΩl,

sa direction couvre exactement l’angle solide δΩl. En coordonnées cartésiennes, le vec-

teur normal ~nm correspond aux vecteurs de base du système de coordonnées. Ainsi, les

intégrales sur l’angle solide Ωl ne dépendent pas des coordonnées physiques mais seule-

ment des directions. Si l’espace physique est balayé dans la direction ~sl, la luminance Ilijk

peut être directement calculée à partir d’une simple équation algébrique. Les luminances

aux frontières du domaine sont par ailleurs résolues par un schéma implicite d’ordre 1.

La discrétisation spatiale utilisée pour la résolution de l’ETR est la même que pour

celle des équations de conservation de l’écoulement. Cependant le système de coordonnées

est sphérique et se définit par le triplet (r, θ,φ). L’angle polaire θ est alors divisé en Nθ

bandes (Nθ entier) et chaque θ-bande est ensuite divisée en Nφ(θ) parties dans la direction

azimutale φ. Nφ(θ) doit être divisible par 4 et les nombres Nθ et Nφ(θ) sont choisis afin

de donner un nombre total d’angles NΩ, aussi proche que possible de la valeur spécifiée
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en entrée.

NΩ =

Nθ∑
i=1

Nφ(θi)

La distribution des angles est basée sur une règle empirique afin de produire des angles

solides élémentaires égaux à δΩl = 4π/NΩ . Ainsi, le nombre de θ-bandes, arrondi à l’entier

le plus près, est donné par la formule :

Nθ = 1, 17N
1/2,26
Ω

Le nombre de φ-angles sur chaque bande est alors :

Nφ(θ) = max
(
4 ; 0, 5 NΩ[cos(θ−)− cos(θ+)]

)
arrondi à l’entier le plus près qui est divisible par 4. θ− et θ+ sont respectivement les

bornes inférieure et supérieure de la bande θ.

Pour un maillage rectiligne, les intégrales sur l’angle solide Ωl peuvent se calculer

analytiquement et l’équation 6.24 s’écrit sous la forme :

al
ijkI

l
ijk = al

xI
l
xu + al

yI
l
yu + al

zI
l
zu + bl

ijk (6.25)

où les termes al
ijk, al

x, al
y, al

z et bl
ijk sont explicités dans le tableau 6.1. La méthode

numérique utilisée pour résoudre l’équation 6.25 est un schéma explicite (explicit marching

sequence) où la direction de marche dépend de la direction de propagation de la luminance.

6.4.3 Conditions limites

La condition limite sur un mur solide est donnée par :

I l
w = εw

σT 4
w

π
+

1− εw

π

∑
Dl′

w<0

I l′

w

∣∣∣Dl′

w

∣∣∣ (6.26)

où

Dl′

w =

∫
Ωl′

(~s · ~nw) dΩ

Seules les directions ”incidentes” (Dl′
w < 0) sont prises en compte dans le calcul de la

luminance réfléchie.
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al
ijk = Ax

∣∣Dl
x

∣∣+ Ay

∣∣Dl
y

∣∣+ Az

∣∣Dl
z

∣∣+ κijkVijkδΩ
l

al
x = Ax

∣∣Dl
x

∣∣
al

y = Ay

∣∣Dl
y

∣∣
al

z = Az

∣∣Dl
z

∣∣
bl
ijk = κijkIb,ijkVijkδΩ

l

δΩl =

∫
Ωl

dΩ =

∫
δφ

∫
δθ

sinθ dθ dφ

Dl
x =

∫
Ωl

(~s ·~i) dΩ

=

∫
δφ

∫
δθ

(~s ·~i)sinθ dθ dφ

=

∫
δφ

∫
δθ

cosφsinθsinθ dθ dφ

=
1

2
(sinφ+ − sinφ−)[∆θ − (cosθ+sinθ+ − cosθ−sinθ−]

Dl
y =

∫
Ωl

(~s ·~j) dΩ

=

∫
δφ

∫
δθ

(~s ·~j)sinθ dθ dφ

=

∫
δφ

∫
δθ

sinΦsinθsinθ dθ dφ

=
1

2
(cosφ− − cosφ+)[∆θ − (cosθ+sinθ+ − cosθ−sinθ−]

Dl
z =

∫
Ωl

(~s · ~k) dΩ

=

∫
δφ

∫
δθ

(~s · ~k)sinθ dθ dφ

=

∫
δφ

∫
δθ

cosθsinθ dθ dφ

=
1

2
∆φ[(sinθ+)2 − (sinθ−)2]

Tab. 6.1 – Calcul des intégrales sur l’angle solide Ωl utiles à la résolution de l’ETR
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Le flux radiatif sur le mur s’écrit alors :

qw =

NΩ∑
l=1

I l
w

∫
Ωl′

(~s · ~nw) dΩ =

NΩ∑
l=1

I l
wDl

n (6.27)

où les coefficients Dl
n sont égaux à ±Dl

x ±Dl
y ±Dl

z.

Les frontières ouvertes sont considérées comme des murs noirs, dont la luminance

incidente est égale à celle d’un corps noir, à température ambiante.

6.5 Conclusion

La présentation succinte de l’outil de simulation FDS nous a permis de voir les poten-

tialités de ce code de calcul dans la perspective de modéliser un feu de propergol solide

aluminisé. Tout d’abord, l’hypothèse d’un écoulement à faible nombre de Mach corres-

pond bien au cadre d’une combustion de propergol à pression atmosphérique. De plus,

le calcul des transferts de chaleur vers l’extérieur devrait nous permettre de quantifier

l’impact thermique de ce type de feu. Enfin, l’injection et le suivi de gouttes par méthode

lagrangienne, que nous allons préciser dans le chapitre suivant, peuvent être adaptés aux

gouttes d’aluminium dont la combustion est prépondérante dans notre cas.

Cependant, pour l’ensemble des phénomènes modélisés, de nombreuses hypothèses ont

été faites, certaines étant valables pour les seuls feux d’hydrocarbures. Il s’agira donc de

bien définir les hypothèses applicables à notre cadre d’étude et, pour celles qui ne le sont

pas, modifier les modèles existants afin de prendre en compte la spécificité d’un feu de

propergol.
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Chapitre 7

Modélisation de la combustion d’un

bloc de propergol solide aluminisé

A travers ce chapitre, nous présentons les différentes modifications apportées au code

de calcul FDS afin de simuler une combustion de bloc de propergol aluminisé à pression

atmosphérique. Un modèle 1D de transfert thermique est d’abord établi afin de prédire

le délai d’allumage d’un propergol composite. Puis, une fois le matériau allumé, nous

définissons une condition limite Flamme de Propergol, représentative de la combustion

d’un propergol composite PA/PBHT, au niveau microscopique. La phase condensée, com-

posée de gouttelettes d’aluminium liquide, est également prise en compte par un modèle

lagrangien de suivi de particules. A pression atmosphérique, l’oxydation de ces gouttes

d’Al étant un phénomène majeur, un modèle de combustion est également implémenté.

De même, comme nous l’avons observé lors des essais expérimentaux, le rayonnement des

gouttes Al/Al2O3 est prépondérant, surtout pour des compositions du propergol hau-

tement chargées en aluminium. C’est pourquoi, les propriétés optiques des particules

d’alumine liquide sont calculées par la théorie de Mie et utilisées pour la prédiction du

rayonnement du milieu polyphasique qu’est un feu de propergol solide aluminisé.
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7.1 Allumage et combustion du propergol solide

7.1.1 Modèle d’allumage du propergol

Dans tout le paragraphe, seules les variations selon ~z, c’est-à-dire selon la profondeur

du bloc, seront considérées (Fig.7.1). La discrétisation puis la résolution d’un problème

de transfert de chaleur instationnaire permettra de déterminer les délai et température

d’allumage du propergol solide composite. Les paramètres numériques de ce modèle mo-

nodimensionnel, codé en Fortran 90, seront spécifiés ultérieurement.

Fig. 7.1 – Discrétisation spatiale 1D du bloc de propergol

Mise en équation du problème

L’équation de base à résoudre est une équation d’advection-diffusion monodimension-

nelle et instationnaire (7.1). La dépendance au temps de la température permet de prédire

le délai d’allumage du matériau. Le caractère monodimensionnel des transferts de chaleur

est représentatif des essais au cours desquels les blocs de propergol sont inhibés sur les

côtés. Enfin, cette équation tient compte non seulement des transferts conductifs dans le

solide mais également des transferts convectifs qui, une fois le propergol allumé, seront

non négligeables en raison de la régression du propergol.

ρpcp,p

(
∂Tc

∂t
+ rb

∂Tc

∂z

)
= kp

∂2Tc

∂z2
(7.1)
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où ρp, cp,p et kp sont respectivement les masse volumique, capacité et conductivité ther-

miques globales du propergol et rb (m/s) sa vitesse de pyrolyse. En prenant des propriétés

physico-chimiques moyennes, correspondant à un propergol composite de type PA/PBHT,

le matériau est supposé homogène.

Conditions aux bords du problème

Les conditions aux limites sont les suivantes :

CL1 : Tc(−∞, t) = T0 (7.2)

CL2 : q̇
′′

r,w + q̇
′′

c,w︸ ︷︷ ︸
q̇
′′
inc (Flux incident)

= q̇
′′

pyro − kp

(
∂Tc

∂z

)
z=0

+ εsσT 4
s (7.3)

T0, q̇
′′
r,w (W/m2), q̇

′′
c,w (W/m2) et q̇

′′
pyro (W/m2) correspondent respectivement à la température

du bloc à t = 0, aux flux radiatif et conductif incidents, et au flux pompé par la réaction

de pyrolyse. Le terme εsσT 4
s représente le flux émis par la surface du bloc.

Conditions initiales

Les conditions initiales sont définies telles que :

∀z ∈]−∞, 0] Tc(z, 0) = T0 et q̇
′′

inc(0) = 0 (7.4)

Loi de pyrolyse

La loi de pyrolyse s’écrit comme suit :

q̇
′′

pyro = ṁ′′
p ·Qc (7.5)

où : ṁ′′
p = ρpApne−

Ea
RTs (7.6)

Qc : énergie libérée par la réaction de pyrolyse, par unité de masse de propergol consommée

(en kJ/kg)

ρp : densité du propergol (kg/m3)

A : facteur préexponentiel (m/s)

p : pression en Pa (n = 0)

Ea : énergie d’activation de la réaction

Ts(t) = Tc(0,t)
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Méthode numérique

La discrétisation de l’équation 7.1 est effectuée en implémentant un schéma d’orde 2

en temps et en espace, de type Crank-Nicholson, ∀n ≥ 1 :

T n+1
j − T n−1

j

∆t
+ rn

b

T n
j+1 − T n

j−1

2∆z
= ap

[
1

2

T n−1
j+1 − 2T n−1

j + T n−1
j−1

∆z2
+

1

2

T n+1
j+1 − 2T n+1

j + T n+1
j−1

∆z2

]
– ∆t : pas de temps (constant)

– ∆z : pas d’espace (constant)

– ap = kp/ρpcp,p : diffusivité du solide en m2/s

– rb : vitesse de combustion du propergol (m/s)

– Tn
j ≡ Tc

n
j : température du propergol solide dans la tranche j, à l’instant n.

Remarques :

– la température de surface Ts
n sera prise égale à T1

n

– T0
n n’a pas de sens physique mais sera utilisé comme intermédiaire de calcul

– le pas d’espace est constant et zi = i∆z, ∀ i ∈ [0 ; N]

Ce schéma est consistant et stable, au regard du critère de Von Neumann, lequel

impose la condition sur les pas de temps et d’espace suivante :

∆t · ap

∆z2
≤ 1

4

La condition CL1 sur la dernière tranche du bloc de propergol (i = N) s’écrit simplement :

T n
N = T0 ∀n ≥ 0

On choisira par la suite une valeur de N cohérente avec cette condition.

La condition aux limites CL2 s’écrit sous la forme discrétisée :

kp
T n+1

0 − T n+1
1

∆z
= q̇

′′

inc − q̇
′′

pyro −εsσ
(
(T n+1

1 )4 − (T n
1 )4
)︸ ︷︷ ︸

Flux radiatif émis par le bloc entre t et t+∆t

(7.7)

Ecrire la contribution radiative du bloc sous la forme d’un flux net entre les instants t et

t+∆t permet de linéariser et ainsi simplifier le terme en T4. Ainsi, après linéarisation, la

condition aux limites CL2 devient :

kp
T n+1

0 − T n+1
1

∆z
= q̇

′′

inc − q̇
′′

pyro − 4εsσ(T n
1 )3
(
T n+1

1 − T n
1

)
(7.8)
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Choix des paramètres de calcul

Les paramètres de calcul, tels que les pas de temps et d’espace par exemple, ne peuvent

être fixés indépendamment les uns des autres, sous peine de rendre notre modèle instable.

Par conséquent nous déterminerons, dans l’ordre, l’épaisseur du bloc à modéliser, le pas

d’espace puis le pas de temps.

Choix de l’épaisseur du bloc δ

La solution stationnaire de notre problème de transferts thermiques dans le bloc est de la

forme :
T − T0

Ts − T0

= e
−z

rb
ap (7.9)

avec T0 et Ts respectivement la température initiale du bloc et la température de surface.

Calculons l’épaisseur econd à partir de laquelle T-T0 est égale à 10−4 de sa valeur à la

surface Ts-T0. Elle se déduit de l’équation 7.9 comme suit :

econd =
ap

rb

ln(104) (7.10)

En prenant des valeurs caractéristiques d’un propergol composite de type PA/PBHT [106],

c’est-à-dire ap = 8,0E-8 m2/s et rb = 2,0E-3 m/s (à p = 1 atm), on obtient une épaisseur

de conduction de :

econd = 348 µm

Si Ts = 650K (de l’ordre de la température d’allumage) et T0 = 298K, on aura donc, en

x = 348 µm, T-T0 ≈ 0,04 K, soit T ≈ T0. Le transfert de chaleur dans le bloc se fait

avant tout en surface et le choix de calculer les variations de température sur une faible

épaisseur parâıt pertinent. Ainsi, afin de remplir la condition aux bords CL1 (Tn
N = T0)

et de maintenir un temps de calcul acceptable, nous faisons le choix d’une épaisseur de

bloc δ de :

δ = 2 cm

Choix du pas d’espace

Il s’agit, dans cette partie, d’évaluer l’épaisseur de réaction afin de choisir un pas d’espace

suffisamment fin pour donner une bonne prédiction des transferts thermiques dans le bloc.
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La vitesse de pyrolyse du propergol rb (m/s) est définie par :

rb = Ae−
Ea

RTs (7.11)

L’épaisseur ep pour laquelle la vitesse de pyrolyse est égale à 10−2 de sa valeur à la surface

peut s’écrire sous la forme :

ep = −ap

rb

ln

(
1− ∆

Ts − T0

)
(7.12)

avec ∆T = Ts − Te = Ts

(
1

1 + Ea

RTsln100

)
(7.13)

Te étant la température du bloc en z = ep, Ts la température à la surface du bloc et

Ea l’énergie d’activation de la réaction de pyrolyse. Pour Ts = 650K, T0 = 298K, ap =

8,0E-8 m2/s, rb = 2,0E-3 m/s, Ea = 9,614E+4 J/mol, R = 8,314 J/mol/K, l’épaisseur de

réaction ep est de l’ordre de :

ep = 19 µm

La pyrolyse est prépondérante sur les couches superficielles du bloc de propergol. Le choix

d’un pas d’espace supérieur à ep permet de considérer la réaction de pyrolyse comme une

réaction de surface. La vitesse de combustion correspond alors bien à celle calculée à la

surface du bloc. On choisit ainsi :

∆zmin = 19 µm

Par conséquent, si l’épaisseur δ du bloc de propergol est de 2 cm, le nombre de tranches

N doit être inférieur à :

N ≤ Nmax =
δ

∆zmin

≈ 1000

Par exemple, N = 300 semble être un bon compromis entre un temps de calcul raisonnable

et une discrétisation acceptable. On choisit donc un pas d’espace

∆z = 66, 7 µm
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Choix du pas de temps ∆t

Il faut maintenant tenir compte du critère de stabilité pour déterminer le pas de temps.

La condition de notre schéma 7.1.1 nous impose une borne supérieure sur le pas de temps :

∆t ≤ 1

4

∆x2

ap

Par exemple, si δ = 2 cm, ∆z = ∆zmin = 19 µm, on obtient, pour ap = 8.0E+8 m2/s :

∆t ≤ 14 ms.

Paramètres de calcul

Dans la suite de notre étude, nous fixons les paramètres de calcul comme présentés Tab.7.1.

Epaisseur du bloc δ (m) 0,02

Nombre de tranches N 300

Pas de temps ∆t (s) 6,0E-5

Tab. 7.1 – Paramètres de calcul

D’autre part les propriétés physico-chimiques du matériau sont celles d’un propergol

composite de type PA/PBHT (Tab.7.2). Les valeurs caractéristiques de la réaction de

pyrolyse (A, Ea et Qc) sont celles déterminées par Lengellé [106]. Notons qu’elles ne

tiennent pas compte du pourcentage d’aluminium contenu dans le propergol.

Diffusivité thermique ap (m2/s) 8,0E-8

Masse volumique ρp (kg/m3) 1700

Conductivité thermique kp (W/m/K) 0,17

Emissivité de la surface de pyrolyse εs 1

Qc (kJ/kg) 178,56

Ea (kJ/mol) 96.14

A (cm/s) 1,93E+7

Tab. 7.2 – Propriétés physico-chimiques du propergol



124 CHAPITRE 7. MODÉLISATION DE LA COMBUSTION D’UN BLOC DE PROPERGOL SOLIDE ALUMINISÉ

Résultats

En imposant un flux incident constant q̇
′′
inc = q̇

′′
0 = cte sur la surface de propergol, on

calcule le temps à partir duquel la pyrolyse du matériau devient prépondérante, c’est-à-

dire :

q̇
′′

pyro ≥ q̇
′′

inc

On définit ce temps comme le délai d’allumage du propergol tall (ms). Celui-ci est représenté,

pour un propergol de type PA/PBHT, en fonction du flux incident et comparé aux données

expérimentales issues de la littérature [107] (Fig.7.2).

Fig. 7.2 – Délai d’allumage tall en fonction du flux incident q̇
′′
0 (p = 1 atm)

Vitesse de pyrolyse à l’allumage vc,all (mm/s) 2,1

Température d’allumage Tall (K) 630

Délai d’allumage tall (ms) 141

Tab. 7.3 – Caractéristiques de la pyrolyse du propergol à l’allumage

Pour des flux incidents inférieurs à 20 cal/cm2/s, le modèle présenté est en très bonne

adéquation avec l’expérience, l’erreur relative se situant entre 5 et 10%. Pour des flux

incidents plus élevés, la nature des données expérimentales (expériences sur échantillon

en conditions de jet de propulseur) introduit des erreurs plus significatives. En effet, dans

ces conditions expérimentales-ci, on atteint des pressions très supérieures à 1 atm. Or, le
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modèle décrit dans cette étude, ne tient pas compte des effets de pression. D’autre part, le

tableau 7.3 répertorie les caractéristiques de la pyrolyse d’un propergol de type PA/PBHT,

pour un flux incident de 15 cal/cm2/s (= 62 W/cm2), à pression atmosphérique. La

nature isolante du propergol solide composite est confirmée : les transfert conductifs se

font principalement en surface, la température atteignant 298 K autour de 400 µm.

Fig. 7.3 – Profil de température dans le bloc de propergol à l’allumage (q0 = 15 cal/cm2/s)

A l’aide de ce modèle instationnaire et 1D, nous avons pu caractériser l’allumage d’un

propergol solide PA/PBHT, à pression atmosphérique, pour un jeu de paramètres donné.

La vitesse de pyrolyse et la température de surface à l’allumage ont été calculées mais

nous n’avons pas encore tenu compte des réactions en phase gazeuse, point que nous allons

abordé dans le paragraphe suivant.

7.1.2 Composition du mélange de gaz brûlés à l’équilibre ther-

mochimique

Une autre approche de la modélisation de la combustion de propergol solide, que

celles présentées dans la partie 1, chapitre 2, est de se focaliser sur les réactions chimiques

mises en jeu et ainsi déduire la composition précise des produits de combustion, dans des

conditions données. Un calcul 0D à l’équilibre thermochimique [108], par minimisation de



126 CHAPITRE 7. MODÉLISATION DE LA COMBUSTION D’UN BLOC DE PROPERGOL SOLIDE ALUMINISÉ

l’énergie libre de Gibbs du système, remplit cet objectif en donnant, pour une composition

de propergol solide d’entrée :

– la composition des gaz brulés à l’équilibre thermochimique

– la température adiabatique de flamme Tad
f

Composition D1
PA - D2

PA - D3
PA (µm)

Butalane 68%PA - 12%PBHT - 20%Al 200 - 90 - 10

Butalite 84%PA - 14%PBHT - 4%Al 400 - 200 - 10

Tab. 7.4 – Composition des propergols solides aluminisés étudiés

Le calcul est effectué à pression constante, en considérant un mélange de gaz parfaits et

la combustion adiabatique. Cette approche purement chimique ne rend pas compte de la

structure de la flamme, mais permet de caractériser le mélange final issu de la combustion

du propergol, à l’équilibre et dans des conditions idéales.

Dans le cas d’une combustion adiabatique d’un propergol solide de type PA/PBHT/Al,

à pression atmosphérique, le mélange à l’équilibre obtenu contient des espèces gazeuses

auxquelles peut s’ajouter une phase condensée, contenant de l’alumine liquide Al2O3.

Ainsi, pour les compositions de propergol solide étudiées dans le cadre de ces travaux

(Tab.7.4), on obtient des résultats bien différents selon le pourcentage en aluminium

(Tab.7.5). On retrouve logiquement une température adiabatique de flamme et une frac-

tion d’alumine liquide plus élevées dans le cas d’une composition initialement plus riche

en particules d’aluminium. L’oxydation de l’aluminium plus importante dans le cas de

la Butalane conduit alors à une consommation de CO2 et de H2O plus forte. Notons

également la prépondérance, à pression atmosphérique, du monoxyde de carbone CO et

de l’acide chlorhydrique HCl, quelle que soit la composition considérée.

7.1.3 Définition de la CL Flamme de propergol pour le modèle

macroscopique

D’après les modèles globaux et 1D présentés dans le chapitre 2, la hauteur de flamme

xf pour une combustion de propergol composite PA/PBHT, à pression atmosphérique,

est de l’ordre de 100 µm, ce qui est très petit devant la hauteur caractéristique d’un feu
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Butalane Butalite

Tad
f (K) 3087 2732

YH2 2,2% 1,2%

YCO 23,2% 21,3%

YHCl 14,8% 22,7%

YH2O 6,3% 22,6%

YAl2O3(L) 33,9% 7,4%

YN2 8,1% 9,7%

YCO2 1,6% 10,9%

YO2 0,04% 0,2%

Tab. 7.5 – Composition des gaz brûlés à l’équilibre thermochimique (espèces

prépondérantes), après combustion adiabatique des compositions butalane et butalite (p

= 1 atm)

de propergol (H = 2-3 m). L’objectif de notre étude étant de prédire l’impact thermique

de l’ensemble du feu de propergol, les dimensions du domaine de calcul que nous allons

considérer par la suite sont de l’ordre du mètre. Afin d’éviter des temps de calcul prohibi-

tifs, nous sommes contraints de choisir une taille de maille de l’ordre du centimètre, ce qui

reste très grand devant la hauteur de flamme d’une combustion de propergol composite

(xf << ∆z).

Nous faisons donc le choix de définir une condition limite Flamme de propergol,

représentative de la combustion d’un propergol solide composite de type PA/PBHT/Al,

à partir d’un calcul à l’équilibre thermochimique. Toutefois, à pression atmosphérique, le

temps de combustion des gouttes d’aluminium τc,Al est plus grand ou du même ordre de

grandeur que leur temps de convection dans l’écoulement gazeux τconv,Al :

τc,Al > τconv,Al à p = 1 atm (7.14)

Comme nous l’a montré le chapitre 3, la combustion des gouttes ne se fait pas en surface

mais à quelques centimètres, voire à un mètre de la surface de propergol. C’est pour-

quoi, nous ne faisons pas un calcul à l’équilibre thermochimique pour une composition

aluminisée mais pour une composition PA/PBHT non aluminisée. La prise en compte de

l’aluminium est effectuée en injectant dans l’écoulement gazeux des gouttes d’aluminium
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dont le débit dépend directement du pourcentage initial de la composition considérée

(Butalane ou Butalite).

La température de la surface reste constante, égale à la température adiabatique de

flamme, et la composition du mélange gazeux est celle des produits de combustion à

l’équilibre :

Tw = T ad
f = cte (7.15)

Yw,i = Y eq
i = cte (7.16)

où Tw et Yw,i sont respectivement les température et fraction massique définies à la surface

du bloc de propergol.

La vitesse d’éjection des produits de combustion est égale, par conservation du débit

massique, à :

Vg =
ρpv

exp
c

ρg

= cte (7.17)

ρp et ρg correspondent respectivement aux masses volumiques du propergol solide (donnée)

et des gaz brûlés (calculée), tandis que vexp
c est la vitesse de combustion stationnaire

mesurée expérimentalement dans la section page 87.

La condition limite flamme de propergol, pour un propergol composite de type Buta-

lane ou Butalite, est alors définie dans les Tableaux 7.6(a) et 7.6(b).

7.2 Injection et combustion des gouttes d’aluminium

La mise en évidence de la combustion des gouttes d’aluminium à pression atmosphérique,

même loin de la surface de propergol, nous incite à tenir compte de ce phénomène dans

la modélisation d’un feu de propergol aluminisé. Ainsi, un modèle lagrangien de suivi de

gouttes nous permet de caluler la trajectoire de chaque gouttelette dans le mélange gazeux

issu de la combustion du propergol solide et défini le pragraphe précédent. Le couplage

entre les phases liquide et gazeuse sera précisé, ainsi que la loi de combustion modélisant

l’oxydation des gouttes d’Al.
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Mélange gazeux (a) Butalane ou Butalite

P(atm) 1

T(K) 2455

ρg (kg/m3 1,15e-1

µg (Pois) 7,55e-4

kg (cal/cm/s/K) 6,45e-4

Pr 0,53

YH2 1,47%

YCO 26,26%

YHCl 24,9%

YH20 23,8%

YN2 9,9%

YCO2 12,5%

Total Espèces 98,8%

(b) Butalane Butalite

ρp (kg/m3) 1807 1701

%Al en masse 18 4

vexp
c (mm/s) 1,41 1,09

Vg (m/s) 23,2 16,6

ṁ′′
g (kg/m2/s) 2,31 1,78

Spyro (m2) 0,0378 0,0378

ṁAl,l (kg/s) 1,75E-02 2,80E-03

Tab. 7.6 – Définition de la CL Flamme de popergol (a) Propriétés et composition du

mélange gazeux à l’équilibre thermochimique, communes aux deux compositions Butalane

et Butalite ; (b) Spécificités liées au chargement initial en aluminium et à la vitesse de

combustion mesurée expérimentalement vexp
c
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7.2.1 Hypothèses

Il s’agit de présenter les outils théoriques permettant de prédire l’évolution insta-

tionnaire des gouttes d’aluminium dans un écoulement gazeux. La position et la vitesse

de chaque goutte sont calculées, ainsi que leurs paramètres caractéristiques. Cependant,

nous considérons qu’elles n’occupent pas l’espace physique du domaine. Nous supposons

également la température uniforme dans toute la goutte et négligeons les mouvements

internes à celle-ci. Enfin, la fine pellicule d’oxyde d’aluminium sera négligée en première

approximation et l’on supposera la goutte d’aluminium homogène et sphérique.

7.2.2 Modèle d’injection de gouttes

Avant de calculer la trajectoire de chaque particule liquide, leur taille et leur vitesse

initiales sont prédites de façon aléatoire. Une combinaison des distributions Log-normal

(numérique) et Rosin-Ramler (volumique) décrit la fonction cumulative volumique d’alu-

minium (Fig.7.4.a) transportée par les gouttes de diamètre d :

F (d) =


1√
2π

∫ d

0
1

σd′
exp

(
− [ln(d′/dm]2

2σ2

)
dd′ si d ≤ dm

1− exp
[
−0, 693

(
d

dm

)γ]
si d > dm

(7.18)

où dm correspond au diamètre moyen de la goutte, γ et σ sont des paramètres arbitraires

liés par la relation σ = 1, 15/γ, assurant ainsi la continuité entre les deux distributions.

Nous pouvons noter la forte variation de la fonction cumulative combinée au diamètre

moyen dm (Fig.7.4.b).

On définit, à partir de la fonction cumulative combinée, une distribution numérique

de taille, équivalente à une fonction de densité de probabilité (PDF), telle que :

fn(d) =
F ′(d)

d3
/

∫ ∞

0

F ′(d′)

d′3
dd′ (7.19)

Chaque diamètre de goutte d, pour lequel elle est définie, est alors choisi aléatoirement

en égalisant la fonction cumulative numérique associée à la fonction PDF et une variable

aléatoire U prise entre 0 et 1 :

U(d) =

∫ d

0

fn(d′) dd′ (7.20)
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(a) (b)

Fig. 7.4 – (a) Comparaison des Fonctions Cumulatives Numérique (log-normale), Volu-

mique (Rosin-Rammler) et Combinée (log-normale/Rosin-Rammler) pour dm = 100 µm;

(b) Sensibilité de la Fonction Cumulative combinée au diamètre moyen dm

Cependant, afin de limiter le temps de calcul, seul un échantillon de gouttes sera effecti-

vement suivi. Supposons, par exemple, le débit massique de gouttelettes égal à ṁAl. Seul

un nombre fini de gouttes N est injecté à chaque intervalle de temps δt, N étant inférieur

au nombre réel de gouttes correspondant au débit ṁAl. Un facteur de pondération C est

alors calculé afin d’assurer la conservation de masse et est défini tel que :

ṁAlδt = C
N∑

i=1

4

3
πρAl

(
di

2

)3

(7.21)

N nombres Ui, associés à chaque goutte, sont ensuite choisis aléatoirement entre 0 et 1,

et N diamètres di sont déduits de la distribution de taille précédente. Il est important de

noter que les transferts de masse et d’énergie, associés à chaque goutte et présentés dans

le paragraphe suivant, seront multipliés par le facteur de pondération C.

7.2.3 Calcul de la trajectoire d’une goutte

Si on néglige les pertes de quantité de mouvement liées à l’évaporation de la goutte,

le principe fondamental de la dynamique appliqué à une goutte individuelle donne :

d

dt
(md~ud) = md~g︸︷︷︸

Force de gravité

− 1

2
ρgCDπr2

d (~ud − ~u) |~ud − ~u|︸ ︷︷ ︸
Force de trâınée

(7.22)
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~ud : champ de vitesse de la goutte

~u : vitesse de l’écoulement

md : masse de la goutte

rd : rayon de la goutte

ρg : masse volumique du mélange gazeux environnant

Le coefficient de trâınée CD est alors défini comme étant fonction d’un Nombre de

Reynolds Red, lié à la goutte :

CD =


24/Red si Red < 1

24
(
1 + 0, 15Re0,687

d

)
/Red si 1 < Red < 1000

0, 44 si 1000 < Red

(7.23)

avec :

Red =
ρg |~ud − ~u| 2rd

µ
où µ : viscosité dynamique du gaz ambiant (7.24)

On déduit alors trivialement la position de chaque goutte individuelle à chaque instant :

d~xd

dt
= ~ud

7.2.4 Termes sources liés à la phase condensée

Dans le cadre ce cette étude, on ne tient compte que de la force de trâınée exercée par

les gouttelettes sur le gaz ambiant. Ainsi, le terme ~f , qui doit être ajouté dans l’équation

de conservation de quantité de mouvement, s’écrit :

~f =
1

δV

∑
i

(
1

2
ρgCD,iπr2

d,i (~ud,i − ~u) |~ud,i − ~u|
)

(7.25)

Il correspond exactement à la force induite par l’ensemble des gouttes sur un volume de

maille de fluide δV = δxδyδz. CD,i correspond au coefficient de trâınée lié à la goutte i,

rd,i au rayon de la goutte i, ~ud,i à sa vitesse et ρg à la masse volumique du gaz ambiant.

De même, les échanges de masse et d’énergie, entre les gouttes d’aluminium et le

mélange gazeux, impliquent l’ajout de deux nouveaux termes à l’expression de l’équation
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de la divergence (déduite des équations de conservation de l’énergie et des espèces) :

ė =
R

γp0

(
ρg

∑
i

(Yi/Mi)
∂T

∂t

)
Terme d’échange d’énergie (7.26)

ṁ =
R

γp0

(
T

MAl

ṁ
′′′

Al

)
Terme d’échange de matière (7.27)

Le premier terme traduit le pompage d’énergie induit par l’évaporation des gouttes d’alu-

minium tandis que le second introduit la production d’aluminium gazeux ṁ
′′′

Al. Cette

dernière est également prise en compte dans les équations de continuité et de conser-

vation d’espèce. La masse volumique et la fraction massique d’aluminium gazeux sont

actualisées, dans chaque maille élémentaire :

ρ̃n
ijk = ρn

ijk +
∆mAl

δV
(7.28)

Ỹ n
Al =

∆mAl + mg,totY
n
Al

∆mAl + mg,tot

(7.29)

∆mAl représente la masse d’aluminium gazeux produite par l’évaporation des gouttes

situées dans le volume de maille δV. mg,tot est la masse totale de gaz présente dans ce

même volume élémentaire.

7.2.5 Bilan de matière et d’énergie sur une goutte

Bilan de matière : loi d’évaporation

La surface d’une goutte d’aluminium décrôıt dans le temps mais avec une hypothèse

de quasi-stationnarité. Nous supposons ainsi que sa vitesse de régression est très faible

devant la vitesse de l’écoulement. La perte de masse qui en résulte s’écrit alors :

dmAl

dt
= −ω̇v (7.30)

ω̇v = πρgDgSh dAl,lln (1 + Bm) (7.31)

ω̇v représente le taux d’évaporation de la goutte et le nombre de Sherwood est défini par :

Sh = 2 + 0, 6Re
1
2 Sc

1
3

dAl,l, ρg et Dg sont respectivement le diamètre de la goutte d’aluminium, la masse volu-

mique et le coefficient de diffusion du mélange gazeux ambiant.
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D’autre part, le nombre de transfert de masse Bm (ou paramètre de Spalding) dépend

de la fraction massique d’aluminium saturé (en liquide) YAl,sat qui est déterminée à partir

de la relation de Clausius-Clapeyron, en supposant donc être loin du point critique :

Bm =
YAl,g − YAl,sat

YAl,sat − 1
(7.32)

où YAl,sat =

[(
1− M

MAl

)
+

1

XAl,sat

M

MAl

]−1

(7.33)

XAl,sat = exp

[
hvMAl

R

(
1

Tb

− 1

Td,Al

)]
(7.34)

XAl,sat correspond à la fraction molaire d’aluminium saturant. MAl et M sont respecti-

vement les masses molaires de l’aluminium et du mélange gazeux environnant. De plus,

hv, Tb et Td,Al définissent les chaleur et température d’évaporation de l’aluminium, et la

température de la goutte d’aluminium considérée. Enfin la fraction massique d’aluminium

gazeux YAl,g est calculée à partir de l’équation de conservation associée à cette espèce.

Lorsque la température de la goutte Td,Al est supérieure à la température d’évaporation

de l’aluminium TAl
vap et que la pression molaire d’aluminium gazeux pAl = XAl,g·p est

supérieure à la pression de vapeur saturante pAl,sat = XAl,sat·p, il y a évaporation de la

goutte. Le taux d’évaporation ω̇v est alors calculé explicitement en fonction des paramètres

pris au pas de temps précédent et l’on déduit la masse d’aluminium évaporée ∆mAl et le

nouveau diamètre de goutte.

Bilan d’énergie

Le transfert d’énergie entre la goutte et le milieu ambiant est calculé à partir du bilan

d’énergie suivant :

mAlcp,Al
dTd,Al

dt
= Adhd (Tg − Td,Al)−

dmAl

dt
hv (7.35)

cp,Al : chaleur spécifique de l’aluminium liquide

Ad : surface d’échange de la goutte d’Al

hd : coefficient d’échange convectif de la goutte donné par :

hd =
Nukg

dAl,l

et Nu = 2 + 0, 6Re
1
2 Pr

1
3 (7.36)
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Nu : nombre de Nusselt

kg : conductivité thermique du mélange gazeux ambiant

Pr : Nombre de Prandtl

dAl : diamètre d’une goutte d’aluminium

7.2.6 Modèle de combustion en phase gazeuse

Le modèle de combustion en phase gazeuse est basé sur une réaction chimique à une

étape entre le combustible, ici l’aluminium gazeux, et l’oxygène du mélange ambiant :

Al(g) +
3

4
O2(g) → 1

2
Al2O3(g)

Les hypothèses sur lesquelles est établi ce modèle sont les suivantes :

– une seule étape réactionnelle

– réaction supposée infiniment rapide

– réaction contrôlée par la diffusion des espèces

– régime laminaire

– flamme infiniment mince

On définit alors la fraction de mélange Z(x,t), scalaire passif qui permet de décrire le

taux de mélange entre l’oxydant (Z = 0) et le fuel (Z = 1), tel que :

Z =
sYF − (YOx − Y ∞

Ox)

sY I
F + Y ∞

Ox

avec s =
νOxMOx

νF MF

(7.37)

MF et MOx étant les masses molaires du combustible et de l’oxydant (ici F ≡ Al et Ox ≡

O2).

Lorsque la réaction est à la stoechiométrie, les espèces réactantes se consument si

rapidement qu’elles ne coexistent pas (YF = YOx = 0) et l’on a :

Z = Zf et Zf =
Y ∞

Ox

sY I
F + Y ∞

Ox

(7.38)

Ayant supposé la flamme infiniment mince, on dit, par définition, qu’elle se trouve aux

points où Z = Zf . On peut également expliciter les fractions massiques d’oxydant et de
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combustible via les relations :

YOx(Z) =

Y ∞
Ox(1− Z/Zf ) si Z ≤ Zf

0 si Z > Zf

(7.39)

YF (Z) =

0 si Z ≤ Zf

(Y ∞
Ox/s)(Z/Zf − 1) si Z > Zf

(7.40)

Ainsi, pour une combustion de gouttes d’aluminium dans l’air, les fractions massiques de

Al(g), Al2O3(g), O2 et N2 peuvent être tabulées en fonction de la fraction de mélange Z

en suivant les relations précédentes (Fig.7.5).

Fig. 7.5 – Fractions massiques Yi(z) vs Fraction de mélange Z pour une combustion de

gouttes d’aluminium dans l’air

Par ailleurs, l’équation de transport de Z s’écrit :

ρ
DZ

Dt
= div

(
ρDg

~gradZ
)

(7.41)

A partir de celle-ci et en utilisant l’équation de conservation de l’espèce oxydante suivante :

ρ
DYOx

Dt
= div

(
ρD ~gradYOx

)
+ ṁ

′′′

Ox (7.42)

on peut remonter à l’expression du taux de consommation d’oxydant :

ṁ
′′′

Ox = div

(
ρDox

dYOx

dZ
~gradZ

)
− ρ

dYOx

dZ
div
(
ρD ~gradZ

)
(7.43)
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Une telle expression n’est pas facile à résoudre en raison de la discontinuité de dYOx

dZ
en Z =

Zf . De plus, ayant fait l’hypothèse d’une flamme infiniment mince, on préfère considérer

le taux de consommation d’oxygène par unité de surface de flamme ṁ
′′
Ox définie telle que :

ṁ
′′

Ox =

(
dYOx

dZ

)
Z<Zf

ρD ~gradZ · ~n (7.44)

où ~n est la normale à la flamme. On déduit alors, d’après la relation de Huggett [109], le

taux de chaleur dégagée par unité de surface de flamme q̇′′ :

q̇
′′

= ∆Hox · ṁ
′′

Ox (7.45)

avec ∆Hox : Chaleur dégagée par unité de masse d’oxygène consommée (kJ/kg).

L’algorithme numérique détermine, tout d’abord, la position de la flamme (Z = Zf )

puis calcule le taux de chaleur dégagée par unité de surface et distribue, enfin, cette énergie

sur l’ensemble des cellules coupées par la flamme.

Après avoir précisé le modèle de combustion des gouttes d’aluminium, nous présentons

ci-après comment les propriétés radiatives des particules d’alumine ont été implémentées

et prises en compte dans la modélisation d’un feu de propergol.

7.3 Propriétés radiatives des gouttes Al/Al2O3

Les parties 1 et 2 ont non seulement souligné la nature polyphasique d’un feu de

propergol mais aussi la grande importance du rayonnement des gouttes Al/Al2O3 dans

les transferts de chaleur vers l’extérieur. D’après les phénomènes décrits dans l’état de

l’art, nous pouvons faire les hypothèses suivantes :

– les particules sont liquides, ce qui permet de les supposer sphériques, dans une bonne

approximation, par l’action de la tension superficielle (si les forces d’accélération sont

négligeables devant les forces de tension superficielle)

– les particules, constituées d’aluminium oxydé et d’impuretés (dépôt de carbone,

aluminium non complètement oxydé, traces de métaux, etc), seront supposées de

composition homogène. On se limitera à un modèle d’indice complexe homogène.
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D’autre part, comme nous l’avons vu p.52, les gouttes d’aluminium éjectées dans les gaz de

propergol se recouvrent quasi-instantanément d’une fine pellicule d’alumine solide avant de

s’allumer et de brûler. De même, celles dont la combustion est incomplète sont à l’origine

de la dispersion d’oxydes résiduels, sous forme de sphères creuses d’alumine solide, dans

le panache du feu. Aussi, cela justifie de supposer que les gouttes d’aluminium injectées

dans le milieu gazeux ont les propriétés radiatives des particules solides d’alumine.

7.3.1 Etude des indices

La caractérisation des propriétés radiatives (absorption et diffusion) de la phase condensée,

supposée homogène au sein d’une particule, repose sur les valeurs des parties réelle n et

imaginaire k de l’indice complexe. Des lois analytiques ont été formulées, à partir de

résultats expérimentaux, pour des particules liquides d’alumine.

Au début des années 1980, Dombrovsky a proposé des formules pour n et k [110]. Il

a notamment utilisé les données de l’indice de réfraction complexe issues de Dombrovsky

et Ivenskih [111] ainsi que les résultats expérimentaux de Bakhir et al. [112] effectués à

une température de 2950 K sur un intervalle de longueur d’onde [1,6 µm; 8 µm]. Les

expressions proposées sont les suivantes :

n(λ, T ) =
[
1 + λ2( 1,024

λ2−0,00376
+ 1,058

λ2−0,01225
+ 5,281

λ2−321,4
)
]0,5

·
[
1 + 0, 0202(T̄ − 0, 473)

]
k(λ, T ) = 0, 002(0, 06λ2 + 0, 7λ + 1)exp[1, 847(T̄ − 2, 95)]

avec T̄ = T
1000

où λ est exprimée en µm et T en K.

Parry et Brewster (1991) ont ensuite établi une relation entre parties réelles de l’indice

de l’alumine pour les phases liquide et solide [113], à partir des densités ρl,Al2O3 et ρs,Al2O3

de ces deux phases :

n− 1

ns,Al2O3 − 1
= (

ρl,Al2O3

ρs,Al2O3

)(1− T − Tm

2684
) (7.46)

avec 3,93 g.m−3 et ρs,Al2O3 = 3,93 g.m−3 à 2300K et Tm = 2320K.

Pour la partie réelle de la phase solide ns, ils considèrent en outre une dispersion spec-

trale donnée dans le Tableau 7.7. Ils utilisent alors la formule de Reed [114] pour modéliser
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λ (µm) ns

0,5 1,83

1 1,81

2 1,80

3 1,77

4 1,74

5 1,69

Tab. 7.7 – Dépendance spectrale de la partie réelle de l’indice optique de l’alumine solide

ns(λ), à T = 2300 K

i Ai Bi

1 1,023798 0,00377588

2 1,058264 0,0122544

3 5,280792 321,3616

Tab. 7.8 – Valeurs des coefficients de tabulation Ai et Bi

la partie complexe de l’indice optique de l’alumine liquide sur le domaine spectral [1,7

µm; 4,5 µm] :

k = 3, 7.10−4T 1,5λ10(−13500/T ) (7.47)

Edwards et Babikian [115] puis Edwards et Bobco [116] ont également utilisé des formules

de dépendances spectrale et thermique pour l’indice complexe de l’alumine liquide. Pour

la partie réelle n, ils ont considéré les résultats d’interpolation donnés dans les années

1960 par Malitson [117] et issus de Sutton et Stavroudis [118] :

n2(λ)− 1 =
A1λ

2

λ2 −B1

+
A2λ

2

λ2 −B2

+
A3λ

2

λ2 −B3

(7.48)

Les valeurs des coefficients d’interpolation utilisées sont répertoriées dans le Tableau 7.8.

Pour la partie imaginaire k, ils utilisent la formule de Van de Hulst [119] donnant l’indice

d’extinction χ d’une particule diphasique en fonction de la fraction volumique fm de la

partie liquide :

χ2(λ, T ) = ε
2
[(1 + λ2

λ2
σ
)0,5 − 1]

λσ(T ) = λ0 {1− [(2/ε)η(T )− 1]2}0,5

η(T ) = 3, 56.10−3(1− fm)exp
[

(T−Tm)
2900

]
+ 1, 41.10−3fmexp

[
(T−Tm)

492

]
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avec λ0 = 1,77 µm et ε = 8,5.

T et Tm désignent respectivement la température de la particule et la température

du point de fusion. Les domaines de validité en température et en longueur d’onde sont

respectivement [2600 K ; 2900 K] et [0,6 µm; 10 µm].

Puis en 1993, Anfimov et al. ont, quant à eux, proposé un modèle semi-empirique pour

la partie imaginaire k [120], basé sur les quatre mécanismes à l’origine de l’absorption du

rayonnement par les particules dans les différentes parties du domaine spectral :

k = k0 + k1 + k2 + k3 (7.49)

avec

k0 = 7, 93.104λ exp

[
−6, 07.10−3

T
(
104

λ
− 13332)

] [
1− exp(−1, 917.103

T
)

]
(7.50)

k1 = 10−2 λ

n
exp

(
−7, 2.103

Tλg

)
(7.51)

k2 = 2, 1.10−6λ(
1

λ
− 1

λg

)2T 2 + 1, 5.10−2λg

2
si λ ≤ λg

2
(7.52)

k3 = 1, 5.10−2λ exp

(
−2, 8.103

T
(

2

λg

− 1

λ
)

)
si λ >

λg

2
(7.53)

1

λg

= 0, 6916

(
1, 289.104

T
− 3, 233

)
(7.54)

où k0 modélise l’absorption par le réseau cristallin (alumine solide), k1 l’absorption par les

électrons libres, k2 l’absorption dans la bande électronique fondamentale et k3 l’absorption

dans le proche UV et le visible résultant du couplage entre les phonons et la bande

électronique fondamentale.

Les modèles présentés donnent une grande dispersion de résultats principalement sur la

partie imaginaire de l’indice de réfraction complexe des particules. Cependant, l’expression

du modèle de Dombrovsky semble être plus cohérente pour modéliser l’évolution de la

partie réelle de l’indice de réfraction complexe car il considère l’ensemble des phénomènes

d’absorption observé dans un large domaine spectral. C’est pourquoi, nous choisissons,

dans la suite de l’étude, le modèle de Dombrovsky pour prendre en compte les dépendances

spectrale et thermique des propriétés optiques des particules d’alumine liquide.
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7.3.2 Modélisation des propriétés radiatives des particules

Les propriétés radiatives des particules d’alumine (coefficients d’absorption et de diffu-

sion) sont ici modélisées par la théorie de Mie. Nous rappellerons, dans un premier temps,

les grandeurs essentielles calculées par cette théorie exacte (efficacités d’extinction et de

diffusion, fonction de phase) puis leur sensibilité à l’indice de réfraction sera étudiée.

Généralités sur la théorie de Mie

Le formalisme de la théorie de Mie pour des particules sphériques est détaillé dans de

nombreux ouvrages [119, 121]. Il s’agit de résoudre, dans l’hypothèse de champ lointain,

les équations de Maxwell pour une onde plane monochromatique en incidence sur une

particule sphérique dont les propriétés optiques diffèrent du milieu environnant. On ne

s’intéressera ici qu’à introduire les grandeurs de base qui serviront pour notre étude et

le sens physique qui s’y rattache. Les phénomènes de diffusion et d’absorption sont, dans

cette approche, produits par les interactions d’ondes électromagnétiques avec la matière.

Deux paramètres importants sont à prendre en compte pour sa modélisation :

– le rapport m̂ des indices du milieu diffusant et du milieu de propagation nm :

m̂ =
n + ik

nm

– le paramètre de taille x défini par :

x =
2πnmr

λ

où r est le rayon de la particule et λ la longueur d’onde du rayonnement dans le

milieu.

Si x >> 1 et x |m̂− 1| >> 1, les phénomènes de diffusion peuvent être traités dans le

cadre de l’optique géométrique.

Si x << 1 et x |m̂− 1| << 1, on peut traiter l’absorption et la diffusion dans le cadre de

l’approximation de Rayleigh (petites particules).

Entre ces deux domaines, la diffusion est traitée à partir de la théorie générale de Mie.

La diffusion que nous traiterons sera supposée indépendante : les particules diffusent

indépendamment les unes des autres et leurs sections efficaces sont additives dans la limite
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du milieu mince. On peut s’assurer d’une telle hypothèse à partir des diagrammes des

régimes de diffusion dépendante et indépendante de Tien et Drolen établis en fonction de

deux critères : le paramètre de taille et la fraction volumique de particules dans le milieu

[122].

Sections efficaces et efficacités

Pour des particules quelconques, la section efficace de diffusion Csc (respectivement

d’absorption Ca) est, par définition, la surface qui, éclairée avec un flux surfacique incident

ϕi, recevrait un flux égal au flux diffusé Φsc (respectivement absorbé Φa) :

Φsc = Cscϕi

La section efficace d’extinction se définit à partir des sections efficaces de diffusion et

d’absorption Csc et Ca :

Cext = Csc + Ca

Pour des sphères homogènes d’indice isotrope, la théorie de Mie permet de calculer les

sections efficaces d’extinction Cext et de diffusion Csc à l’aide de coefficients an et bn

(coefficients des séries de Mie), issus d’une décomposition du champ diffusé ~ES en une

série infinie d’harmoniques sphériques [121] :

Cext =
2π

k2

∞∑
n=1

(2n + 1)Re {an + bn} (7.55)

Csc =
2π

k2

∞∑
n=1

(2n + 1)(|an|2 + |bn|2) (7.56)

S1(θ) =
∞∑

n=1

2n + 1

n(n + 1)
(anΠn(θ) + bnΛn=1(θ)) (7.57)

S2(θ) =
∞∑

n=1

2n + 1

n(n + 1)
(anΛn(θ) + bnΠn(θ)) (7.58)

Bohren et Huffmann (1983) donnent la démonstration complète de ces formules avec

l’expression mathématique des coefficients an et bn et des fonctions Πn(θ) et Λn(θ) [121].

Ces formules analytiques sont ici programmées à partir de récurrences ascendante et

descendante.
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Les efficacités d’absorption, de diffusion et d’extinction sont alors des grandeurs adi-

mensionnées, rapports des sections efficaces correspondantes à la surface apparente de la

particule dans la direction du rayonnement incident. Dans le cas de particules sphériques

de rayon r, elles valent :

Qsc =
Csc

πr2
(7.59)

Qa =
Ca

πr2
(7.60)

Qext =
Cext

πr2
(7.61)

Fonction de phase et paramètre d’asymétrie

La quantité Csc ne fournit des informations que sur la puissance diffusée dans toutes

les directions de l’espace. Soit dΦsc le flux diffusé dans un angle solide élémentaire dΩ

autour d’une direction donnée θ. On peut poser formellement :

dΦsc =

(
dCsc

dΩ

)
ϕidΩ (7.62)

On peut montrer que dCsc/dΩ, appelé section efficace différentielle de diffusion, a les

dimensions d’une surface par unité d’angle solide et a pour expression :

dCsc

dΩ
(θ) = R2 Isc(θ)

Ii

(7.63)

R représente la distance au centre diffusant (R >> 1 en champ lointain). Ii et Isc représentent

respectivement le flux incident surfacique (ou amplitude du vecteur de Poynting) et le flux

surfacique diffusé par unité d’angle solide. On appelle alors fonction de phase, la section

efficace différentielle normalisée par la section efficace de diffusion :

p =
1

Csc

dCsc

dΩ
(θ) (7.64)

Cette fonction est normalisée : ∫
4π

p dΩ = 1 (7.65)

La fonction de phase dépend de l’angle de diffusion, de la longueur d’onde ainsi que du

rayon de la particule considérée. Elle dépend également, par l’intermédiaire de l’indice de

réfraction, de la température considérée.
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Le paramètre d’asymétrie, quant à lui, caractérise le dégré d’anisotropie de la diffusion :

il s’agit de la valeur moyenne du cosinus directeur de l’angle de diffusion pondéré par la

fonction de phase :

g =

∫
4π

cos(θ)p(Ω) dΩ (7.66)

Soit, dans le cas d’une diffusion à symétrie azimutale, comme c’est le cas pour des sphères :

g = 2π

∫ 1

−1

µp(µ) dµ (7.67)

où µ désigne cosθ. Cette valeur est utilisée pour la formulation analytique de certaines

fonctions de phase très particulières.

Etude des efficacités

L’étude des efficacités a été conduite, dans ce travail, pour des particules liquides de

0,5 µm et 40 µm de rayon en utilisant les relations formulées par Dombrovsky pour la

dépendance des propriétés optiques des particules à la longueur d’onde et à la température.

Les résultats de cette étude sont illustrés par les figures 7.6 et 7.7 sur lesquelles est

également représenté le paramètre d’asymétrie. Pour chaque rayon, on représente les ef-

ficacités et le paramètre d’asymétrie en fonction du paramètre de taille x = 2πr/λ avec

une longueur d’onde λ comprise entre 0,5 et 8 µm, domaine de validité du modèle de

Dombrovsky.

Pour un rayon de 0,5 µm, les efficacités représentées montrent deux types de structures,

classiques en diffusion de Mie : une structure d’interférence avec maxima et minima et une

structure fine en ondelette très irrégulière (dénommée ”ripple structure”). Les premières

structures sont dues aux interférences entre la lumière incidente et la lumière diffusée vers

l’avant. Quant aux structures fines, elles sont associées à des modes de surface résonants

se traduisant par une minimisation des dénominateurs des coefficients an et bn dans les

expressions 7.55 et 7.56.

Pour les particules de 40 µm, on retrouve, pour l’efficacité d’extinction, la limite clas-

sique de 2 aux grands paramètres de taille. Les structures d’interférence sont plus atténuées

du fait des longueurs d’onde considérées [0,5 µm; 8 µm] et de l’ordre élevé d’interférence.

La dynamique du spectre des efficacités est par conséquent plus faible pour les parti-
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(a) (b)

(c) (d)

Fig. 7.6 – Efficacités d’extinction (a), de diffusion (b), d’absorption (c) et paramètre

d’asymétrie (d) pour une particule d’alumine de rayon r = 0,5 µm (T = 3000 K)

cules de 40 µm de rayon que pour les particules de 0,5 µm de rayon. Cette dynamique est

également présente pour le paramètre d’asymétrie qui est pratiquement toujours supérieur

à 0,90 pour les particules de 40 µm de rayon, alors que, pour les particules de 0,5 µm, g

varie de 0,2 à 0,7. Les particules de grand paramètre de taille sont donc caractérisés par

une forte diffusion vers l’avant. On constate également que l’efficacité d’absorption, dans

le cas r = 0,5 µm, est quasiment dix fois plus faible que celle dans le cas r = 40 µm. Le

calcul simple du facteur d’atténuation A d’une onde électromagnétique transmise par la
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(a) (b)

(c) (d)

Fig. 7.7 – Efficacités d’extinction (a), de diffusion (b), d’absorption (c) et paramètre

d’asymétrie (d) pour une particule d’alumine de rayon r = 40 µm (T = 3000 K)

particule permet de comprendre cet écart : sur l’intervalle de longueur d’onde [0,5 µm; 8

µm], avec un indice optique issu des données de Dombrovsky, le facteur A varie de 0,98

à 0,99 pour r = 0,5 µm, et de 0,22 à 0,53 pour r = 40 µm. L’efficacité d’absorption des

particules de 0,5 µm de rayon est ainsi très inférieure à celle des particules de 40 µm de

rayon.

Cette comparaison succinte met en évidence les différences de comportement radiatif

entre les particules de différents diamètres. Cependant, plusieurs tailles de particules sont
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observées dans l’écoulement gazeux. La partie suivante précise justement quelles classes

de taille sont considérées dans le calcul du rayonnement des particules. Plus généralement

elle présente la méthode utilisée pour prendre en compte la diffusion du milieu dans les

transferts de chaleur du feu vers l’extérieur.

7.4 Rayonnement des gouttes Al/Al2O3

Dans FDS, pour calculer les transferts radiatifs induits par les gouttelettes d’Al/Al2O3,

l’émission et l’absorption de la phase gazeuse sont temporairement négligées et l’équation

de transfert radiatif devient :

~s · ~grad(Iλ(~x,~s)) = (7.68)

− [κAl2O3(~x, λ) + σAl2O3(~x, λ)]Iλ(~x,~s) + κAl2O3(~x, λ)Ib,d(~x, λ) +
σAl2O3

(~x,λ)

4π

∫
4π

Φ(~s, ~s′)Iλ(~x, ~s′) dΩ′

avec :

– Iλ(~x,~s) : Luminance émise par le milieu à la longueur d’onde λ, dans la direction ~x

– κAl2O3(~x, λ) : Coefficient d’absorption monochromatique des particules au point ~x

– σAl2O3(~x, λ) : Coefficient de diffusion des particules au point ~x

– Ib,d(~x, λ) : Luminance émise par un corps noir à la longueur d’onde λ, dans la

direction ~x (donnée par la loi de Planck)

– Φ(~s, ~s′) : Fonction de phase associée à la diffusion dans la direction ~s depuis un angle

solide dΩ′ centré autour d’une direction ~s′

Les coefficients d’absorption et de diffusion locaux sont calculés à partir de la densité de

nombre locale des gouttes N(x) et de leur diamètre moyen dm :
κAl2O3(x, λ) = N(x)

∫∞
0

f(r, dm(x))Ca(r, λ)dr

σAl2O3(x, λ) = N(x)
∫∞

0
f(r, dm(x))Csc(r, λ)dr

où r est le rayon de la goutte et Ca et Csc sont respectivement les sections efficaces d’ab-

sorption et de diffusion des gouttelettes d’alumine, calculées par la théorie de Mie. La

densité de nombre des gouttes est supposée avoir la même forme que la distribution de

taille définie au paragraphe 7.2, et le même diamètre moyen.
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En outre, le calcul du terme de diffusion de l’ETR est extrêmement coûteux en temps

CPU. C’est pourquoi, il a été ici simplifié en décomposant l’angle solide 4π en deux termes :

l’angle solide δΩl et l’angle ”ambiant” 4π − δΩl. Par compatibilité avec le solveur FVM,

δΩl est pris égal à l’angle de contrôle donné par la discrétisation spatiale. A l’intérieur de

l’angle solide δΩl, la luminance est égale à Iλ(~x,~s) et, ailleurs, elle est approximée par :

U∗(~x, λ) =
U(~x, λ)− δΩlIλ(~x,~s)

Ω∗ (7.69)

où U(~x, λ) est la luminance intégrée sur l’espace. Le terme de diffusion de l’ETR peut

alors s’écrire comme suit :

σAl2O3(~x, λ)

4π

∫
4π

Φ(~s, ~s′)Iλ(~x, ~s′) dΩ′ = σAl2O3 [ξfIλ(~x,~s) + (1− ξf )U
∗(~x, λ)] (7.70)

où ξf = ξf (r,λ) correspond à la fraction de luminance totale diffusée de l’angle solide δΩl

vers lui-même. En redéfinissant la section efficace de diffusion :

σ̄Al2O3(~x, λ) =
4πN(x)

4π − δΩl

∫ ∞

0

(1− ξf )Cs(r, λ) dr (7.71)

l’équation de transfert radiatif devient :

~s · ~grad(Iλ(~x,~s)) = (7.72)

− [κAl2O3(~x, λ) + σ̄Al2O3(~x, λ)]Iλ(~x,~s) + κAl2O3(~x, λ)Ib,d(~x, λ) +
σ̄Al2O3

(~x,λ)

4π
U(~x, λ)

Cette équation est, de la même façon qu’en milieu non diffusant, intégrée sur tout le

spectre d’émission et résolue sur chaque bande spectrale n telle que :

~s · ~grad(In(~x,~s)) = (7.73)

− [κAl2O3,n(~x, λ) + σ̄Al2O3,n(~x, λ)]Iλ(~x,~s) + κAl2O3,n(~x, λ)Ib,d,n(~x, λ) +
σ̄Al2O3,n(~x,λ)

4π
Un(~x, λ)

où le terme source est calculé à partir de le température moyenne de la goutte à l’intérieur

de la cellule. Les coefficients d’absorption et de diffusion κAl2O3 et σ̄Al2O3 sont calculés

sur chaque bande spectrale pour une seule et unique température. Cette constante, dite

température de rayonnement Trad, est représentative de la température de flamme associée

à ces gouttelettes et est fixée à 3000 K.
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7.5 Conclusion

Ce chapitre a présenté la stratégie numérique employée dans cette étude afin de

modéliser un feu de propergol aluminisé.

Tout d’abord, un modèle 1D de transferts thermiques nous a permis de prédire le délai

d’allumage d’un bloc de propergol aluminisé.

Puis, étant donné la taille des domaines de calcul considérés dans cette étude, une

condition limite Flamme de propergol, représentative de la combustion d’un propergol

solide PA/PBHT à l’équilibre thermochimique, a été définie à la surface du bloc. La

température de surface du bloc est ainsi égale à la température adiabatique de flamme,

calculée à la pression atmsophérique, et le débit des gaz brûlés est directement calculé à

partir de la vitesse de combustion du propergol, mesurée lors des essais.

Le propergol solide considéré ici étant chargé en aluminium, des gouttes d’aluminium

liquide sont injectées dans les gaz brûlés de propergol. Leur débit massique dépend alors

directement du chargement en particules d’aluminium du propergol étudié. Les transports

de masse et d’énergie sont également calculés et imposent d’ajouter des termes sources

dans les équations associées à la phase continue. D’autre part, un modèle de combustion

de type fraction de mélange permet de prédire la réaction entre l’aluminium gazeux, issu

de l’évaporation des gouttes, et l’oxygène présent dans les gaz de propergol.

Enfin, le rayonnement des gouttes est pris en compte en calculant, régulièrement,

l’ETR pour un milieu diffusant. Le modèle de Dombrovsky [110] est implémenté et permet

de calculer les propriétés radiatives des particules d’alumine solide pour une température

donnée Trad, prise égale à 3000 K. Ainsi, on suppose que les gouttes d’aluminium ont des

propriétés radiatives voisines de celles-ci.

Tous les modèles présentés ici intègrent beaucoup de paramètres dont l’influence sur

le résultat final n’est pas forcément la même. L’objectif du prochain chapitre sera donc

de hiérarchiser les principaux et d’étudier, sur un cas référence, la sensibilité du modèle

global à chacun d’entre eux.
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Chapitre 8

Résultats et discussion

Dans ce chapitre, il s’agit, tout d’abord, d’étudier la sensibilité du modèle global aux

principaux paramètres, caractéristiques d’une simulation de feu de propergol aluminisé.

Certains sont directement liés à la définition du domaine de calcul (taille d’une maille),

d’autres dépendent de la composition de propergol aluminisé considérée (débit d’éjection

des gaz de propergol ṁ
′′
g et débit de gouttes d’aluminium ṁAl) ou définissent directement

le comportement thermique des gouttes (température initiale T0
gouttes).

Dans un deuxième temps, nous proposerons un jeu de paramètres pour lequel les

résultats numériques sont relativement en bon accord avec ceux issus des essais expérimentaux.

Enfin, nous soulignerons les limites de ce code et les améliorations à apporter pour

obtenir un outil plus prédictif.

8.1 Etude paramétrique sur une configuration test

8.1.1 Définition de la configuration test CF1

Dans cette section, nous considérons la configuration test CF1 qui définit un domaine

de calcul de géométrie très simple et dont les dimensions sont répertoriées Tab.8.1. Le

choix d’un domaine de taille limitée nous permet d’affiner le maillage sans être pénalisé

par un temps CPU trop long. De plus, le choix de conditions limites à flux nul de part et

d’autre du bloc de propergol reste encore justifié (Fig.8.1).

Le propergol est représenté par un solide, d’épaisseur nulle dont les faces latérales
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sont inertes et la face supérieure définie par la condition limite Flamme de propergol. Les

Dimensions

X (m) 1.8

Y (m) 1.8

Z (m) 3.0

Taille d’une maille

∆x (cm) 4.0

∆y (cm) 4.0

∆z (cm) 3.0

Nombre de mailles 45×45×100

Type de maillage Structuré et uniforme

Tab. 8.1 – Définition du domaine de calcul CF1 pour un maillage initial M0

Fig. 8.1 – Visualisation du domaine de calcul

principales simplifications effectuées, dans le cadre de ces simulations, sont les suivantes :

1. Définition d’une CL Flamme de propergol représentative d’une combustion de pro-

pergol PA/PBHT

2. Injection de gouttes d’aluminium dont la distribution de taille est de type Rosin-

Rammler/Log normal
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3. Pas d’agglomération des gouttelettes à la surface du propergol puis dans l’écoulement

gazeux

4. La température d’évaporation des gouttes d’aluminium TAl
vap est supposée égale à la

température de fusion de l’alumine TAl2O3
fus (Tab.8.2). Comme précisé dans la partie

1, les gouttes d’Al s’allument dès que la fine pellicule d’alumine recouvrant la goutte

se liquéfie.

La sensibilité du modèle global aux paramètres suivants est alors étudiée :

– Taille de maille ∆xi

– Débit du gaz équivalent ṁ
′′
g

– Débit des gouttes ṁAl

– Température initiale des gouttes T0
gouttes

CL Flamme de propergol et Propriétés des gouttes d’Alliq

Tw (◦C) 2182

Débit du gaz équivalent ṁ
′′
g (kg/m2/s) 2,31

Pr 0,26

Le 1

Chaleur d’évaporation hv,Al(kJ/kg) 10500

Masse volumique ρAl,l (kg/m3) 1550

TAl
fus (◦C) 660

TAl
vap (◦C) 2054

Trad (◦C) 3000

Diamètre moyen des gouttes dm (µm) 100

Chaleur spécifique cp,Al (kJ/K/kg) 1,09

Débit des gouttes ṁAl (kg/s) 1

Température initiale T0
Al (◦C) 2182

Tab. 8.2 – Valeurs par défaut de la CL Flamme de propergol et des propriétés des gouttes

d’Al

Nous faisons varier l’un de ces cinq paramètres, les autres étant maintenus constants

par ailleurs (valeurs par défaut), et étudions leur influence sur l’environnement thermique

du feu de propergol aluminisé dans le plan Y = 0,9 m et en plusieurs points dans et en
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dehors de la flamme (Fig.8.2). Les calculs sont menés sur un processeur de type XEON,

de fréquence 2.4 GHz et de 2 Go de RAM, et le temps CPU est en moyenne de 36 heures.

Fig. 8.2 – Points considérés pour le post-traitement des grandeurs caractéristiques de

l’environnement thermique du feu de propergol

Il est à noter que deux paramètres caractéristiques de l’injection et du rayonnement

des gouttes ne sont pas pris en compte ici, à savoir la température Trad et le diamètre

moyen des gouttes dm. Des calculs préliminaires, faisant varier Trad de 1500 à 3000 ◦C

et dm de 100 à 300 µm, ont en effet montré que leur influence sur le résultat final était

négligeable. Par conséquent, ces deux paramètres resteront fixés à leur valeur par défaut :

Trad = 3000 ◦C et dm = 100 µm (Tab.8.2).

8.1.2 Sensibilité au débit de gouttes ṁAl

Le débit de goutte est un paramètre directement lié à la composition initiale du proper-

gol considéré. Comme nous l’avons observé lors des essais expérimentaux, le fait d’aug-

menter le chargement initial du propergol en aluminium induit une hausse importante

des transferts de chaleur vers l’extérieur. L’évolution du flux radiatif échangé à 1 et

2 m au-dessus de la surface de propergol, pour différents débits de gouttes, confirme

numériquement cette tendance (Fig.8.3). L’environnement thermique calculé autour du
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Fig. 8.3 – Influence du débit de gouttes ṁAl sur le flux radiatif émis par le feu de propergol

en H = 1 m et H = 2 m (T0
gouttes = 2182 ◦C ; ṁ

′′
g = 2,31 kg/m2/s)

feu de propergol, pour un débit de goutte de 1 kg/s, demeure bien plus sévère. La diffusion

des gouttes d’oxyde d’aluminium dispersées dans le panache joue très certainement un

rôle important sur cette augmentation significative des transferts radiatifs vers l’extérieur.

Plus le débit de goutte est élevé, plus l’écoulement réactif est perturbé et plus la disper-

sion des gouttes d’Al/Al2O3 est efficace. Cependant la température chute également plus

rapidement pour un débit de 1 kg/s (Fig.8.4). La naissance de grosses structures tour-

billonaires favorise le mélange avec l’air ambiant (Fig.8.5).

Autre paramètre lié à la composition initiale de propergol, le débit des gaz brûlés de

combustion, repésentés par un gaz équivalent, est également un paramètre qui peut influer

sur la structure de l’écoulement diphasique.

8.1.3 Sensibilité au débit de gaz équivalent ṁ
′′

g

Le débit de gaz équivalent ṁ
′′
g , qui varie de 1,15 à 2,31 kg/m2/s, a vraisemblablement

une influence sur la combustion des gouttes d’aluminium. Celles-ci ont un temps de séjour

plus long dans l’écoulement oxydant et leur évaporation en est favorisée. L’énergie libérée

ensuite par la réaction d’oxydation de l’aluminium gazeux est à l’origine de tourbillons

créés peu après la surface de propergol. L’écoulement est donc d’autant plus perturbé que

le débit de gaz équivalent est faible (Fig.8.6).
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Fig. 8.4 – Influence du débit de gouttes ṁAl sur la température de l’écoulement (T0
gouttes

= 2182 ◦C ; ṁ
′′
g = 2,31 kg/m2/s)

ṁAl = 1 kg/s ṁAl = 0.1 kg/s ṁAl = 0.01 kg/s

Fig. 8.5 – Influence du débit de gouttes ṁAl sur la structure de l’écoulement (T0
gouttes =

2182 ◦C ; ṁ
′′
g = 2,31 kg/m2/s ; t = 5 s)
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ṁ
′′
g = 2.31 kg/m2/s ṁ

′′
g = 1.78 kg/m2/s ṁ

′′
g = 1.15 kg/m2/s

Fig. 8.6 – Influence du débit de gaz équivalent ṁ
′′
g sur la structure de l’écoulement (T0

gouttes

= 2182 ◦C ; ṁAl = 1 kg/s ; t = 5 s)

Par conséquent, la zone de mélange entre le panache et l’air ambiant est bien plus

grande pour des débits de gaz faibles et la température chute plus rapidement (Fig.8.7).

Toutefois, les transferts radiatifs vers l’extérieur sont sensiblement indifférents à la vitesse

des gaz de combustion. Seuls quelques pics, traduisant la combustion locale de gouttes

individuelles, dispersées plus loin du panache, sont observés.

8.1.4 Sensibilité à la température initiale des gouttes T0
gouttes

Si l’on suppose la température initiale des gouttes d’aluminium égale à la température

adiabatique de flamme de propergol 2182 ◦C, le temps de chauffage des gouttes est donc nul

et celles-ci s’évaporent dès leur injection dans le domaine. Dans ce cas, toutes les gouttes se

vaporisent avant 0,50 m au-dessus de la surface de propergol (Fig.8.8). Diminuer T0
gouttes

a alors pour conséquence directe d’augmenter le temps de chauffage de la goutte. On

trouve alors de l’aluminium gazeux en quantité non négligeable jusqu’à 1 m de hauteur

(Fig.8.9), ce qui est plus représentatif de la réalité d’une combustion de gouttes d’Al à

pression atmosphérique.

L’augmentation de la température initiale de gouttes T0
gouttes conduit plus rapidement

à l’évaporation puis à la combustion des gouttes d’aluminium, dont la libération d’énergie

modifie également la structure de l’écoulement. La naissance de structures tourbillonnaires

est donc plus précoce à T0
gouttes = 2182 ◦C qu’à T0

gouttes = 2000 ◦C (Fig.8.10). Le mélange

avec l’air ambiant est ainsi favorisé pour des valeurs de T0
gouttes élevées. Dans ce cas, la

température décrôıt plus vite lorsqu’on s’élève dans le panache (Fig.8.11).
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Fig. 8.7 – Influence du débit de gaz équivalent ṁ
′′
g sur l’environnement thermique du feu

(T0
gouttes = 2182 ◦C ; ṁAl = 1 kg/s)
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T0
gouttes = 2000 ◦C T0

gouttes = 2040 ◦C T0
gouttes = 2182 ◦C

Fig. 8.8 – Influence de la température initiale des gouttes T0
gouttes sur l’évaporation des

gouttes d’Al (ṁ
′′
g = 2,31 kg/s ; ṁAl = 1 kg/s ; t = 5 s)

Fig. 8.9 – Influence de la température initiale des gouttes T0
gouttes sur la production

d’aluminium gazeux (ṁ
′′
g = 2,31 kg/m2/s ; ṁAl = 1 kg/s ; t = 5 s)
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T0
gouttes = 2000 ◦C T0

gouttes = 2040 ◦C T0
gouttes = 2182 ◦C

Fig. 8.10 – Influence de la température initiale T0
gouttes sur la structure de l’écoulement

(ṁ
′′
g = 2.31 kg/m2/s ; ṁAl = 1 kg/s ; t = 5 s)

8.1.5 Sensibilité au maillage

Le modèle est enfin sûrement dépendant de la taille de maille considérée. Par défaut,

nous avons choisi un maillage uniforme et structuré (M0) que nous allons comparer à deux

autres maillages (M1 et M2), cette fois non uniformes, selon ~x et ~y pour le premier, et

selon ~z pour le second (Tab.8.3 et Fig.8.12). D’autre part, nous comparons les résultats

obtenus pour la configuration CF1, avec ceux issus d’un calcul effectué sur un domaine

beaucoup plus large, dont le maillage est équivalent à M0. Cette deuxième configuration

sera nommée CF2.

M0 M1 M2 M3

∆x (cm) 4.0 <4.0 1 4.0 4.0

∆y (cm) 4.0 <4.0 2 4.0 4.0

∆z (cm) 3.0 3.0 <3.0 3 3.0

X (m) 1.8 1.8 1.8 5.0

Y (m) 1.8 1.8 1.8 5.0

Z (m) 3.0 3.0 3.0 3.0

Nombre de mailles 45×45×100 45×45×100 45×45×100 125×125×100

Type de maillage Uniforme Non uniforme Non uniforme Uniforme

Tab. 8.3 – Définition des maillages testés au cours de l’étude

L’écart entre les températures calculées pour M0 et M1 reste très faible, tout au long

du calcul, quelle que soit la hauteur considérée. Le fait de raffiner le maillage selon ~x et ~y,

dans la zone de flamme, (au-dessus de la surface de propergol) ne modifie donc guère les
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Fig. 8.11 – Influence de la température initiale des gouttes T0
gouttes sur l’environnement

thermique du feu (ṁ
′′
g = 2.31 kg/m2/s ; ṁAl = 1 kg/s)
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(a) (b)

Fig. 8.12 – Visualisation des maillages non uniformes M1 (a) et M2 (b)

résultats (Fig.8.13). Par contre, le maillage M2 ne permet pas d’atteindre la convergence

du modèle. Dès l’injection des gouttes, autour d’une seconde après l’allumage du bloc, le

calcul diverge. Un maillage non uniforme selon ~z, resserré dans la zone de flamme, semble

être incompatible avec l’injection de gouttes dans la phase continue. De même, un autre

calcul, non présenté dans ce mémoire, ne converge pas alors que la taille de maille ∆z est

de 1,5 cm, soit deux fois plus petite que celle de M0.

Pour la suite de l’étude, nous faisons donc le choix d’une taille de maille ∆z de 3 cm.

Celle-ci est suffisamment petite pour éviter une trop grande dispersion du calcul entre

une maille et ses voisines, mais pas trop non plus afin de faire converger le modèle.

Par ailleurs, la comparaison entre M0 et M3 souligne l’influence non négligeable des

dimensions du domaine sur le calcul de l’environnement thermique du feu de propergol

aluminisé. En effet, alors que la résolution du maillage est la même, le flux radiatif échangé

est bien moins élevé dans la configuration CF2. Dans ce cas, les frontières à flux nul,

définies tout autour du feu, sont mieux adaptées puisqu’elles sont fixées plus loin de la

source. De plus, l’écoulement est moins turbulent et les températures dans le feu sont par

conséquent plus lisses et plus élevées.

8.1.6 Conclusion

En conclusion, cette étude de sensibilité a permis de voir comment réagit le modèle aux

principaux paramètres intégrés lors de son développement. Elle a aussi montré l’influence

non négligeable du domaine sur les résultats du calcul. Aussi, afin de pouvoir directement

comparer les résultats calculés à ceux mesurés pendant les essais expérimentaux, nous

décidons de travailler sur la configuration CF2, qui définit un domaine physique plus
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Fig. 8.13 – Influence du maillage sur l’environnement thermique du feu (T0
gouttes = 2040

◦C ; ṁ
′′
g = 2.31 kg/m2/s ; ṁAl = 1 kg/s)
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grand. Ainsi, la cartographie de flux radiatif effectuée lors des essais en champ libre, pour

les compositions Butalane et Butalite, contient les données références auxquelles nous

allons confronter les résultats de calcul. De plus, les mesures pyrométriques de température

vraie seront également des données comparatives intéressantes et utiles pour la validation

éventuelle de ce modèle.

8.2 Comparaison avec les résultats expérimentaux

8.2.1 Définition de la configuration des tests CF2

Nous considérons ici la configuration test CF2 définie par un domaine physique plus

grand et dont les dimensions sont répertoriées Tab.8.4. Le maillage M3 intégrant la

Dimensions

X (m) 5.0

Y (m) 5.0

Z (m) 3.0

Taille d’une maille

∆x (cm) 4.0

∆y (cm) 4.0

∆z (cm) 3.0

Nombre de mailles 125×125×100

Type de maillage Structuré et uniforme

Tab. 8.4 – Définition du domaine de calcul CF2 / Maillage M3

même taille de maille que M0, le temps CPU est par conséquent beaucoup plus long,

allant jusqu’à près de 200 heures en moyenne, pour un temps physique de 10 s. Les

frontières sont définies de la même façon qu’en configuration CF1 et le bloc de propergol

est toujours représenté par un obstacle, d’épaisseur nulle, dont les faces latérales sont

inertes et la face supérieure définie par la condition limite Flamme de propergol (Fig.8.14).

On repère également les points (en jaune) où les évolutions du flux radiatif échangé et de

la température du milieu seront calculées puis comparées aux mesures issues des essais.
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Fig. 8.14 – Domaine de calcul en configuration CF2 et points de mesures de l’environne-

ment thermique du feu

8.2.2 Comparaison pour une Butalane

L’étude paramétrique précédente a montré que les débits de gouttes d’aluminium ṁAl

et de gaz de propergol ṁ
′′
g influent beaucoup sur le résultat final, notamment sur la

structure de l’écoulement. Ces deux paramètres dépendent directement de la composition

du propergol considérée et peuvent donc être utilisés comme données d’entrée. A partir

des caractéristiques, que l’on a calculées ou mesurées pour les compositions Butalane et

Butalite, leurs valeurs sont répertoriées dans le Tableau 8.5. D’autre part, afin de calculer

Butalane Butalite

ṁ
′′
g (kg/m2/s) 2.31 1.78

ṁAl (kg/s) 2.16E-2 3.04E-3

Tab. 8.5 – Débits associés à la composition de propergol considérée

la combustion des gouttes d’aluminium dans les premiers centimètres au-dessus de la

surface de propergol, nous fixons la température intiale des gouttes T0
gouttes à 2182◦C.

Butalane (20%Al / ṁAl = 2.16E-2 kg/s)

Tout d’abord, une comparaison directe avec les résultats expérimentaux montre que

les niveaux de température calculés sont très voisins de ceux mesurés expérimentalement

(Fig.8.15). La définition de la condition limite Flamme de propergol, pour représenter

la combustion d’un propergol PA/PBHT en surface de bloc, donne des résultats en
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température plutôt cohérents. Toutefois, le modèle proposé sous-estime fortement le flux

Fig. 8.15 – Comparaison des températures calculées et mesurées en trois hauteurs H1, H2

et H3, au coeur du feu de Butalane

radiatif échangé avec l’environnement (Fig.8.16). La valeur du débit de gouttes considéré

est pourtant calculé à partir de la composition du propergol et de la vitesse de combustion

mesurée lors des essais. Il prend donc en compte les caractéristiques de la Butalane et

s’approche des valeurs trouvées dans la littérature, pour des propergols similaires [64].

Fig. 8.16 – Comparaison des flux radiatifs calculés et mesurés à D = 1 m et D = 2 m

autour du feu de Butalane (ṁAl = 2.16E-2 kg/s)

En fait, l’énergie libérée par la combustion de gouttes n’est pas suffisamment élevée car

la flamme ne peut s’établir qu’en quelques points. Trop peu d’aluminium gazeux s’évapore

dans chaque volume de maille pour réagir avec l’oxygène ambiant. Par conséquent, la

structure de l’écoulement reste très peu perturbée et les gouttes ne se dispersent pas
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de part et d’autre du bloc (Fig.8.17). La température et les flux radiatifs échangés avec

l’extérieur chutent alors dramatiquement lorsqu’on s’éloigne de la source.

Fig. 8.17 – Structure de l’écoulement d’un feu de Butalane modélisé avec ṁAl = 2.16E-2

kg/s

Une solution, pour résoudre ce problème numérique, serait alors de diminuer la taille

de maille mais cela nous donnerait des temps de calcul prohibitifs. Une autre approche,

plus pragmatique, serait de se servir du débit de gouttes d’aluminium comme paramètre

de recalage. Il n’aurait alors plus aucun sens physique mais permettrait d’obtenir des

valeurs en flux et température plus cohérentes. Plusieurs valeurs de ṁAl ont été testées

et nous présentons, dans le paragraphe suivant, les résultats obtenus pour une valeur de

débit de gouttes, pour laquelle l’accord avec l’expérience est plutôt bon.

Butalane (20%Al / ṁAl = 1 kg/s)

En usant de cet artifice de calcul, nous retrouvons cette-fois des valeurs de flux beau-

coup plus cohérentes et de l’orde de celles mesurées expérimentalement (Fig.8.18). Dans

ce cas, la prédiction du flux radiatif échangé est bonne, particulièrement à H = 1 m

du feu, et ce même à 2 m de distance de la surface de propergol. La température au

coeur du feu est aussi correctement prédite et l’on retrouve les effets de la perturbation

de l’écoulement sur les valeurs calculées en H2 et H3 (Fig.8.19). La combustion puis la
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Fig. 8.18 – Comparaison des flux radiatifs calculés et mesurés à D = 1 m et D = 2 m

autour du feu de Butalane (ṁAl = 1 kg/s)

dispersion des gouttes dans le panache est ici bien plus efficace. La chaleur dégagée par

le feu est de plus d’un ordre de grandeur supérieure à celle libérée dans le cas précédent

(104 kW/m3 contre moins de 103 kW/m3). Par conséquent, l’écoulement est bien plus

perturbé et les transferts de chaleur vers l’environnement sont favorisés (Fig.8.20), à tel

point que le modèle a tendance à surestimer les flux radiatifs à 2 m au-dessus de la surface

de propergol.

Fig. 8.19 – Comparaison des températures calculées et mesurées en trois hauteurs H1, H2

et H3, au coeur du feu de Butalane (ṁAl = 1 kg/s)
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Fig. 8.20 – Structure de l’écoulement d’un feu de Butalane modélisé avec ṁAl = 1 kg/s

8.2.3 Conclusions

Finalement, si l’on considère le débit de gouttes d’aluminium comme un paramètre

de calcul et non comme une donnée du problème, on obtient des résultats, certes quelque

peu majorants, mais très voisins des données expérimentales. Ainsi, le jeu de paramètre

optimal à utiliser pour simuler les effets thermiques d’un feu de propergol est présenté

Tableau 8.6. Néanmoins, l’utilisation de cet artifice de calcul met en évidence les limites

Débit du gaz équivalent ṁ
′′
g (kg/m2/s) 2,31

Débit des gouttes ṁAl (kg/s) 1

Température initiale T0
Al (◦C) 2182

Maillage M0

Tab. 8.6 – Jeu de paramètre optimal pour modéliser un feu de Butalane

de ce modèle, limites que nous précisons ci-après.

8.3 Limites du modèle

Beaucoup de paramètres ont été introduits dans ce modèle afin de prendre en compte

un maximum de phénomènes. Finalement, ceci s’avère être pénalisant puisqu’il est difficile
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de mettre en évidence la sensibilité de tous les paramètres introduits.

D’autre part, chaque modèle pris séparément se base sur des hypothèses, parfois très

fortes, qui ne sont valables que dans des cas limités. Par exemple, le modèle de combus-

tion de goutte suppose un régime de flamme laminaire, purement gazeuse, et introduit

la fraction de mélange Z comme nouvelle variable. Cela nécessite alors de considérer des

tailles de maille suffisamment petites pour qu’il y ait réaction entre l’alumininum gazeux

et l’oxygène. De plus, un tel modèle de combustion nous impose de travailler avec un gaz

équivalent et non avec une composition détaillée de gaz de propergol. Par conséquent, le

rayonnement des gaz est calculé de façon approchée. Le rôle des espèces telles que CO,

CO2 ou même HCl dans les transferts radiatifs est ainsi fortement sous-estimé.

Enfin, compte tenu des dimensions du domaine étudié et de la nature du feu de pro-

pergol, l’intégration d’un modèle de turbulence de type LES, couplé à un modèle de

combustion diphasique, pourrait également être envisagée.
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Conclusions et Perspectives

La première partie, consacrée notamment à la combustion du propergol PA/PBHT/Al

au niveau microscopique, nous a permis de mieux définir les hypothèses nécessaires au

cadre de ce mémoire. A pression atmosphérique, la combustion des gouttes d’aluminium se

produit jusqu’à près d’un mètre au-dessus de la surface de propergol (pour les plus grosses)

et ne se limite pas à la surface, comme ce peut être le cas à pression plus élevée. Ainsi,

nous avons pris en compte la combustion des gouttes d’aluminium dans la modélisation.

L’agglomération de celles-ci en surface de propergol est également favorisée, ce qui a pour

effet de modifier la distribution de taille des gouttes éjectées. Nous avons donc choisi un

diamètre moyen de goutte égal à 200 µm, du même ordre de gandeur que celui observé

récemment par Parr et al. [64]. Avant de brûler, les gouttes d’aluminium sont recou-

vertes d’une fine pellicule d’alumine solide, ce qui nous a conduit à prendre les mêmes

propriétés radiatives pour les gouttes d’Al liquide que pour les particules d’Al2O3 solide.

De même, l’allumage des gouttes d’Al ayant lieu dès que la pellicule d’Al2O3 se liquéfie,

la température d’évaporation des gouttes a été prise égale à la température de fusion de

l’alumine.

Cette première partie a également présenté les précédents travaux menés sur les feux

de propergol aluminisé, pour finalement montrer que peu de données ont été, jusqu’à

présent, publiées sur le sujet. C’est pourquoi, l’étude expérimentale a été menée, dans

le but de fournir des données supplémentaires sur le rayonnement d’un feu de proper-

gol. La comparaison entre deux compositions, l’une hautement chargée en aluminium,

l’autre plus faiblement, a montré le rôle prépondérant que les gouttes d’Al/Al2O3 jouent

sur les transferts de chaleur entre le feu et l’environnement. D’autre part, les mesures de
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température vraie et de flux radiatif nous ont ensuite servi de données comparatives pour

le développement d’un modèle numérique.

En effet, l’objectif final de cette étude est de simuler les effets thermiques d’un feu de

propergol à pression atmsophérique. Pour ce faire, il a été nécessaire de modifier un code

existant de simulation d’incendie afin de prendre en compte les phénomènes physiques

évoqués en parties 1 et 2, moyennnant certaines hypothèses. Les propriétés optiques des

particules d’alumine ont été tabulées en fonction de la longueur d’onde en utilisant le

modèle de Dombrovsy [110], ce qui a permis de calculer le rayonnement des gouttelettes.

La combustion de l’aluminium gazeux produit par l’évaporation des gouttes a également

été implémentée. Puis, compte tenu de la taille du domaine à considérer, on a supposé que

la combustion du propergol a lieu à la surface du bloc et ainsi on a défini une condition

limite Flamme de propergol. On a alors tenu compte du chargement du propergol en

aluminium par l’injection des gouttes d’Al dans le milieu gazeux.

Une étude de sensibilité a permis de dégager les paramètres les plus influents sur

les résultats du modèle. Le débit de goutte d’aluminium, qui dépend initialement de la

composition du propergol, a une très grande influence sur l’environnement thermique

du feu. En effet, pour des débits élevés, les flux radiatifs échangés avec l’extérieur sont

de l’ordre de ceux mesurés expérimentalement. Par contre, dès que le débit correspond

à celui calculé pour un chargement réel (Butalane, Butalite), la chaleur dégagée par la

combustion de gouttes devient très faible et les transferts de chaleur vers l’environnement

chutent. Etant donnée la faible résolution du maillage par rapport à la taille des gouttes,

l’aluminium gazeux, produit par l’évaporation des gouttes, est tellement dilué dans chaque

volume élémentaire qu’il ne réagit pas avec l’oxygène. Une solution est alors de considérer

le débit de gouttes comme un paramètre utilisé pour recaler le modèle. Cet artifice de

calcul nous amène à opter, dans le cas d’un feu de Butalane, pour le jeu de paramètre

suivant :

– Débit du gaz équivalent : ṁ
′′
g = 2,31 kg/m2/s

– Débit des gouttes : ṁAl = 1 kg/s

– Température initiale des gouttes : TAl
0 = 2182 ◦C
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Les résultats obtenus sont certes quelque peu majorants sur le flux radiatif échangé, ils

n’en restent pas moins prometteurs, compte tenu des simplifications effectuées. Plusieurs

pistes sont alors envisageables pour améliorer le modèle. Tout d’abord, il semble primordial

de calculer plus finemement le rayonnement des gaz de propergol, jusque-là assimilés à un

gaz équivalent. Le rayonnement des espèces telles que CO, CO2 et HCl doit être calculé

car il est loin d’être négligeable dans le cas d’un propergol solide faiblement aluminisé

(Butalite).

D’autre part, la combustion de goutte est calculée à partir d’un modèle de fraction de

mélange et reste trop dépendante de la résolution du maillage. Une solution envisageable

serait d’implémenter directement une loi de combustion de goutte en d2 comme celles

présentées dans la partie 1. Une autre consisterait à modéliser la combustion diphasique

dans un écoulement turbulent, en couplant, cette fois-ci, les phénomènes de combustion

et de turbulence. Une équation de variance de sous-maille pourrait ainsi être ajoutée, de

même qu’un modèle de sous-maille plus performant.

D’autres aspects pourraient également être sources d’amélioration (modèle 1D de py-

rolyse ou de combustion de propergol par exemple). Cependant, l’objectif principal est

d’appliquer ce modèle de feu de propergol aluminisé à la simulation d’un scénario de

défaillance type. Il sera donc nécessaire de hiérarchiser les modifications à apporter par

ordre de priorité afin de ne pas être trop pénalisé par le temps de calcul.

En conclusion, le déroulement du scénario référence, dans un bâtiment d’assemblage,

peut alors être simulé en utilisant le code FDS dans sa version initiale, pour la première

étape, puis en version modifiée pour la dernière :

1. Incendie accidentel se propageant dans le bâtiment d’assemblage (Feu classique)

(FDS version initiale)

2. Environnement thermique calculé autour du propulseur⇒ Donnée d’entrée (en flux)

pour le calcul des transferts thermiques à l’intérieur du propulseur (⇒ instant de

l’événement pyrotechnique tpyro)

3. Eclatement pneumatique du propulseur à partir de tpyro ⇒ Fragmentation du pro-
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pergol en plusieurs blocs dispersés dans le bâtiment

4. Effets thermiques de la combustion des blocs dispersés de propergol solide aluminisé

(Feu de de propergol) (FDS version modifiée)
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ANNEXE A

Préparation des Essais Champ Libre

Détermination de la gamme des fluxmètres

Afin de choisir les fluxmètres dont les plages de fonctionnement sont les mieux adaptées,

nous allons estimer le flux radiatif reçu par lesdits capteurs. Nous décrivons la flamme

comme deux zones cylindriques de températures et d’émissivités différentes puis nous cal-

culons les facteurs de forme entre chaque cylindre et la surface élémentaire de mesure.

Fig. 21 – Représentation schématique de la flamme de propergol

Schématisation de la flamme de propergol et de son panache à 1 atm

La zone 1, ou zone chaude, fait 60 cm de hauteur et a une température moyenne de

2300◦C, tandis que la zone 2, ou zone de mélange avec l’air ambiant, a une hauteur estimée

à 1,2 m et une température moyenne de 1900◦C (Fig.21). Notons que ces estimations sont

effectuées à partir d’essais menés par le CAEPE et par le Lawrence Livermore National
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Laboratory [17]. Enfin, nous simplifions le spectre d’émission monochromatique de la

flamme en deux parties distinctes :

– pour λ ∈ [0 ; 1] l’émissivité de la flamme ε = 0,1

– pour λ ∈ [1 ; 8] l’émissivité de la flamme ε = 0,8

Ainsi, nous pouvons déduire les émissivités totales de chaque zone en partant de la

définition suivante :

ε(T1) =

∫∞
0

ελ,T1L
0
λ,T1

dλ∫∞
0

L0
λ,T1

dλ
=

∫ λ1

0
ελ,T1L

0
λ,T1

dλ +
∫∞

λ1
ελ,T1L

0
λ,T1

dλ∫∞
0

L0
λ,T1

dλ
(1)

soit, d’après la Fig.22 :

ε(T1) = 0, 1 · F0−λ1T1 + 0, 8 · (1− F0−λ1T1) (2)

F0−λ1T1 est la fraction spectrale d’émission d’un corps noir entre 0 et λ1 = 1 µm et est

obtenue à partir des tables.

Fig. 22 – Facteur d’émission monochromatique de la flamme

De même, on obtient à la température T2 :

ε(T2) = 0, 1 · F0−λ1T2 + 0, 8 · (1− F0−λ1T2) (3)

Après calculs, les émissivités totales de chaque zone sont les suivantes : ε1 = 0,67 et ε2 =

0,73. On peut alors estimer le flux rayonné par la flamme et reçu par le capteur :

Qflamme→capteur = QZ1→capteur + QZ2→capteur (4)

= F1CS1ε1σT 4
1 + F2CS2ε2σT 4

2 (5)
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ou encore, ayant SiFij = SjFji

Qflamme→capteur = FC1SCε1σT 4
1 + FC2SCε2σT 4

2 (6)

Qflamme→capteur

SC

= FC1ε1σT 4
1 + FC2ε2σT 4

2 (W/cm2) (7)

où FC1 et FC2 sont les facteurs de forme traduisant la fraction de flux rayonné par le

capteur vers chaque cylindre.

Calcul des facteurs de forme FCi

Fig. 23 – Configuration académique utilisée pour le calcul des facteurs de forme

D’après la configuration décrite Fig.23, le facteur de forme entre la surface élémentaire

dA1 et le cylindre A2 s’écrit :

FdA1−A2 =
1

Y π
tan−1

(
X√

(Y 2 − 1)

)

+
X

π

{
A− 2Y

Y
√

AB
tan−1

[√
A(Y − 1)

B(Y + 1)

]
− 1

Y
tan−1

[√
Y − 1

Y + 1

]}
(8)

avec X = a/b Y = c/b A = (1+Y)2 + X2 B = (1-Y)2 + X2 a, b et c étant res-

pectivement la longueur, le rayon du cylindre et la distance entre la surface élémentaire

et le cylindre.

Le calcul des facteurs de forme entre les deux zones cylindriques et le capteur est effectué

pour différentes distances flamme-capteur et répertorié dans le Tableau 7.

Estimation du flux rayonné par la source chaude

A partir des calculs précédents, on peut déduire le flux radiatif reçu par le capteur, à
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c (m) 0,2 1 2 3 5

Zone 1 0,270 0,033 0,010 0,005 0,002

Zone 2 0,271 0,046 0,017 0,009 0,003

Tab. 7 – Facteurs de forme Flamme-Capteur

c (m) 0,2 1 2 3 5

Flux radiatif zone 1 (W/cm2) 45,3 5,46 1,68 0,78 0,29

Flux radiatif zone 2 (W/cm2) 25,1 4,24 1,60 0,81 0,32

Flux radiatif total (W/cm2) 70,4 9,70 3,28 1,59 0,61

Tab. 8 – Flux radiatif reçu par le capteur pour [T1,T2] = [2300◦C,1900◦C]

différentes distances de la source chaude (Tab.8). Ainsi, le flux radiatif maximum reçu par

le capteur, dans le cadre de nos essais (mesures à 1 et 2 m), s’élève à 9,70 W/cm2. En

outre, la Figure 24 nous montre l’influence des températures de zone sur les valeurs de flux

rayonné. En surestimant ce couple de température, on atteint une valeur maximale de 18

W/cm2. Pour ces huit fluxmètres, une gamme 10-20 W/cm2 (niveau attendu/niveau

maximum) parâıt donc appropriée.

Fig. 24 – Variations du flux rayonné en fonction des températures de zone T1 et T2

D’autre part, il nous faut tenir compte de l’utilisation de réducteur de vue dans le

cas de deux fluxmètres. Le niveau de sortie électrique sera alors considérablement réduit.
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Ainsi, pour un flux maximum attendu de 9,70 W/cm2, avec un réducteur de vue de 30◦

(sensibilité réduite à 6,6%) et un niveau de sortie souhaité à 8 mV, le flux minimum, à 1

m, attendu sera de l’ordre de :

Fmin = (9, 70/8) · (8 · 0, 066) = 0, 64W/cm2 (9)

Faisant le choix d’un réducteur de vue de 30◦, dans le but de pointer plus précisément

sur deux zones de la flamme, on devra opter pour une gamme 1-2 W/cm2 pour ces deux

fluxmètres. Enfin, les fluxmètres d’angle de vue de 30◦ seront disposés à 1 m à côté du

bloc de propergol et à 0,30 m et 1,50 m de hauteur afin de mesurer le flux radiatif issu de

chaque zone de flamme.
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Collage du capteur Ultrasonore

Le mode opératoire de collage du capteur US peut se décrire de la façon suivante. Dans

un premier temps, il s’agit de préparer les surfaces de collage, c’est à dire de nettoyer et

de mettre la structure métallique ou composite à nue.

Puis, la phase de repérage, effectuée à l’aide de la valise de contrôle, du capteur et de gel

couplant, doit permettre de trouver le meilleur écho de mesure (enregistrement 1). Dans

notre cas (collage sur un bloc de propergol composite), cette étape est immédiate, ce qui

est loin d’être le cas lors du collage de ce type de capteur sur des propulseurs.

Une troisième étape, dite de présentation avant collage, consiste à présenter l’ensemble

capteur + cale avec du gel couplant sur la position de collage. Elle permet d’optimiser la

valeur du gain afin d’avoir un signal utile à 80% de la dynamique (enregistrement 2) et

de figer la position de l’outillage mécanique.

Une fois ces trois étapes passées, le collage du capteur s’effectue comme suit :

– nettoyage de la surface de collage

– application de la colle sur la surface active du capteur et sur la surface de collage

préparée (temps de séchage demandé : 20 min)

– collage de l’ensemble (cale + capteur) en verrouillant l’outillage mécanique

– polymérisation à 20◦C pendant 48 heures

– après polymérisation, enregistrement 3 avec possibilité éventuelle de réadapter le

gain.

L’ensemble spécimen + capteur collé est amené au banc puis l’enregistrement 4 est réalisé,

avec, également, possibilité de réadapter le gain (Fig.25). Enfin, un plan récapitulatif des

relevés curvilignes du positionnement de chaque capteur notamment sera inséré dans le

cahier de banc. Un plan sans cote sera fourni à l’équipe d’essai intervenante.

Il est à noter qu’avant chaque essai, la vérifiation du bon fonctionnement de l’ensemble

du système d’acquisition (conditionneur + baies) lié au capteur ultrasonore est réalisée

sur un matériau test, autre que le spécimen pyrotechnique étudié, dont on connâıt les

propriétés physico-chimiques.
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Fig. 25 – Collage du capteur US au fond du bloc de propergol
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Étalonnage des Caméras IR

Les deux caméras IR, AGA 782 Bande II et Bande III, ont été étalonnées sur une

source étendue PYROX, de diamètre 110 mm et avec une émissivité de 0,99, équivalente

à un corps noir. Les résultats de l’étalonnage en température (Fig.26) et en luminance

(Fig.27) sont présentés ci-dessous et décrivent une loi de variation polynomiale d’ordre 2

de la température (ou de la luminance) en fonction du signal mesuré en Volt. Pour chaque

caméra et pour chaque étalonnage, les coefficients A, B, C ont été déterminés.

Fig. 26 – Etalonnage en température des caméras IR (bandes II et III)

La conversion du signal mesuré brut en Volt en Température Equivalent Corps Noir

se fait comme suit :

1. Conversion niveau Volt . UI (Unité Isothermique)

– UI = V ·UIa
ε·τatmosph

– Uia (Cte) = f(caméra) = 200
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– avec ε=1 et τatmosph=1

2. Conversion UI . Température (◦C) avec coefficients en A,B,C

– TECN = B

Ln(
1+A/UI

C
)

- 273,15 (◦C)

Fig. 27 – Etalonnage en luminance des caméras IR (bandes II et III)

La luminance se déduit directement par l’équation polynomiale du second ordre suivante :

Luminance (W/(sr.m2)) = Cx2 + Bx + A

où A, B, C sont déterminés lors de l’étalonnage (Fig.27).
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Signature UV d’une Flamme de

PA/PBHT/Al à 1 atm

La visualisation par caméra ultraviolet nous renseigne sur les niveaux de quantité de

photons émis par la flamme de propergol sur ce domaine spectral. Les trois principaux

phénomènes physico-chimiques à l’origine de cette émission dans une flamme de propergol

aluminisé sont les suivants :

– la chimiluminescence du radical OH, qui correspond à la désactivation du radical

OH de l’état OH (A2Σ+) (ou OH*) vers l’état fondamental OH (X2Π)

– la chimiluminescence issue de la recombinaison radiative de CO et de O, appelée ”

émission de flamme bleue de CO + O ”

– l’absorption et la diffusion non négligeables des particules d’alumine dans ce domaine

spectral

Tout d’abord, quelle que soit la composition étudiée, il est à noter que les niveaux

d’émission maximale sont proches de la surface de combustion, lieu privilégié des réactions

gazeuses entre les produits issus de la vaporisation du liant PBHT et ceux issus de la va-

porisation du perchlorate d’ammonium PA. Celles-ci peuvent conduire à la production du

radical OH*, à travers notamment la réaction ci-dessous, comme le soulignent Zeegers et

Alkemade [123], lors d’une étude sur la flamme d’acétylène à pression atmosphérique :

H + OH + OH → H2O + OH∗ (10)

Les recombinaisons CO + O, ainsi que l’absorption et la diffusion des particules d’alumine,

pourraient également expliquer l’émission encore présente plus haut dans le panache.
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81 (1.5 s) 100 (3.25 s) 200 (11.58 s) 300 (20 s)

400 (28.25 s) 500 (36.58 s) 600 (45 s) 700 (53.25 s)

800 (61.58 s) 900 (70 s) 1000 (78.25 s) 1100 (86.58 s)

1200 (95 s) 1300 (103.25 s) 1400 (111.58 s) 1500 (120 s)

1600 (128.25 s) 1700 (136.58 s) 1779 (143.16 s)

Fig. 28 – Niveaux de quantité de photons émis [n
◦

d’image (temps)] dans la flamme de

propergol type Butalane
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81 (1.5 s) 100 (3.25 s) 200 (11.58 s) 300 (20 s)

400 (28.25 s) 500 (36.58 s) 600 (45 s) 700 (53.25 s)

800 (61.58 s) 900 (70 s) 1000 (78.25 s) 1100 (86.58 s)

1200 (95 s) 1300 (103.25 s) 1400 (111.58 s) 1500 (120 s)

1600 (128.25 s) 1700 (136.58 s) 1779 (143.16 s)

Fig. 29 – Niveaux de quantité de photons émis [n
◦

d’image (temps)] dans la flamme de

propergol type Butalite
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Mesures de température au coeur

d’un feu de Butalite
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BUTALITE

Fig. 30 – Evolution temporelle des températures mesurées par pyrométrie en H1 = 6 cm,

H2 = 26 cm et H3 = 46 cm, pour un feu de propergol type Butalite
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H3

H2

H1

Fig. 31 – Comparaison des Températures ECN brutes en λ = 0,90 µm, λ = 4,50 µm, λ

= 4,66 µm, à chaque hauteur de mesure, entre les compositions Butalane et Butalite
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