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- CHAPITRE l -

INTRODUCTION

1.1 - GEBERALITES -

Peu d'études avaient été faitea avant ces vinýt dernières années sur
la combustion des métaux dans une atmosphère gazeuse, ce phénomène n'ayant guè-
re été utilisé que pour l'obtention de sources lumineuses brèves mais intenses
(lampes à éclairs par exemple).

Les propriétés réductrices de l'aluminium étaient cependant connues
(soudure aluminothermique à partir du mélange Al + F'e203 appelé thermite) de
même que son affinité pour l'azote (addition de l'aluminium dans les aciers de
ni truration / 7 / ) "

Les premýers travaux concernant la combustion des métaux avaient es-
sentiellement comme Objectif la prévention des détonations des poussières mé-

talliques / 47/ et les quelques études plus fondamentales /79/ / 30/ / tlo/
semblent être restées sans suite.

Ce n'est qu'à partir de 1950 que la possibilité d'obtenir des tempé-
ratures élevées, c'est-à-dire supérieures aux températures de fusion des ré-
fractaires usuels (chalumeau à Oxygène-Aluminium / 48/) a suscité les premières
recherches / 22/ / 44/ Bur les caractères spécifiques de la combustion des mé-
taux.

Le développement de la propulsion par fusée et notamment l'usage des

propergols Bolides a ensuite provoqué un regain d'intérêt par l'emploi des mê-
taux en tant que carburants du fait de leurs propriétés énergétiques élevées.

1.2 - LES METAUX CONSlj)ýRES COMME CARBURANTS -

L'impulsion spécifique théorique d'un propergol est d'autant plus
grande que sa température de combustion est élevée et que la masse molaire des

produit. éjectés eat faible. Les métaux sont particulièrement intéressants à

ce point de vue et s'il est peu réaliste, du fait de l'existence de produits de

combustion solide., d'envisager de lea emploler seula. leur addition à un c.ar-

ýant cl ... ique peut être avantageua ""
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Le calcul des performances théoriques des poudres metallisées /22/

/62/ 18/ 116/ montre que l'introduction de Lithi\ý, Beryllium P.t Bore nans un

hydrocarbure ou de Lithium, Beryllium, Bore, Zirconium, Sodium. Aluminium et

Magnesium dans un propergol solide ý3 bisl 141 /2'/ /d71 peuvent en améliorer
l'impulsion spécifique d'environ 5 à 8% entre 250 et 300 secondes.

Ces mêmes métaux sont utilisés, du fait de leurs temoérýtures de

combustion élevées, et de la présence de produits condensés chauds, dans les

dispositifs d'allumage des poudres propulsives 121 ýénéralement constitués d'un

perchlorate d'ammonium ou de potassium comportant jusqu'a ''0 a 60ý en poids de

métal.

Enfin, l'addition de rines narticules métalliques a une poudre 50lide
fait généralement disparaître les instabilités de combustion à haute fréquence
qUl nuisaient à son bon fonctionnement.

Cependant, si l'emploi des métaux s'est assez larýement développé en
propulsion, les améliorations des performances prévues théoriquement n'ont pas
toujours été obtenues 1181 123/.

Les causes principales de ce désaccord semblent devoir être attri-
buées à des lacunes dans la connaissance des valeurs des constantes thermodyna·
miques des métaux et de leurs composes à haute température, à une cinétique de
combustion mal connue et à la présence de particules solides dans les gaz brû-
lés.

1.3 - LES CARACTERES GENERAUX DE LA COMBUSTION DBS METAUX _

Les premiers travaux systématiques ont été le fait d'une part de
GROSSE et CONWAY 144/, d'autre part de GLASSMAN 1411 et GORDON 14ý/.

GROSSE et CONWAY ont dégagé les critères qui permettent de juger des
qualités d'un métal en tant que carburant, à savoir: chaleur de réaction éle-
vée, grande stabilité et faible pression de dissociation de l'oxyde à haute tem-
perature. faible capacité calorifique des prOduits brÛlés.

Un examen de la classification périodique des éléments fait ressortir
que les métaux les plus intéressants de ce point de vue (Li. Be, Na, Mg, Al, Si,
Ti, Zr) ont des oxydes réfractaires. Il s'en suit que la température d'ébulli-
tion de l'oxyde est une valeur limite supérieure de la température de combustion.

'ý . ,.

1!'
.... k. .»

. ý,\' l, ",' 1
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GLASSMAN, en comparant les températures de fusion et d'ébullition
du métal et de son oxyde, a énoncé /41/ /42/ un critère de combustion qui sera
précisé plus tard par BRZUSTOWSKI et GLASSMAN /21/ et selon lequel : une condi-
tion néce "" aire pour que la combustion ait lieu en phase vapeur ýtque la tem-
pérature d'ébullition de l'oxyde .oit supérieure à celle du métal (ce ýuj est
le ca. de l'aluminium à la preBsion atmosphérique). De même la condition suffi-
Bante pour que la combustion ait lieu en surface est que la température d'ébul-
lition du métal Boit .upýrieure à celle de son oxyde.

Aprè. observation de la combustion de divers métaux dans une flamme
ýdrogène/Oxygène.GORDON /43/ propose un classement des métaux voisin de celui
auquel aboutissent. de leur côté, BRZUSTOWSKI et GLASSMAN :

a) les métaux volatils (Li, Na, Mg) s'enflamment et brÛlent aisément ;

b) les métaux non volatils
- à oxyde soluble dans le métal (Ti, Zr) s'enflamment aisément et brû-

lent lentement "

- à oxyde insoluble, non volatil (Al, Be) s'enflamment difficilement
- à oxyde volatil (Bore).

1.4 - LE CAS PARTICULIER DE L'ALUMINIUM -

L'aluminium eBt un métal dont la combustion a été particulièrement
étudiée, tant du fait de Bon intérêt énergétique (température de combustion et
impul.ion .pécifique élevées) que de son intérêt pratique (métal courant,
stockable, non toxique).

Les expériences ont tout d'abord porté sur la combustion de parti-
cule. d'aluminium de quelques dizaines de microns de diamètre brÛlant dans la

flamme d'un brÛleur alimenté en propane et oxyýène /38/. en ýaz naturel et

oxygène /6/, en hYdrogène et oxygène /34/, ou en oxyde de carbone - azote -

oxygène /31/, ainsi que sur la combustion de fils d'une fraction de millimètre
de diamètre chauffés par effet Joule /21/ /51/ /50/ /58/ enfin sur la combus-
tion des particules de métal incorporées dans une poudre propulsive /64/ /17/

/39/. Le déroulement de la combustion était observé par photographie, et les

résidus recueillis, rigés Bur une paroi froide /34/.
L'ensemble de ces travaux a permis de constater que la température

d'inflammation de l'aluminium, proche de celle de fusion de l'oxyde, variait
très peu avec la concentration en oxygène /38/. Le délai d'inflammation était

proportionnel au carré du diamètre de la sphère de métal, ýuand celle-ci était
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chauffée par la flamme d'un brÛleur, l'inflammation éýant caractérisée, sur les

enregiltrementl ein'matograpbiques, par l'apparition brusque d'une trace lumi-

neuse.
Les résidua obtenus par les techniques de prélèvement et de figeage

/34/ comportaient notamment de fines partiCules creuses d'oxyde ainsi qu'une

goutte d'alumine, apparue pendant la combustion, à la surface de la sphère d'alu-

minium. La combultion était souvent accompagnée d'une explosion, ou fragmenta-

tion, de la sphère initiale.

Des revues bibliographiques très complètes des observations effec-

tuées avant 1962 sur la combustion des métaux, et avant 1964 en ce qUl concerne
l'aluminium, ont été effectuées respectivement par MARKSTEIN /60/ et CHRISTENSEN,

KNIPE, GORDON /24/.
Pour décrire la combustion de l'aluminium, compte tenu des résultats

expérimentaux que nous venonl de résumer, 2 schémas théoriques ont été enVlsa-

gés.
Selon BARTLETT et ses collaborateurs /6/, la goutte d'aluminium li-

quide est entourée de la vap.ur puis d'une pellicule d'alumine liquide, à tra-
vers laquelle le métal doit diffuser pour rencontrer l'oxyýène, la combustion
se faisant au contact de cette pellicule.

Selon BRZUSTOWSKl et GLASSMAN /21/ au contraire, la combustion se

fait dans une flamme de diffusion, détachée de la goutte de métal, c'est-à-
dire Belon un schéma qui ne diffère de celui adopté pour expliquer la combus-
tion des gouttes d'hydrocarbures que par la présence de prOduits de combustion
liquides et lolide ""

Les équations qui, dans le cadre de cette dernière théorie, lient
les paramètres caractéristiques de la combustion de l'aluminium, se déduisent
directement, (du fait de la similitude des modèles adoptés) des équations éta-
blies pour les hydrocarbures et ne s'en différencient que par la présence dans
les bilanB de matière et d'énergie, de termes supplémentaires tenant compte de
la formation dans la flamme de produits condensés.

Les résultats expérimentaux obtenus, ne permettent cependant pas,
du fait de leur nature essentiellement qualitative, d'opter pour l'une ou l'au-
tre de ces deux théories, d'autant plus que DREW /73/ /74/ /33/. à partir d'en-
registrements cinématographiques de la combustion, et l'examen des prOduits
brÛlés, émet l'hypothèse que la flamme de diffusion disparaît au fur et à mesure
que la quantité d'oxyde augmente, et que BRULARD /17/, après observation de la
combustion d'un propergol Bolide charýé en aluminium, estime que les deux morles
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de combustion envisagés (soit en phase gazeuse, soit à la surface de l'oxyde)
coexistent.

Enfin MARKSTEIN 1611 examlne d'un point de vue plus fondamental
l'exiltence pOllible, dans une combustion métal-oxygène, des réactions hetéro-
gènes à la surface de l'oxyde condensé et des réactions homogènes, en phase
vapeur suiviel de la condenlation de l'oxyde formé.

1.5 - LES ETAPES DU PRESENT "l'RA V Al L -

Il noue eat apparu, à l'examen des résultats que nous venons d'ex-
poser, que seules des expériences reproductibles, au cours desquelles plusieurs
paramètres seraient mesurés, pourraient permettre une confrontation plus appro-
fondie avec les modèles théoriques existants.

Pour atteindre cet objectif, nous avons pensé qu'il fallait, en
partiCulier, observer la combu.tion d'une seule particule d'aluminium, brÛlant
en atmolphère contrôlée, après inflammation par un apport d'énergie connu.

Noton, que deI ,olutions analogues ont été proposées par NELSON
/65/ /66/ et WILSON /88/ qui ont construit des montages permettant d'observer
une Iphère d'aluminium, de 1/10 mm envlron, brÛlant en chute libre, après inflam-
mation loit par une lampe à éclair soit par un laser.

Pour notre part, noua avons jugé qu'il serait plus efficace d'étu-
dier la combustion de sphères d'aluminium de taille relativement importante
(3 mm environ) et immobiles, plutôt que des particules de 1/10 à 1/100 mm tom-
bant en chute libre.

Le montage expérimental que noua ayons réalisé en fonction de ces
impératifs elt décrit dans le deuxième chapitre du pr'sent mémoire.

Dans le troisième Chapitre, nous précisons les conditions expéri-
mental "" (taille des 'phèrea d'aluminium, pression et composition du mélange
camburant) dana le'quelles la combustion autonome peut se développer.

Lea expériencel réalisées noua ont montré que la combustion de
l'aluminium dana le. mélanges oxygène-argon d'une part, oxygène-azote et air

d'autre part pré.entai .. t des différencea marquantes et qu'en partiCulier l'a-
zot. ne "" comportait pal comme un inerte.

Auali nous expolona dans le quatrième Chapitre les résultats de nos

expériences concernant l'aspect de l'aluminium en combustion, l'évolution de sa

température et la nature des prOduits brûléa dans les mélanges oxygène-argon
et, dan. le cinquième Chapitre, les résultats se rapportant à des combustion.
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daD. l'azote et daD. l'air.

Le. concluaion. auxquelles noua aYODS abouti sont résumée. dan. le

.ixième et dernier chapitre.

Entin noua pré.enton. en annexe. d'une part un 1DOdèle de combu.tion

de ... taux auquel il e.t tait appel daDs le chapitre IV et d'autre part le.

spectre. d. poudr. DIBYE-SCHIRRIR de. produit. que noua avons analysés par radio-

cri.tallographi ""



- CHAPITRE 11-

LE DISPOSITIF EXPIRDRIfTAL

II.1 - PRIICIPE -

Noua avons réalisé un montage expérimental permettant de porter
une sphère d'aluminium de 1,6 à 4 mm de diamètre à sa température d'inflammation
(23000K environ dans l'oxygène).

Nous avons choisi deB sphères de diamètre relativement ýand de

manière à permettre à la fois leur observation par cinématographie avec une ca-

méra ordinaire et la mesure de leur température avec un pyromètre optique simýle
(.urface de visée de quelques mm2) ou avec des thermocouples.

L'inflammation de l'aluminium a été obtenue grace à un apport exté-
rleur d'énergie contrôlé et la combustion réalisée dans une atmosphère de com-
position et de pression bien définies.

Pour faciliter le. visée. optiques et pyrométriques, nous avons
voulu que la sphère d'aluminium soit immobile pendant la combustion. Cette mé-
thode a en outre l'avantage d'éliminer les phénomènes de convection forcée,
générateurs de dyssimétrie dan. la combustion.

Le principal prOblème qui s'e.t posé, a donc été celui du maintien
de la sphère.

Diver. dispositifs sont proposés dans la littérature. Outre le con-
tact avec un .upport .olide .oit par gravité (creuset) soit par capillarité
(suapension à un fil), on peut en particulier envisager de faire supporter la
sphère par un jet gazeux ou de la maintenir en place par un champ de vibrations
acouatiques /46/, ou encore par un champ de forces électromagnétiques /68/.

La méthode la plus simple et la plus sOre nous a paru être la preý
mière cité "" La .phère est donc posée sur un support, choisi en tungstène pour
des raisons exposé "" ci-après (cf. II.3). Le chauffage jusqu'à la température
d'infl .... tion est ... uré par induction de courants électriques à haute fré-
quence. C'est une méthode de chauffage "propre". grlce à laquelle le métal est
chaurfé uniformément (réSultat difficile à obtenir avec un laser), sa durée
peut Itre dit.rainé. avec pricision et sa puis.ance a:xlulée aisé_te



_a_

Il ne taut évidemment pas méconnattre les limitations de la méthode

choiaie : 1. aupport n'est p .. rigoureusement neutre du point de vue chimique,

la symétrie sphérique du phéna.ène oblervé est légèrement altérée, entin l'in-

flammation ae fait en préaence de champa .agnýtiqueB (dGs au fonctionnement du

générateur à induction haute fréquence). Cependant nous avons estimé ces derniè-

res limitationa lutfisamment faiblel pour être tolérées.

II.2 - SCHEMA GENERAL -

Les différentes parties du montage (fig. 11-1 et 11-2) sont

- la chambre d'expérience proprement dite,
- le dispositif d'inflammation,
- les réservoirs de préparation et stockage du mélange comburant gazeux,
- les instrumenta de mesure des températures,
- lei appareilS enregiatreurs,
- le dispositif d'analyse des produita de combustion.

Il.3 - LA CHAMBRE D'EXPERIENCE -

La chambre d'expérience est en aCler, et son volume intérieur est
de 300 cm3" Elle eat éprouvée à 150 bars en vue d'une utilisation jusqu'à
100 bars.

Une première chambre d'expérience /10/ avait été réalisée en "Altu-
glas'". matériau non conducteur de l'électricité, pour éviter que la selt de
chauffage H.F. ne provoque par induction un échauffement des parois de la cham-
bre. La résiatance mécanique relativement faible de l'Altuglas. liDcitant à

12 bars la pression de service, il est apparu que l'utilisation de l'acier était
iný.itable. En fait, noua avonl pu constater que l'élévation de température de
la chambre en métal eat tout à fait négligeable en usage normal, le générateur
H.F. ne fonctionnant que quelques secondes toutes les 15 minutes environ.

Cette chambre en acier a été percée de divers orifices pour :

- le pasa&8e de. conducteurs de courant H.F., eux-D6nes refroidis par
c'rculatioD d'eau'"

- l'introduction de la sphère d'aluminium ;

- l'introduction et l'évacuation des gaz comburants;
- le. hublots (en AltugluJil ou nllOrine) pour les visées cinématographiques

ou PfTOmétriques.
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La aphare d' aluminium est posée sur W'l support en tungstène. Ce

support doit pouvoir résister à une température de 35000K environ, pendant la

combustion du .étal. Diy.rl creusetl en oxyde réfractaire (Zircone - Glucine -

Thorine) ont été essayés, mais ont fondu pendant l'expérience, soit que leurs

températures de rus ion respectives (10000K - 28000K - ý6()()°y') nient (ý·t(ý inféri-

eures à la température de combustion de l'aluminium, soit qu'ils aient formé,

avec l'alumine, un composé /55/ à point de fusion beaucoup plus faible que celui

du corps pur. Leur résistance au choc thermique est, de plus, mediocre. Un creu-
set en Nitrure de Bore a donné toute satisfaction, tant du point de vue résis-
tance au choc thermique que stabilité chimique, mais du fait de sa conductibili-
té thermique élevée, il refroidit d'une façon excessive la charýe en aluminium.

Finalement, un support constitué Dar un fil de tunýstène (de diamè-
tre sensiblement égal au quart de celui de la sphère d'aluminium étudiée) fa-
çonné en forme d'anneau (fig. II-3) a donné satisfaction malgré une légère oxy-
dation du tungstène et la possibilité de formation, à chaud, de divers alliages
Aluminium-Tungltène /26/. De ce fait, l'anneau de tungstène est consommable
et doit être renouvelé à chaque expérience.

Ce support en tungstène est solidaire d'un chariot, réglable dans
les trois directions de l'espace, de manière à placer la sphère d'aluminium au
centre de la lelf de chauffage avec une précision de l'ordre de 2/10 mm.

II.4 - LE DISPOSITIF D'INFLAMMATION

II.4.1 - Généralités -

Un générateur de courants électriques à haute fréquence alimente
une self placée à l'intérieur de la chambre d'expérience. La sphère d'aluminium
constitue la "charge" dans laquelle la self induit des courants H.F "" Le géné-
rateur utilisé ,de la "Société d'Electronique Française", type G.l. 7000 ,est
susceptible de débiter un courant de puissance utile comprise entre 5 et 7 KYA,
aous une tenlion de 2200 V, à des fréquences de 0,45/0,6/] et 1,15 ýIz. Une ý_
nuterie (0 à 6 sec. à 1/100 sec.) commande son fonctionnement. Les instants de
mise en marche et d'arrft de la H.F. sont repérés ýâce à un "marqueur d'évène-
ments", constitué par un récepteur de radiofréquences, réalisé au laboratoire,
qui détecte le début et la fin de l'émission des signaux H.F. émis par le gé-
nérateur et qui délivre, à ces deux instants, une impulsion électrique recueil-
lie par \ID appareil euregistreur. Le courant B.F. à 2200 V eat ramené à 110 V
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II.4.2 - Forme et rendement de la self -

ý II'
.......

.'" '-

.j

auasi r.troidie par eau.
/

Lea parýtre. & tixer pour déterminer les conditions d'emploi dv
générateur et de la selt (tréquence du courant, forme et dimensions àý lý seýi,
ne sont pa. indépendant. les una de. autre. i de plus, plusieurs données soný
variables dans le temps (propriétés physiques de l'aluminium dont la température
va s'élever de 20000 en trois seconde.) ou d'une expérience à l'autre (dlamèýxe
de la charge). Dea formules /9//77//55/. le plUS souvent semi-empiriques, per-
mettent d'obtenir un ordre de grandeur de ces paramètres, les valeurs définiti-
ves devant ensuite être déterminées expérimentalement. Dans le cas présent"
ce sont des considérations d'ordre pratique (champ optique notamment), bien
plus que la recherche d'un rendement élevé, qui ont conditionné le choix fýnal

de la géométrie de la .elt.

par un tran.rormate'Ur 1 air. puis deux coDducteur. creux (tubes lai ton "

d " 4 x 2 ma) retroidi. par circulation d'eau. et qui pénètrent dans la chambre
en traver.ant un .upport i.olant en "Lucotlex" (tig. 11-4) l'amènent jusqu'à
la ""lt. réali.ée 1 partir de tube. en cuiTre de 2 x 1.6 mm de diamètre ýý eýc

/

La .elf entoure la .phère d'aluminium. placée au centre de la cham-

bre. Le. courants induit "" ont à l'origine de forces électromagnétiques qui týn-

dent à c.... er l'aluminium hors de la zone de champ maximum. Ces tore es sont

nulles quand le champ électromagnétique e.t constant dans l'espace.

Un tel champ peut ýtre obtenu en réalisant une "bobine de HELMHOL'7ý",

c'est-à-dire une selt constituée de deux bobines identiques, de diamètre Ds'

coaxiales et distantes l'une dý l'autrý de L " D /2. On montre /36/ que le
s

champ induit par une telle selt eat constant, à 1/200 près, dans un domalne

situé à moins de D/8 du centre de la self. En outre ce dispositif a pour nous

l'avantage. sur le solenorde à spires jointives. d'autoriser l'observation ýýS

de. directions perpendiculaires à l'axe de la self. Les calculs qui nous ont

permis d'obtenir un ordre de grandeur des caractéristiques géométriques et

électrique. d. la .elt ont été ettectué. dan. l'hypothèse simplificatrice d'un

solenotd. 1 .pire. jointive "" que nous ayons ettectivement réalisé. puis ce

.olenolde a été remplacé par 1& bobine de HELMOLTZ détinitive. de mêmes dimen-

.ion. ext6rieur """ c' "" týre de longueur utile L et de diaaètre Ds " 2L

(ti,. II-5).



_ F;g II ý _ La bobine de Helmholtz !.ur sen !.upport
.. 1/

en lucoflex

-ýCXJ

Da=1,6cm
---4-

Schýma dý la bobiný
de Hýlmholtz .

- Fig II 5 _

5chýma du sol.noid.
ýuivalýnt ·



et le rendement maximum :
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(2-2 )

(2-1)

(2-3)1
n " --------ý .. _m

1
1 +

2.ï5

1
ý . ----ýýý--ýý

l D. L
,ýl +

C d h vP!
dC " l + 1,15 ii

300
n .. 0,73.

m

lA. aphère d '&luminium (la "charge") de diamètre d eat assimilée à

un cylindre de longueur h ég&le à son diamètre d. Soient P la résistivité de
1 hal·· r

a carle en ýnlum et 0; celle du solenotde en cuivre.
Dana le cas usuel où le diamètre D du solenotde est superleur à d

8

et L à h, le rend.ment électrique n du syatème solenorde/charge est (cf. /0/) :

où

quand D " d et L " h.
a

eat un facteur de forme qui, pour d " h, eat égal à 2,15. Ce rendement atteint
val

. ole:aa eur aJelm_ :

aupéri.ure à la charse. riritiant :

- Lorsque la température dý la sphère atteint 2300oK, sa résistivité

eat de l'ordre de p " 25.10-6 n.cm /78/ et le rendement maximum :

r

La résiativité p' de la selt en cuivre, maintenue à la température
r

ambiante par une circulation d'eau reste égale à 1,72.10-6 O.cm 116/ /1/ ; celle
de la charge s'élevant au fur et à mesure que l'aluminium s'échauffe, le ren-

dement ID&XlJIlum ý YUle avec la température.
m -6

A 300oK, la résistivité de l'aluminium est p " 2,82.10 n.cm,
r

Dana le but d'obtenir un champ optique suffisant et aUSSl pour

éviter que la aphère d'aluminium ne brÛle dans un espace trop continé,

noua avona été conduita à réaliser un solenotde de dimension sensiblement



- 16 -

pui. une bobine de HEUCHOLTZ d. ml. enco.bre.mt. Dans ce cas et /;oujours avec

d - h - 0,3 ca, le rende .. nt calcul' de l'enseable solenolde/charýe devient à

3000K et 23000K

et ,,2300 " 0,315

Le rapport dei intensites du champ magnetiquc au centre de la bo-

bine de HELMHOLTZ et du solenofde de même encombrement est de 0,68. Nous admet-
trons que les rendements respectifs des ensembles solenoide/charge et bobine/
charge varient danl le8 mêmes proportions. Dans ces conditions, le rendement
calculé ý de la bobine varie avec la température de la charge de :

à
2300

ý
= 0,215.

II.4.3 - Fréquence de fonctionnement du générateur de courant -

La quanti té de chaleur dissipée par effet Joule dans la charýe
croft avec la racine carrée de la fréquence. Il n'est cependant pns soýaitable
d'élever indéfiniment celle-ci car, la quantité de chaleur perdue, dans le
solenolde croît avec cette fréquence. En fait, le rendement passe par un maxi-
mum pour une fréquence f t donnée par une relation scmi-emririque dont lesop
coefficients varient d'ailleurs légèrement selon les auteurs.

La profondeur de pénétration(x) 6 (en cm) étant reliée à la fré-
quence f (en Hertz) et à la résistivité 0 de la charge (en O.cm) par la rela-
tion /77/ /55/ :

(2-4)

On montre /9/ que l'efficacité du chauffage est oPtimý1Pour une
fréquence f telle que la profondeur 6 de pe'nétration du courant sOlOtopt opt
égale à :

6
d

opt- ! (2-5)

(x) - Profondeur de pénétration 6 " profondeur à laquelle l'intensitf du
courant est éple 1 l'inteuité à la surface divisée par e _ 2,718 """



(2-6)

d.-
5,1

foPt " 50 KHz
t " 900KHz.opt

.,.,.-. ý.ý

. (
-. ý '.

".IJ

f. " 12,5 KHzmln
f. " 250 IQiz

IIln

P.l'

, ..
ý

,
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f " 450 KHz

et qu'.lle "" t pratiquement nulle au-des.oua d'une fréquence minimale
tmin " 1/4 topt' à laquelle correspond une profondeur de pénétration 6min" t

,.,Il est donc souhaitable que la tréquence de fonctionnement soit
comprise entre ces deux valeurs f. et f et nue, de même la profondeur deDU.n opt' "-

pénétration p véritie :

Lei profondeurs de pénétration correspontAnte. sont, respective-

ment à 300°1{ et 23000K

6300 " 0,0125 cm "
%t

et encadrent bien la valeur 6 " d/B de profondeur oPtim=:ý

Dan. le cas d'une charge constituée par une sphère d'aluminium de
diamètre d " 3 mm, on obtient :

II.4.4 - Pui.sance induite dans la .phare d'aluminium -

Un""" ti.ation de la pui ""ance induite par un soleno!de peut être

obtenu. eD utili.ant la relation semi-e.pirique (cf /11/) :

Les e.salS que nous avons effectués ont montré que le chautfage
le plue rapide d'une .phère de 3 mm était obtenu pour :

c'est-à-dire pour uae Yaleur concordante avec celles des fréquences optimales
calculées.

ce qui corre.pond aux fréquences suivantes
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-6L. " 0,6 " 10 H.
l

(2-7)

(2-8)

pý300 = 'Tl w.
l

pý300 " 104 w.
l

et

et

pýOO " 24 w
l

PýOO " 35 w
l

L ." 10-8
l

Ce résultat obtenu,soulignons-le, à partir des formules seý-
empiriques, doit être considéré comme approché. De plus, la bobine effective-
ment réalisée ne peut être parfaitement identique au modèle théorique, tel qu'il
est représenté tige 1I-5, quel que soit le soin apporté à sa réalisation.

Aussi noua ývon. jugé utile de mesurer la puissance eftectivement
induite dans la sphère d'aluminium par la bobine utilisée pour nos expériences.

Dans ce but, nous avons effectué une série d'essais en l'absence
de combustion, en chauffant la sphère d' aluminiwn de 3 DIll dans une atmosphère

., d t Dont eYftrimés en em, la fréquence t endans laquelle les dlametre. e
s

s -r

Hertz, l'inductance Li en Henrys, et la puissance en watts.

La valeur du coefficient de selt-induction Li est donnée par la

formule ýpprocbée (cf. /35/)

2
III D.

0,46 +
ý

dans laquelle m est le nombre total de spires de l'enroulement.

Dan. le cu du solenolde de même encombrement que la bobine de

HELMHOLTZ considérée, c'est-à-dire pour L " l cm, Ds " 1,6 cm et m " 4 :

Houa avon. TU que la bobine de HELMHOLTZ a un rendement inférieur
de 32% a celui du solenotde. La puissance calculée P. induite dans la sphère

l

d'aluminium peut donc être estimée, pour les deux températures extrèmes consi-
dérée., à :

Le solenoIde étant alimenté sous 170 volts, à la fréquence de

450 KHz, la puissance induite P., calculée à l'aide de la relation (2-8) est,
l

la charge étant respectivement à 3000K et 23000K
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neutre (argon) à bas.e pression (10-1 à 10-2 torr ). Au cours de Cp.s expérien-
ce. noua avona d'une part enregi.tré à l'aide d'un thermocouple Tungstène-
Rhénium placé au centre de la aphère (fig. 11-6), l'évolution de la température
de l'aluminium au cour. du temp. et d'autre part mesuré, par pesae (à ! 0,1 mgr)
avant et après l'expérience, la quantité de métal évaporée en fonction de la

durée de chauffage.
Les résultats (fiS. 11-7) (qui, sau! en ce qui concerne les tempé-

ratures au-dessus de 25000K, se Bont avérées être très reproductibles), ont per-
mis le calcul de la puiasance moyenne induite daDs l'aluminium. L'origine des

temps t étant prýse au début du chauffage, nous avons noté que pour :

o < t < 0,9 s. , la température de l'aluminium s'élève de 3000K à 900oK,

0,9 < t < 1,35 s. , la température reste constante. Ce palier correspond à la

fusion de l'aluminium (9000K sous 10-1 torr, au lieu de 9300K
à la pression atmosphérique I I),

1,35 < t < 2,3 s. , la température croît jusqu'à la température d'ébullition de
l'aluminium (16300K sous 10-1 torr) et d'un début d'évapora-
tion (0,8 mgr) se manifeste à t " 2,3 s.

2,3 s. < t , les indications du thermocouple deviennent peu reproductibles mais

le débit d'évaporation est remarquablement constant et égal à

3,8 JJgr/s.

A partir de ces résultats, et en négligeant (compte tenu de la

faible valeur de la pression) les transferts de chaleur par convection, nous

avons calculé pour chacun de ces intervalles, la puissance moyenne induite P ."
1.

En écrivant le býlan de puýssance sous la forme :

Pi " PAl + C + R

avec PAl " pU1ssance absorbée par l'aluminium

C " puissance dissipée par conduction le long du support en tungstène

(2 fils de ý " 0,5 mm ýant un coefficient de conductivité 1,2W/cm/oK

à loooOK)
R - puis.ance dissipée par rayonnement en admettant pour l'aluminium un

facteur total d'émission de 0,3.

noua avon. trouvé que

pour o < t < 0,5 a. , 3000K < T < 9000K P. - 27,8 watts,
ý

·0,9 < t < 1,35 a. , T- 900-JC P. " 36 wattl.
ý

1.35 < t < 2,3 I. , 9000K < T < 16300K . p. - 41,8 watt. """
1
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(2-<) )

(2-11)

(2-10)

d2
ýr'1 " C 'D'L PTs r

A géométrie constante, le rendement n, donc la pU1ssance induite
P., eat fonction de la résistivité p de l'aluminium. Cette résistivité variant

1. r

avec la température /16/

Comme on peut 1. constater en examinant la fig. 11-8, où nous

avona représenté, en fonction de la température de la sphère, les valeurs de

la puissance induite crott avec celle-ci selon la loi

La puissance induite P. est donc une fonction croissante de la
l.

teýrature de l'aluminium. Ces concluaiona aont d'ailleurs en accord avec celles
auxquelles on aboutit à l'.x... n de (2-1).

En effet, pour lee faibles valeurs du rendement que nous avons
rencontrées cette expression peut s'écrire sous la forme :

a) la puissance induite calculée (d'après 2-7),

b) la puissance induite moyenne? déduite des mesures de température en
l

fonction du temps sur les intervalles (3000K - 9000K) et (9000K - 16300K)

ainsi qu'au point T " 900oK,

c) la puissance P. en fonction de la température (d'après 2-11), a.vec

_GOO l

p-: :: 36 W. ,
l

il existe un écart de 20% entre ces groupes de valeurs.
Cet écart paraît très acceptable compte-tenu dps hypothèses faitpý

(bobine de HELMHOLTZ assimilée à un solenorde à spires jointives) et nous re-

tiendrons qu'à 25000K la puissance induite dans une sphère d'aluminium de 3 mm

de diamètre est de l'ordre de 60 wa.tts.

Il.5 - L'ALUMINIUM ET LES ýLANGES COMBURANTS -

L'aluminium, de qualité A5 (moins de 0,5% d'impuretés) d' après lý'

fournisseurC.), a été généralement utilisé sous forme de sphères de 3 mm de

(.) _ Quelques expériences, effectuées avec un aluminium de qualité supérieur_

(moins de 0,01% d'impuretés) ont conduit à des résultats identiques.
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diamètre dont la pureté a été contrôlée par analyse radiocristallographlque (cl'.

tableau AIl-l). Kxceptio,.ell ... nt, pour déterminer l' intluence des dimensions
géométrique. de la .phýre d'alu.iniua, noua ayons utili.é des sphýre8 de
d " l,58 I 2.38 I 2,5 I 3 et 3,96 mm.

Lea mélanges comburants ont été obtenus en introduisant et en
stockant sous une pre "" ion totale de 200 bars les constituants initiaux dans
quatre réservoirs d'une capacité unitaire de 6 litres, et éprouvés à 300 bars.

L'appareillage (fig. II-9) comportait:
les 4 réservoirs,

- une pompe à vide à palettes, à 2 étages, permettant d'Obtenir un vide de
10-1 torrs dans l'en.eable de l'installation,

- trois manomètre. "Blondelle" à lame d'acier qant respectivement pour
plagea de me.ure 0 à 200 bars,

o à 100 bar.
- 760 à 0 torr,

- les bouteille. contenant les constituants initiaux, tournis par la
société "Air Liquide" :

- Oxy,ane industriel - pureté 99,5%,
- Argon Nertal - pureté 99,99%,
- Azote type R «(02) < 10 vpý " (H20) < 10 ý),
- un en.eable de tuyauteries (fig. 11-9) réunis.ant ce. élément. et

montée "" elon deux circuits (haute et basse pression) rendus indé-
pendant. arlee à la présence de vannes "Arelco" à 4 voies, de ma-
niýre à rendre impe.sible une tausse manoeuvre telle que l'admi.-
.ion de gaz SOUl pre.sion dans le. circuits à vide, incident trop
fréquent Ian. celà.

Compte tenu de. pre "" ions de 8tockýe utilisées (200 bars) et de

l'emploi de manomètre. industriell à ! 2 bars, la composition du mélange
0X1gane-argon, pour 0,2 < X < 0,5 était connue à 3-6% près.

On notera en outre que la pression p et la concentration X en

oxygène diminuaient en cours d'expérience, au fur et à mesure que l'aluminium
et l'oxygène le tran.formaient en alumine. Cependant, lors de la combustion
d'une .phère d'aluminium de d " 3 mm, pour P > 8 bars et 0,2 < X < 0,5. la
chambre d' expérience ayant un volume de 300 cm3, la diminution de la pre.sion
était intérieure à 1% et celle de la cODcentratiOll de l .. 4'. ' tip.k.

. ...ï

cr ..
«

(x) - v.p.M, volume par Million.
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entre la surface et l'intérieur de la sphère. Les fils <le .ionction du counI e

pénètraient dans la chambre d'expérience uu moyen tle deux naSSRa:P5 ctýnches. pn

luiton, places uur l'un des hublots en Altuýlass. mod i f ir- en ('oný;"qu('nr" (r'(' 'Jill

limitait à 50 bars la pression d'utilisl\tion de la chn.mbre ncndant ('es me<;uresl
et les thermocouples étaient fixes aux bornes de ces oassl\ýes etl\nC'hes. ý'li te-
naient lieu de soudure froide.

Les thermocouples étaient. oxydés DPI] I\près l'i"nRmmRt.'Ïon (en mI-

lieu oxydant) ou soudés au produit brÛlp (en atmosDhère d'I\zote). Tlý ýt.Ripnt.

donc ý renouveler après chaque exPérience.
Pour les mesures ootinues, nOlls disnoýions d'un nyromýtre infrý-

roup;e (6,51.1 < À .. ?O li) "Bar-nes ý;np;ineeriný" avant 11n tpmnr. de renons'" dr- ] Il,!) :;"".

Avec ce pyromè-tre, nous avons vi!1tý La sur race ne la 5Dhýr(' n'Rlumlnlllm il. t.rnvr-r r

. (x) . . . - . _.
lm hublot en fluorIne SItue sur lme PIlTOl. SOIt laterllle, SOIt SUI'f'rleUrp,

de la chambre d'expérience, un mIrOlr plan ramenant dans ce dernier cas, le

faisceau lumineux a l'hèrizontalp.
Nous avons vérifié que les résultats des mesures ptaient indenen-

dants de la position du pyromètre.
Un "corps noir" de ln Société "Infrnred Industries" nous ,Il oermlý

d'étalonner ce pyromètre entre 4500K et 11000K dans les conditions ýeométriques
exactes d'emploi, qui n'ont jamais varié. La courbe obtenue (siýal de sortie

du pyromètre. en volts, en fonction de la températuýp du corps noir). très lê-

La température de la sphère d'aluminium pendant la combustion a ct"

mesurée à l'aide d'une part des thermocouples, d'autre part d'un pyromýtre ontl-
que, les deux mesures pouvant d'ailleurs être effectuées simultanément.

D'après leur fournisseur (Société A.F.E.), les thermocouples quý
nous avons choisis (tungstène avec 3 et 25% de rhénium) étaient utilisables
jusqu'a des temperatures de 700oK.

Le premier fil (tungstène à 3:ý de rhénium) c er-va i t d o s upno r t il I:,

sphère d'aluminium (fiý. II-6) le deuxième (tuna:stènc il. ý')';; de rhenium) ocné t r an t

jusqu'ù son centre; les t he rmo coun Ir-s mesuraient 'lone unr- t.cmm-r a t ur r- movonru-

(x) - La pression admissible dans lB chambre n'était plus nlors que de 40 barr_
.

", ""
;, .?,'

du tait de la résistance mécanique limitée de la fluorine.

II.6 - LA MESURE DES TEMPl!:RATURES _



(2-12)

(2-13)

(2-15)

(2-16)

gèrement incurvée entre 4500 et 1700oK. a été extrapolée jusqu'à 28000K selon
une loi parabolique (fig. 11-10).

L'emploi de la fluorine limitait à 6.5 ý < A < 10 ý la plase de

longueur. d'onde ut ili.ée t
avec un maximum du produit "transmission de la

fluorine x répon.e du pyro_tre" à A " 8 ý. Aussi. pour calculer les tempéra-
ture. vraie. à partir des température. lue "" nous avons aas imi Lé not.re py,'C

mètre à un pyromètre .onochromatique. centré sur la longueur d'onde A " 8 ý.
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II.6.2 - Détermination des températures Yrale. -

Connai.sant. sur l'enregistreýent de température en fonction du
temps. les températures vraie TA et lue 0A d'un point A remarquable (par exeý
ple un changement de phase), nous avons calculé le facteur monochromatique nor-
mal d'émi.sion eýT de la surface visée à cet instant:

A

avec C2 " 14387 ýoK et A " 8 ý.

En .upposant que la valeur du facteur d' éaission n' a pas changé
entre ce point A et un autre point B, de la courbe, c'est-à-dire que :

eAT " eAT
A B

on peut déterminer la te.pérature vraie TB en ce point B, à partir de la te.-
pérature lue aB' puilque :

d'où

Cette erreur est d'autant plua grande que 0A est petit. La tý
pérature remarquable la plua faible que noua ayons utilisée est celle du point

En &daettant une aême erreur de lecture I.e sur e
A et aB'

l'erreur relative lur la détermination ainsi effectuée de TB est



_ Fig ][ 10 _ Court. d .talonnag. du pyromè-tr. optlqu ".

10 s (volt&)5

/

/
/

/
/

/
/

/
I.

I
+

+ Points .xp.rimMaux

Extrapolation paraboliqu.

a

500

2500

1500

1000

2000

r-
I

I



- 28 -

de fusion de l'&l.WlÎ.DiUII (TA " 932°K). Dan. ce cas particulièrement d'favorable

et compte tenu d'une i.précilion 60.! lOoK sur la lecture des températures

0A et aB' l'erreur relati ... ur la déter.ination d'une température TB " 20000K

eat de

856°K
ÔTB

9ý- Pour " 0,3 o " 575°K o " -=
eÀT TA B

ôý
a " 1893°K 3ý.- Pour eÀT " 0,95 o " 908°K -.

A B Tn

l 1.7 - LES APPAREILS ENREGISTREURS -

Lea expérience. ont été cinýmatoýraphiýes sur film dý Ih mm ývpc

une ce.méra "Paillard", munie d'un Objectif de 75 mm, monté sur une bague-rallonge
de 40 mm, de manière à obtenir, avec un grandissement de 0,5, un champ de

13 x 18 mm. La combustion étant particulièrement lumineuse, pour assurer un

eclairement correct de la pellicule, nous avons dû employer un filtre neutre
(Kodak n02) ayant selon le fournisseur un coefficient de transmission àe 1#.

Nous avons utilisé des films négatifs "Eastmann Plus X.7231" que
nous pouvions développer nous-même, et plus rarement, des films cOlýeurs
"KOdachrome II An.

leI prises de vue ont été realisées a la cadence de 12 im./sec.,
-éventuellement 64 im/eec - et exaeuneee vue par vue ainsi qu'en pro.iec t i on il,

16 im/sec.

La caméra Paillard a été équipée par une lampe montée sur la baguý-
rallonge, et commandée par une base de temps réalisée au Laboratoire. Cette
lampe fournit, toutes les demi-secondes, un signal bref qui impressionne une vue
sur la pellicule. Une autre lampe, commandée par le "marqueur d'évènements"
(cf. II.4.1) impressionne 3 vues successives de la pellicule aux instants de
mise en marche et d'arrêt du système de chauffaFe par hautes fréquences.

Les signaux de sortie des capteurs de température (thermocouples _

pyromètres optiques) étaient recueillis par un enreýistreur ýalvanométrique
"Sedeme type 10.200" à papier photosensible. En outre étaient enrep;istrés sur

ce même appareil les signaux de la base de temps et du"marqueur d'évènements".
Il noUi a ainsi été possible d'une part de reconstituer la Chronologie dý
chaque expérience, d'autre part de synchroniser les enregistrements de tempé-
rature et cinématographiques.

Signalon. ici que le a'nérateur de courants à haute fréquence



- 29 -

étaDt \IDe source de parasite. électrique. extrèmement puiaaante, noua avona dû
pour tran.mettre ce. dittérent "" ignaux à l'enregistreur, utiliser des cibles
coaxiaux. blinder et _ttre très .0isneuaeMDt à la masse lea montages électro-
nique.. pyromètre., gal. vanomètres et bue de tempa.

II.8 - ANALYSE DES PRODUITS DE COMBUSTION _

Le produit de la combustion de l'aluminium dana un ýaz à base d'e-
xygène ou d'azote est un aolide, que nous avona été amenéa à analyser soit DOur
déterminer la proportion d'aluminium qui, éventuellement, n'aurait paa brÛlé,
aoit pour connattre la nature Chimique du produit final obtenu.

Cea deux types d'analyse font appel à des méthodea différentea.

La détermination de la proportion d'aluminium imbrÛlê a été faite
en utilisant une méthode gazométrique. Le produit de combustion, traité par
l'acide chlorydrique dégage un volume d'hYdrogène proportionnel à la masse
de l'aluminium contenu aoua forme métallique. La réaction:

Al + 3 CIH .. C13Al +
ý H2

est favorisée par la présence d'anions Cl- et de cývre /69/, aussi nous avons
attaqué le produit brtllé par de l'acide normal. mélangé à un volume égal d'une

a olution de chlorure de cui ne à l gr. par li tre.

L'appareil que noua avona réaliaé pour cette mesure eat en "Pyrex"
aOudé, de manière à éviter toute fuite d'hJdrogène et comporte un agitateur
mapétique pour uaurer un bon braaaage du mélange (fig. II-11).

Pour juger de la fiabilité et de la précision de cette méthode,
noua aTODa effectué plusieurs analyses portant sur des particules d'aluminium
à 99,99%, de III&sae 38 ! 0,2 mgr à O,9! 0,2 mgr. Une demi-heure environ après
le début de l'attaque, par l'acide, la réaction étant terminée, 1& quantité
d'bfdrogène recueillie était. dans tous les cas, inférieure d'environ 5% à

celle qui aurait dG théoriquement ae former (reapectivement 50,8 cm3 et 1,2 cm3

à 20°C pour 38 mgr et 0,9 mgr d'aluminium).
La valeur relative de l'erreur étant toujours de l'ordre de 5ý,

sa valeur absolue diminue avec la quantité de métal imbrûlé. Elle eat infé-

rieure à 0,045 mgr pour une quantité initiale d'aluminium de 0.9 mgr, masae

la plu. faible sur laquelle ont porté noa expériences de contr61e.

De ce tait, noua pouvons estimer que la quantité d'iMbrGléa qUI
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peut être décelée avec cette méthode ýst au molns égale à 0,045 ýr et que la
proportion Q d' imbr(lJ.é., à partir d'une sphare d'aluminium de 3 mm de diamètrf'
e.t .. surable tant qu'elle e.t supérieure à :

0,0ý5Qmin· 3
< 0,0012

La valeur de ce ýnlmum augmente quand la taille de la sphère
diminue. Elle n'e.t plus, pour une sphère de l,58 mm de diamètre, pesant 6 mgr,
que :

a. " 0'645 8< 0,00 "mIn

L'analyse qualitative des produits brÛlés a êté effectuée par radio-
cristallographie X, en étudiant les diagrammes de poudre de ces produits, ob-
tenus par la methode de DEBYE-SCHERRER /45/.

Pour réaliser ces diagrammes, nous avons utilisé :

- un générateur de rayons X, équipé d'un tube à anticathode de cuivre et
filtre en nickel, permettant d'isoler la raie Ka du cuivre

o

(ACu"Ka " 1,54178 A)

- une chambre à montage Straumanis, de 360 mm de circonférence.
Les temps de po.e. en général de l'ordre de 24 h. ont varié selon

les échantillons.
Le. spectre. obtenus ont été analysés par référence aux fichiers

J.C.P.D.S. /49/.
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- CHAPITRE 111-

RLAI D' IlfFLAMMATION ET PRl!;SSION LlMl'l'Jr;

DE
COMBUSTIOB DE L'ALUMINIUM

111.1 - GENýTES -

Le di.po.itif expérimental décrit au chapitre précédent a été
utilisé pour observer la combustion de sphères d'alaDcinium dans les mélanýes
d'oxygène et d'azote, dana le gaz carbonique CO2, dans le monoýde d'azote ýu

et dans le peroxyde d'azote N02" Cependant les expériences systématiques uC(.OIa-

pagnées d'analyse. quantitatives et qualitatives des résidus alnSl que de ýCýý.

res de la température de combustion n'ont été effectués que dans:
a) des mélange. oxygène-argon, définis par leur pression totale p ýt lýý

concentration molaire X en oxygène :

X " pression parrielle en 03Ysène
pre.slon totale

b) l'azote,
c) l'air.

111.2 - DEROULEMENT D'URE EXPERIENCE _

Les operations de préparation et d'exécution d'une expérience
étaient généralement les .uivantes :

- Préýýý:!ý -

- Introduction dans la chambre de la sphère d'aluminium sur 80n SUJ-

port BD tungstène.
- Vidanae de l'air ýo'"ýde 10-1 torr.) et introduction du mél&nýe

comburant gazeux à la ýression P.
- Affichac. de la durée de fonctionnement du générateur H.F. (minuterieý

.ý...,.-=

... ,: ....._lýi(' Mise en JD&rche de la bue de temp.. de l'enregistreur gal vanomètri o "

" ,:ý.('!A(IX.8 eo que et, le ca. éChéant, du pyromètre optique.
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111.3.1 - Définitiona -

TO (à 10% pourUne première valeur Tý approchée du délai

111.3.2 - Mesure du délai 10 -

de la caméra, suivie immédiatement_ Mise en marche, éventuellement,
. . d ýnérateur de courAnts H.F.après, de la mlee en serVIce uý _

_ Lee enregiatreiente cinématographiques et de température de la com-

bustion aont alors effectués, et les instants de mise en marche

(maDuelle) et d'&rrýt (automatique) du ýénérateur H.F. repérés.

Cette période dure de 10 à 30 s ...

_ Récupération du résidu pour analyse.

_ Vérification de la durée effective 1 de marche du ýénérateur.

T " 3 s .. ) a été obtenue en filmant la combustion, le générateur H.F. étanto

maintenu en fonctionnement, et en notant l'instant où, sur les enregistrements,
apparaissait une intente luminosité, caractéristique de l'inflammation.

Une valeur plus précise de ce délai T a été ensuite déterminée
o

en opéraDt à dei preaaiona auffisamment éleTée. {déterminées lors des expérien-

111.3 - COMBUSTION AUTONOML OU ENTRETENUE DE L'ALUMINIUM -

Le dispositif de chauffýe par H.F. permet de porter l'alýnium
a une température telle que la combustion s'amorce. On peut alors soit mainte-

nir en fonctionnement le générateur de courants H.F. en tant que chauffage
auxiliaire, soit l'arrêter.

Dans le preýer cas, la combustion est dite entretenue.
Dans le deuxième cas, elle est dite autonome et elle peut soit

s'arrêter avant que tout le métal aoit brûlé, soit se poursuivre jusqu'à ce

que tout le métal Boit consommé; dans ce dernier cas nous dirons qu'elle est
autonome totale.

Pour obtenir la combustion autonome, nOUB avons arrêté le chauf-
fage à induction aussitôt l'inflammation apparue. Le temps 10 pendant lequel
doit fonctionner le générateur pour réaliser ces conditions d'inflammation a

été mesure lors des expériences préliminaires dans les mélanges comburants
oxygène-argon puis azote et air. Nous avon. ensuite oéterminé, pour chacun de
ces gaz, les conditions d'obtention de la combustion totale.
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111.4 - CAS DES MELANGES OXYGENE-ARGON -

111.3.3 - Pression limite pX de combustion autonome totale "

au voisinage de Tý.générateur de 1/10 a. en 1/10 s.

T
o

est essentiellement fonction de la puissance transmise par induction H.F "" Toute
modification des caractéristi,ues du dispositif de production du champ électro-

fage était inférieure à To et moins de 1% d'imbrÛlés dans le cas contraire.
D!où le délai TO à 1/10 s. près. Il est important de remarquer que ce délai

magnétique H.F. et en particulier le remplacement, du fait de sa destruction
accidentelle, de la self de chauffage par une autre self, même peu différente
de la précédente, oblige à une nouvelle détermination du délai. En prlnClpe,
T pouvait varier de 2/10 à 3/10 s. (pour T = 3 s. ) selon la self utilisée.o 0

Nous avons toujours pu cependant, effectuer avec une même self
des séries d'expériences systématiques, en particulier celles qui ont permis de

déterminer les conditions de combustion autonome totale.

Ces essais conduisaient, ou ne conduisaient pas, à l'inflammation
suivie d'une combustion totale. En analysant les résidus de combustion, nous
avons constaté qu'ils comportaient plus de 90% d'imbrnlés Sl la durée de chauf-

cea précédentes) pour que, dans le cas où l'inflammation est obtenue, l'aluminium
brOle totalement d'une manière autonome. Au cours de ces expériences, noua avons
fai t varier. grâce à la minuterie de cOllDDlU'1de, le tempa t de fonctionnement du

Connaissant le délai T , nous avons pu réaliser des combustions
o

autonomes de l'aluminium. En faisant varier le diamètre d de la sphère de métal,
la pression p et la nature du mélange comburant, nous avons constaté qu'il eX1S-
tait une pression p " pX, fonction du diamètre de la sphère d'aluminium et de
la nature du mélange comburant, telle que pour p > px la combustion était totale,
et pour p < pX, elle était incomplète.

111.4.1 - Détermination du délai Tg -

III.4.1.1 - Le. mesures - Les expérience., effectuée. pour-----------
0.5 < P < 10 bars et 0,15 < X < 0,5 avec des sphère. de diamètre l,58 <d< 3,96
mm, ont montré que (pour un réglage du générateur et une bobine de HELMHOLTZ

donnés) le délai T (fig, Iil-l) :
o

- p .. se par un minimum lorsque le diamètre d crott de 1.58 à 3.96 mm.
- diminue légèrement qUlýd la concentration X et la pre.aion p auc-entent

(ftI'iatiol1 de 3% pour 0.2 < >: < 0.5 et de 8% pour l < P < 40 ar.).

r
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(3-6) dan. (3-1) :

- E + E
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Rotant que :

c) Ea n'e.t tonction, entre To et Teb"Al, que 4e la ..... de la .phir ""

du cQbe de .on 4i"'tre,
T

E - ( I
t

Cp 4 T + Lm +
a Te-.

4 4) d2
Er " a (Teb,Al - T_ '0

a étant le coetticient de rqonne.ent du corp. noir.

donc

et, le r_4 ... t 'tant proportionnel (tor.ule 2-9) au carré du di"tre de la

.phýre :

2
(ClIP- ete) (3-3)'1 - CHF' 4

ý
- CHF' p. r d2 (3-4)

0
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'b) II' e.t proportionnel à la .urtace d. la .phère, done au carré de .OD

di_tre,

a) Eu- e.t proportionnel à la durée '0 de chauttace et au rendement '1 de
l'en.ýle .elt-.phère (la pui ""ance P d6liTrée par le sénérateur au niveau de"
la .elt étant con.tante)

111,4,1,2 - !Dt.ýr'tation - Jou. verrona (cf. chap. IV) qu'en milieu
oq4aDt. l'allainium ne cýnce 1 .'oqder qu'apri. la tusion (23l00K) de l'a-
lu.ine qui le recouTre, la coýustion vive ne a'amorçant qu'au moment où e.t
atteinte une température voi.ine de celle d'ébullition du métal (27500K à l bar).
Le sénérat.ur H. F. eat alors arrlté.

En négligeant en première approximation la variation de ln tC!D1";'

rature Teb Al
d'ébullition de l'aluminium avec la pression et la quantité de

chaleur éventuelle.nt d'sacée par l'oxydation de l'aluminium, noua pouvona
écrire que pendant cette périOde de durée, précédant l'intlammation. l'énergie

o
totale 'sr induit. par H,F. dan. la aphare d'aluminium. e*t égale à l'énergie
totale E rqonné. par la .urtace du métal plua l'énergie totale E nécea "" irer a
pour 'leYer la temp6rature du .étal de T - 3000K à aa température d'ébullition_

n oua trouvons en portant (3-4). (3-5) et
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T Tb Al
( Ire d T + L + I

""
Cp.d T )

T_ Pm Il Tf
d (3-1)

c'est-à-dire que le délai d'inflammation est

la sphère d' alUllLinium "

a) proportionnel au diamètre de

b) indépendant de la presslon p

et de la concentration X en oxygène.

En ce qui concer.e l'influence du diamètre, cette constatation est

en bon accord avec l'expérience 10r8ýue d > 2 mm (fig. III-I) ; par contre, pour

d < 2 mm, le délai mesuré esý nettement plus grand ýue celui que l'on calcule

par la relation (3-7) en extrapolant les résultats expérimentaux obtenus pour

d > 2 mm. Cela tient au fait que la formule (2-9) donnant le rendement de l'en-

semble self/charge est en défaut pour les petits diamètres. En effet, le rende-

ment T1 a e tê calculé (cf. chap. II) en assimilant la bobine de HELMHOLTZ à un

solenorde a splres jointives. Cette approximation n'est acceptable que dans la

mesure où l'espace interapire n'est pas sensiblement supérieur au diamètre de la

charge. Cette condition n'est plus remplie et le rendement réel, pour la sphère
de l,58 mm, est trèB inférieur au rendement calculé.

Le rait que, lelon la relation (3-7), le délai T serait indépen-
o

dant de X et p, alorl qu'en réalité une augmentation de X et p entratne une

diminution de T (respectivement de 3% pour 0,2 < X < 0,5 et de 8% pouro
l < P < 40 bars) peut s'expliquer par les hypothèses simplificatrices faites.
NOUB avons en effet IUPPolé que la température d'ébullition T Al de l'alumi-

eb ,

nium était constante alors qu'elle croit avec la pression et par ailleurs il
n'est pas exclu que le début d'oxydation qui se manifeste entre la fusion de
l'alumine et l'ébullition du métal Boit fonction de X et p.

111.4.2 - Presaion de combustion autonome totale -

Ayant rait brOler de façon autonome, sous divýses preasiona
(0,2 < P < 80 barl) danl les mélangea 02-A de concentration 0,17 < X < 0,5,
deB aphýr.1 de diamètre d " l,58 à 3,96 mm et dosé la quantité a d'alu.iDiua
imbrnIé, noue avonl conltaté que :

- la proportion a de métal imbrQlé décrott quand la pression crott, à d
et X conltanta (rig. 111-2 et 111-3),

- au-delà d'une certaine preaaion p. pX, fonction de X et d, la ca.bua-
tian eat totale.
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Cette pre "" ion pX elt déterminée graphiquement par l'intersection
de la droite a " 0 avec la courbe reprélentant la variation de a en fonction
de p. La courbe a(p) tend verI la droite a " 0 ; de plus a(p) elt mesurable
tant qu'il est supérieur à O,OO12ou 0,008 selon le diamètre (3,96 ou l"d mm)
de la .phère d'aluminium expérimentéý (ct. II.8). En conséýuence :

- d'une part, le point p " pX d'intersection de la courbe n(r) et ýý

droite a " 0 est déterminé avec une précision faible, en général 5ý1
parfois 20%,
d'autre part. une proportion déjý très petite (bien que non nulle).
d'imbrGléa, eat obtenue pour dee pressions sensiblement inférieures à

px ""

Par exemple, une Iphère de 3.96 mm brÛle totalement dans le mE-

lange 02-A ; X " 0.4 pour une pre.lion pX " 11 ! l bar", et déjà à 90ý pot: ..
' '.,;;,.'

pression de 6 barl, loit len.iblement 0.5 pX.

Comme le montrent le tableau 111-1 et le6 figures 111-4 et lII-S

reprélentant respectivement la variation de pX en fonction de X pouý d donné
et en fonction de d pour X donné :

_ à d donné. lor.que X crott, pX décrott et tend vers zéro pour X ' 0,5

à X donné, pX e.t une fonction croi "" ante et sensiblement linéaire du

diamètre d de la .phère.

111.5 - CAS DE L'AZOTE -

111.5.1 - Détermination du délai tA -

Lea expériencel effectuées pour 10 ý P < 00 bars avec des

sphère. de diamètre 1.58 / 2,38 / 2,5 / 3 et 3,96 mm ont montré que:

la reproductibilité e.t nettement moins bonne dans l'azote quc dans les

mélanges oýène-argon,
le délai To peut varier de 10 à 20% d'une expérience à l'autre. Sa va-

leur est fonction du diamètre du fil de tungstène employé comme support

auasi le. expérience. ont été effectuées en utilisant des fils de tuný-

Itène de diamètre proportionnel au diamètre des sphères d'aluminium,

la Iphère de d " l,58 mm n'a pu être enflammée,
_ l'intluence du diamètre initial de la sphère d'aluminium sur la valeur

du délai TO (cf. tableau 111-2), compte tenu de la préci.ion de Doa

... ure "" n'a pu Itre mile en évidence.
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- Tableau 111-2 -

d (_) l,58 2.38 2,5 3 3,96

TO ( ... ) 2,7 2,8 3,1 2,8
.

111.5.2 - Pre "" ion de combu.tion autonome totale -

Ayant fait brnIer de maniýre autonome des sPhères de diamètre
2,38 < d < 3,96 mm sou. des pressions p de 10 à 80 bars, puis ayant mesuré la

proportion a de métal imbrnIé, nous avons constaté (fiý. I1I-6) que

- a décroît quand la pression crott,
- au-delà d'une pression p " pX " 35 ! 5 bars, indépendante du diýètýe

de la sphère, a " 0 et la combustion est totale.

111.6 - CAS DE L'AIR -

Le délai t et la pression pX ont été déterminés /15/ dans le
o

cas d'une .phère d'aluminium de d " 3 mm brûlant dans l'air pour des pressions
10 < P < 80 bars.

Le d'lai t a été trouvé égal à 7 .", mais avec une très larýý
o

içréci.ion d. ! 20%, la .... sphère s'entl.-nt après 2,6 s_(! 4ýdans les

-lUi.. 02-A et 3,1 ... (! 10%)dan. l'azote.

La proportion a d'iýrGlé. décrott régulièrement avec la pression

(ti,. 111-7) et la pre "" ion limite e.t pX " 10 ! 10 barB.
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- CllAPITRE IV -

COIIBUHIoa DE L'ALUMIlIUM

DANS LES MELANGES

OXYGEJfE - ARGON

IV.l - INTRODUCTIOI -

Le. expériencea effectuéea ont porté d' une part sur la combustion
autonome, totale ou incomplýte. et d'autre part aur la combustion entretenue de
l'alUlllÏniua. Lea produi ta de combustion, ont été analysés et la température de
la aphère d'aluminium mesurée. En outre, en combustion entretenue, nous aTOns
pu .uivre l'évolution du diamètre de la flamme en fonction du temps.

Les résultats obtenus, notamment en ce qui concerne l t ýý'Qllo4"iQIý

du diamètre de la flamme, ont été interprétés en utilisant Wl modèle théorique
de combustion postulant (COllIDe dana le cu de la combustion de gout tes d' hy'dro-

carbure.) l'exi.tenc. ý.'lme flUIDe de diffusion en phase gazeuse.

IV.2 - COMBUSTION AUTONOME DI L'ALUMINIUM -

IV.2.1 - G6n'ralités -

L'ensembl. de nos observations. et plus spécialement celles et-
rectu6"" à l'aide de la cinématographie, noua ý montré que:

- l'inflammation eat suivie d'Wle phase de combustion výve, de quelques
"" condes, très lumineuse. puis d'une autre phase de durée équivalente.
mai. de lumino.ité nettement plus faible, enfin du refroidissement,

- l'aspect de l'aluminium, pendant la combustion dépend de la valeur re-

lative de p et pX /11/,
- 1 "" produit. de la combustion, dont l' aspec.t est également différent

.eloD que la pre "" ion peat lupérieure ou intérieure à px, se compo .. nt

d'ua. part d'ua r6.idu .olide, qui prend la place de la aphère d'aluminium

initiale et d'autre part de particulel plus tinea, lei "fuméel" qui le

d6po.ent .ur le. paroi. da la cbulbre et lur la .elt.
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Nous nous intéresserons essentiellement, dans ce paragraph"", a

. vl've et nous dl'scuterons l'ensemble dýs particulari-la pêriode de combustlon
dans les prochains parýýrýphes (cf. IV.4) nous p.xami_tés du phénoýne lorsque
enrenJ.· .trementa c intýnl"tolo(rn.ph i quea et pyromètr i nueu ,IIcrons conjointement lea .,

JI:

IV.;).ý: - Aýe_ýt:_J_e 111 comuuBti!'!...eu_r }J
.

1ý

La flamme est très proche dý la surfýrý ou métal.

L'enst'!mhlp est très l um i nr-ux (fi.'. IV-l-Il.) o t dt' nf'titf'!': ýT'h(!re!;

(1/10 mm) translucides se déposent sur les pnro i s rie I a chambre en même tp.m03

que des par-t i cul.ee encore plus fines (cr. IV.:..).4).

Le r-cs i du solide, dur, creux, à r-ar-o i s minces ýt I i s ses , d'aýpfll!ct.

vitrifié (fiý. IV ... l-b) est maintenu dans l' anneau cie> tunýýt.ne, trp.s corrorlp.

L'analysf" radiocristallorraphilue de r.e r0ýirl\l 115/ A. révélé
ýu'il etait ýonstitué principalement d'un composp défini /ý5/ de formule
? Al?Oý; 5 WOý (cf. tableauAII-2), ce qUI montre 'lue, en toute rl/7,Ueur, le
tlmg3tcne du suppor-t ne peut ê'tre con s i (iI!r(' comme- rh ifni quemen t no ut.rr- vi ýý-iL-

vis de L'aluminium et de l'oxyýène.

Ceoendant, nous avons ne-a l i zc , par la uui t.e , cette' ;u·tion du tung-
stene car, ayant effectué des expériences avec cI'autres suunorts (Glucine ;

'ï'nor i nc ; Zircone i Nitrure de Bor e }, nous n'avonl'l PA.ý cons t.a.tr- dp d i f'f'er-ence

fluant 1). l'asuect de la combustion. En outre, nous avons verifie, par analyse
radiocristalloýaphique, que le résidu de combustion d'une suhère d'aluminium
ayant brÛlé dans un creuset en nitrure de bore était constitué d'alumine a

(cf. tableau AII-3).

IV.2.3 - Aspect de la combustion pour p < pX

La luminosité intense, et la flamme, n'existent qu'au moment et
dans la fraction de seconde qui suit l'inflammation. El.J es disparaissent ra-
pidement dès J'arrêt du chauffagC' H.F. (fiQ;. IV-I-c). Le résidu se presente
sous la forme d'une coquille, en O1:énérlll creuse, li Da.rois énaisscs, recouverte
d'alumine pulvérulente (fig. IV-l-d) qui n'adhère que très mal à la paroi de
la coquille. L'analyse radiocristalloýraphique a révélé que ce résidu ne sP.

composait que d'aluminium et d'alumine Cl (cf. t.ab Ieuu AlI-11). La phase 2Al201 ;

5 W03 n'apparart pas (sana doute parce que la température ne s'est pa. élevée
suffisamment pour que le tWlý8tène B' oxyde).



A _ Combustion pour 1">t*
B _ RQ.ýidu pour f > f'ý
C _ Combustion pour f<t'"
0 RQ.sidu pour t < 1"*

- Fig ISl 1_ Combustion autonome d'unQ sphèr.

d'aluminium (d = 3 mm) dons °2_A jX=D,3 "

oB
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IV.2.4 - Les fumées -

En introduisant une plaquette de verre dans la chambre avant

l'exPérience. nous avons recueilli des pchantillons des fumées déýaýées lors

de la combustion puia nous les avons examinés au microscoue.

Comme on peut le constater pn examinant ces microphotoýraphies

au ýrandissement de 125 environ, le dépôt se compose soit de SPhères transluci_
des ou blanches (fig. IV-2-A) ideotiQJIes d' aspect .ý celles observées par

d'autres chercheurs 1211 1111 13bl /j;'/, no i t <1(' telles SPhères et d'un de pôt,

blanc, de texture beaucoup plus fine, réparti uniformément sur la surface de

l a plaquette (rig. IV.?o)

L'examen de ceý résidus, obtenus pour des oreSSlons p de l à

ýO bars, des diamètres d de sphères d'alwniniwn de 1.')0 il. ý,()G mm r- t d i ver s

melanges oxydants (0,21 < X < 0,4) a montré que les sphères translucides:
- sont obtenues quelle que soit la oression, alors que le deýôt blanc

x .... . . XIn'apparaît que pour p > P et crolt en quantlte ývec le rapport P P.

ont un diamètre identique de O,Od à 0,1 mm à quelques exceptions urèsý
inde pendant du mélanýe oxydant et du diamètre initial de la sphère d'aluminium
malS qui croît légèrement avec la pression.

- sont constituées d'alumine a, lorsque le support utilisé est en nitrure
de bore (cf. tableau AII-5), et d'oxyde de tunýstène W03, lorsque le supuort
est en tungstène.

Il ressort de l'analyse des enregistrements cincmatoýraphiýues
que

x , .- pour p < P , les fumees apparalssent dans lý zone de flamme sous forme
de sphères translucidee(x), ce que d'autres chercheurs avnient d'nilleurý
constate 131.

- pour ý > pX, une fraction de ces fumées apparaît encore dans la zone de
tlamme, mais l'autre fraction ne se retrouve à l'état condensé, en donnant le
tin dépÔt constaté, que sur les parois froides.

(x) - Ce. sphères sont particulièrement bien visibles Aur les enreýistrement.
cinemato'P"aphiquea effectués avec des 'Oellic:ules couleur Kodachrome II.A.
lumlire artificielle.



_ Fig ISZ 2 _ Résidus dQ combustion (Fumées)

_ a

o _ Al

O2- A

b _ Ai
ý-A

_ b _

d = 2,38 mm

i X = 0," i t =" bo r-s ( t < t
*

)

d = 3,96 mm

i X = 0," j t = 16,5 bars ( f > 1"
*

)

9randiýýýmýný=12S -
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IV.2.5 - Le. explo.ion. -

Noua avon. obaervé parfois, peu après son inflammation, l'expIe.

Slon de la sphère d'aluminium. De telles explosions (tip,. IV.3), Riýélées par

les chercheurs ayant étudié la combustion de sphères d'aluminium de diamètre

inférieur à 0.1 mm, sont plus fréquentes à basse nression (p <1 bar) et à con-

centration X en oxygène élevée (x > 0,4), du moins pour deB sphères de diamitre

inférieur à 2.5 mm.

IV.2.6 - Résumé -

Chacun des aspects différents de l'aluminium en ýombustlon, des

residue et des fumées, que nous venons dý décrire est caracteristiýue respec-
tivement de la combustion autonome totale (p > pX) et de la combustion autono-

xme partielle (p < p ).

Comme noua le verrons (cf. IV.4), l'aluminium ayant été porté par

chauffage Hs F "" à la tempérllture de fusion de l'Illumine (?3100K), ils eorre8'Pon-

dent le premier au cas où la températ,ýe, continuant à croître nar l'actinn eon-
juruée de l'induction H.F. et d'un début d'oxydation, atteint nuis conserve mal-

ýré l'arrêt de la H.F., une valeur vo i s i ne de celle d'ébulli.tion de l'aJuminiUJll

( ý7500K) et le second au CilS où la température, qui n'a que momentsnément ou

jamais e ga Le celle d'ébullition de l'aluminium, redevient inférÏf>ure à celle de

f us ion de l'alumine ce qui pr-ovoque l'arrêt de la combustion.

IV.3 - COMBUSTION ENTRETENUE DE L'ALUMINIUM -

IV.3.l - Aspect de la combustion -

Les expériences ont été effectuées à des nreSSions surrisrunment
faibles (de l'ordre de 1/15 pX) pour que la sphère d'aluminium ne puisse conti-
nuer a brOler que grâce à l'apport d'énerýie fourni par le chauffýe à induction
a.r,

La flamme qui se développe alors(fig. IV-4) autour de la sphère
(déformée peu à peu en ellipsoide d'axe confondu avec celui de la self de
chauffage du fait de l'action prOlongée du champ électromagnétique H.F.) ý un
diamètre égal,à son maximum, à 3 foi. environ celui de la sphère d'aluminium.

L'alumine qui recouvre sa surface paratt immobile, et comme noua
le verrons (Cf. IV.4.2.3). les mesures de température montreront qu'elle eat
liquide. Le. ru.é """ ont tra. ai.êment vi.iblea dans la zone de la flamme.



(Le lemps augmýntE?
I

du haut vers lE' bas, dE'

15 s_ envIron ('ntrý choque vue.)
1000

_ Fi9 TIr 3 _ Explosion d'unE' sphèrE' d'aluminium

(d: 1,58 mm) en combustion dons ý-A j X =0," i 1'-=5 bars.



Fig m.", _ Alumi nium ýn combustion entN!'t."uý

dons Oý-A j X =0,3 j 1" = O,abors.
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IV.3.2 - Diamètre de la flamme -

IV.4.1 - Généralités -

" 10 bars.
10 et 15 barsp " l "

pour p

- X " 0,4 pour
- X " 0,21 ; 0,3 et 0,4

Les mesures de température avec des thermocouples ont été effec-
tuées sur deI sphères de 3 DID de diamètre brOlant dana les _langes oxygène-

argon de concentration

En milieu oxydant, les thermocouples éta.ient, à que Lque s r ar-cc

exceptions près, détruits peu après l'inflammation. Les indications obtenues

portent donc essentiellement sur la période de chauffage H.F.

Bien que le fournisseur ne garantisse ces thermocouples que peur

des températures inférieures à 7000K en milieu oxydant, l'étude de la f.e.ý_

déli vrée par le couple en fonction .tu t.emus pendant la combustion, a fait an-

p&rattre une reproductibilité satisfaisante à la rois ei ce qui concer-ne l' 't 1.-

lure générale des enregistrements que la valeur des températures indiquées

(dispersion Ù 20000K inférieure à 300 d'une expérience à l'autre). Auýsi.

noua avons éstimé possible d'analyser les enregistrements, pour des tempéra-

tures jusqu'à 25000K en noua ré terrant à des repères de température r.onn1Jý.

Iv.4 - TEMPERATURE DE LA SPHERE -

- aýente avec la pui.sance P. (transmise par H.F. (cependant que le délai
l

d'inflammation T diminue)
o

diminue lor.que X ou p augmentent.

Nou. avona mesuré l'évolution du diamètre dr de la flamme en
fonction de la pre "" ion initiale p dans la chambre ( p = 0,6 ; 0,8 et l bar).
de la concentration X en oxygène (X " 0,21 ; 0,3 et 0,4) et de la puissance-

Pi induite par H.F. (Pi " 60 " 47 et 30 wattl pour une sphère de d = 3 mm

à la température de 25000K).
Par contre, nous n'avons pa. pu suivre l'évolution du diamètrf

d de la sphère de métal en raison de sa déformation, due à la présence de
l'anneau de tungatène.

Le résultat des mesures du diamètre moyen de la flamme pour u:

sphère d'aluminium de 3 mm de diamètre initial (fiý. IV-5 ; Iv-6 et IV-7) m00-

trent que ce diamètre
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Bou. allons examiner succe"" ivement ce. quatre périodes, en
prenant comme exemple un enregi.trement pyrométrique typique tel que celui

ri,. Iv-8 et IV-9 "

Certain. détail. de la période d'inflammation seront en outre
précisés à l'aide d'un enregi.trement (fig. IV-lO) de la température donnée
par lei thermocouple ""

- Pêriode d'inflammation -
_ea_ _

Aprè. la mise en marche du générateur H.F. (point 0 ; 3000K), la
température e indiquée par le pyromètre crott, en passant successivement par
les paliers A (SA " 6100K), B (eB " 9600K) et C (ec " 12300K environ) (cf.
fig. IV-9).

Nous avons attribué ces paliers respectivement à la fusion de
l'aluminium (932°K). à celle de l'alumine (23100K) et à l'ébullition de l'alu-
minium (33500K à 10 bars /88/ /54/). Dan. ces conditions, les facteurs d'éýd-
saon monochromatiques moyene de la surface visée sont respectivement de ý .ý;,ý "

0,34 et 0,4 (cf. tableau IV-I). A partir du point B, la température observée
crott plus rapidement, du fait d'un début de combustion et la préciýion de
lecture de l'enregistrement devient médiocre. Pour préciser la position des

paliers B et C. noua avon. effectué des enregistrements (tels que celui,
fig. IV-11) avec une échelle de temps dilatée (27 mm/s .. au lieu de 8 mm/s .. )

et ou le palier C' apparatt nettement. Les températures correspondant aux

paliers A'. B' et C' sont respectivement eA, " 670oK, eB, " 10700K et Gc'= 1?70oK
et il leur correspond des valeurs des facteurs d'émission respectivement de

0,47 ; 0,40 et 0.41.
Les températures indiquées par le thermocouple aux points Ali,

B" cv, h01l101oýes de ABC et A' B' C' sont 8A,,- 9l0oK, BR" - lCHOoK ; Sr."- ?3C;OoK.

Dans l'ýothèee selon laquelle ces points sont ceux de fusion dý l'aluminiuý
(9320K), de l'alumine (23l00K) et d'ébullition dý l'ýluminium (14800K à 15

bars), l'erreur relative sur les f.e.m. délivrées nar le thermocSuple ýst res-

pectivement de 4%, 15% et environ 25%, c'est-à-dire une fonction linéairement
croissante de la température. L'analyRý dý8 enreýistrement8 ýinémfttoýýphiýuýH
montre que .1 un début de combu.tion apparatt après la fusion de l'alumine

(point B). soit après 1.9 ... de chauffage H.F., cette combustion n'est pas

encore autono_. Il taut maintenir 1. chauftas. H.F. p_clant encore 0,7 s_
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et dans le cas de la combustion entretenae pour X " 0,3 et p " 0,8 bar.

Iv.4.2 - Analyse des enregistrements _

Certain. enregistrements pyrométriques et cinématographiques ont
été faits simultanément (pour X " 0,4 et p " 10 bars notamment).

et p. 10 baJB

et p. 1 - 5 - 10 - 15 et 20 bars- X " 0,4
- X " 0,21 - 0,3 - 0,4

la 1ère d'intlammation,
- la a... de combustion vive,
- la 3è_ de tin de combustion,

et la -. I de r.troiâi"" ...at. < . . .

constitués notamment par les paliers de fusion de l'aluminium ( T " 932°K)

et de l'alumine (T " 23100K) et repérables sur les enreqistrements. En comparant

ensuite les températures T ainsi déterminées aux températures 0 calculées à

l'aide de la table d'étalonnage fournie par le constructeur et valable, ýn mi-

lieu neutre, jusqu'à 2500oK, nous avons constaté que la différence relative,

exprimée en termes de f.e.m., entre T et a était une fonction linéairement

croissante de la température.
La pré8ýnce du thýrmoýouplý. si ellý ne chanýe pa3 la valeur des

temperatures atteintes pendant la combustion - ce que nous avons vérifie! par

utilisation conjointe du pyromètre ontique - modifie l'cchelle dpý temps (viý

tesse de montee en température plus faible) ; de plus la mesure cesse par des-

truction du thermocouple, pýu après le dýbut dý IR combustion. aussi nOUB n'a-

vons utilisé les thermocouples que pendant la période de Chauffage, avant in-
flammation.

Les mesures par pyrométrie optique ont été réalisées par visée
verticale et dans le cas de la combustion autonome de sphères d'aluminium
de 3 mm pour

IV.4.2.1 - Sombuati2ý.ýýýýnome - La reproductibilité des mesures,
très bonne en début d'expérience et aux faibles pressions (en général p < pX)
devient plus aléatoire quand la pression augmente et en fin d'expérience.

L'analyse des enregistrements de température /14/ obtenus avec
les thermocouples et le pyromètre optique, ainsi que celle des enreýi8tremeDts
cinâmatographique., permet de distinguer 4 périodes que noua désignerons :
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pour voir apparattre à l'ébullition du métal (point C), une flamme très lumi-

neuse. Le chauffage peut alors être arrêté.

On remarquera que nous avons alnSl une vérification "a posteriori"

de la valeur du délai T "
o

Noua avons vérifié dans le cas d'une combustion autonome, aux

presslons p < pX, Que pendant cette première période, la tempýraturý de 1'1

sphère atteignait celle de fusion de l'alumine et éventuellement celle d'ébul-

Iltlon de l'aluminium mais Que. ausaitet le chauffage supprimé, la température

redevenait inférieure à celle de fusion de l'alumine ct la combustion s'arrê-

tait. Les trois périodes suivantes de la combustion, que nous allons examiner
,. x" . .

maintenant. ne sont donc observees que pour p > p " c'est-a-dlre en combustýon
autonome totale.

- Période de combustion -

Pendant cette période dont la durée (5 s .. environ) varle avec lù

pr-eas i on et la composition du mélange oxydant. ont lieu de brusques et iMi'O::c')!;ý ,-

tes variation. de l'amplitude du signal délivré par le pyromètre (dý a " 1450vK
a BoooK puis à 20000K en 0,5 a .. ). assez reproductibles mais que nous ne pou-
vons pas expliquer.

L'amplitude moyenne de ce signal croît avec la pressýon. La flam-
me. dont l'apparition cofncide avec celle de cette brusque variation du signal
pyrometrique n'eat visible que pendant cette période, et on ne distingue pas
toujours la surface de la sphère à travers la flamme. Par contre, on observe
la "calotte d'oxyde" qui se forme au début de cette périOde, se déplace sur le
métal et se substitue progre "" iveýnt à ce dernier. Remarquons qu'une telle
calotte d'oxyde n'a été obaervée par PRENTICE et NELSON /75/ que dans l'air,
alors que nous en avons noté l'existence aussi lors de la combustion dans leB
melanges oxygène-argon.

- Période de fin de combuation _

Cette période est caractérisée par la disparition de la flamme,
le gonflement et la aolidification de la goutte d'oxyde qui prend la torme
q'une sphère creuae dont noua reparlerons (cf. IV.4.3). La température, de
l'ordre de e " 2200oK, décrott à la fin de cette période jusqu'à e " 2Q90oK

D
(point D) où commence la aolidification de l'alumine (23100K). A cette tempé-
rature, le facteur d'émia.ion aerait de 0,92.
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- période de refroidilsement _------------------- -----
Noua avon. défini la periode de refroidissement comme celle pen-

dant laquelle la température dýcýott de en a 20,OoK jusqu'à la température
ambiante. Pendant cette période, ae produit entre l'oxyne de tunRstène W03
et l'alumine une réaction conduisant à la formation de 2 Al ° - S WO IU5/.233
Ce compose défini apparatt comme étant le produit final de la combustion en
presence du tungstène. La solidification te c ý campoli- a lieu au point ý:

(SE a l3900K) et comme sa température de solidification est de l530oK, nous
déduisons que le facteur d'émission est alors de 0.89.

D'autres enregistrements, effectués pour p < px, c'est-à-dire
dans le cas d'une combu8tion incomplýte. ont permis d'évaluer d'après 18 nasi.
tion du palier de solidification de l'aluminium (932°K) une troisième valeur du
facteur d'emission, soit 0,94, en bon accord (cf. tableau IV.l) avec celles
déjà obtenues au point n (0,92) et au point E (0,89).

IV.4.2.2 " Combultion entretenue - Dans les conditions ou ont ýté--ý------------------
effectuées les expériences (Iphýres d'aluminil1m de d " 3 mm ; mélanýp. Oý - ft

X ° 3 ° B
1 x

)
, 1....

'.
a

, " p. , bar. 15 p ,la temperature de ft. sphere reste comprise
tre celle de fUlion de l'alumine (23l00K) et d'ébullition de l'aluminium
(21000K à O,ý bar), .auf parfois, pendant une brève période (0,5 s .. ) juste
après l'inflammation. On retrouve (fig. IV-12) les quatre périodes définies
dans le cas de la combustion autonome totale " pendant celle de combustion, l.a

flamme entoure la Iphère de métal et le signal pyrométrique subit d'incessar.ýýs

variations d'amplitude, mais ces fluctuations sont dans le cas présent très

faibles.

Les points A """ E, que nous avon. signalé. dans les précédents paragraphes
exiBtent sur tous les enregiltrements. Cependant, nous avons également observé

d'autre. pointB particuliers, mal. non aussi reproductibles, et dont l'ori-

gine n'a pu être établie avec rigueur. Ce. pointe partiCuliers peuvent être

attribué. Boit à 4ee réactionl de eombustion, soit à des changements de phase

dGB à la coexistence de l'aluminium avec l'oxygène I 90 I I 69 t , le tungstène

/26/. l'alumin./15bi.Jbu de l'alumine aYec le tunlBtýne ou Bon oXJde /85/.
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IV.4.3 - La con.tante dý combu.tion _

On .ait que dana le cas d'ýocarburea liquides le carré du
diamètre de la goutte diminue pendant la cOabuetioD, linéairement avec le
tempi (cf. Annexe Il équation AI-30) :

sont consignés dans le tableau IV-2.

- Tableau IV-2-

Le. résultats que noua avona alnS1 obtenua pour d " 3 mm.
o

de la

(4-1)

6t de la combustion :durée
d2

o
K --

fit
"

2 2d " d - Kt
o

p (bars) 6t (a.> 2
X k (cm Is-)
0,4 10 3.5 -325.1.10
0,3 40 1 13.10-3

10 12 -30,3 7,5.10

K est la constante de coýbustion fonction du diamètre initial d
osphère et de la

ou

Bien que,a priori) cette loi ne soit pas transposable au cas de l'aluminium,
nous avons calculé quelles seraient (d'après 4.1) les valeurs de K en fonction
de la durec ýt de la période dý combustion vivý (?ème périodý) mesurée sur lea
enregiltrement. pyrométriques.

IV.4.4 - La sphère d'0!yde creuse -

La formation pendant la combustion de sphères d'Al203 creuses

& ô*, DOtée par 1& plupart des expérillentateurs qant observé 1& cOlllbustiOD

Bien que les valeurs de la durée de combustion ât soient assez
variables (! 20%) d'une expérience à l'autre, la comparaison des résultats du

tableau IV-2 entre eux et avec ceux d'autres chercheurs 131 qui dans le cas

des sphères de 10-2 à 10-1 mm de diamètre brOlant sous des pressions de 1 à

-3 2
5 bars, ont constaté que K " 2.5.10 cm Is .. , montre que la constante K

crott avec la pres.ion p et la concentration X en oxygène.
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de l'aluminium dans une flaDlllle propane-oxyp:ène /38/ dans une fI'llrIme H2 - 02

/34/, dans un mélange oxygène-argon lora de la combustion de snhères /6/ et

occasionnellement de fils /21/. L'origine de ces sphères creuses est cepen-

dant encore très controversée.

BARTLETT /6/ expliqueleurformation en sunnosant que l'aluminium

liquide est entouré de vapeurs d'aluminium et d'alumine liquide: la vapeur
dp métal gonfle alors la couche d'oxyde qui l'entoure ývant de Jý traverser.

Ce schét& est très oiscuté /20/ //5/ /32/ /71/ /59/, en parti-
culier parce qu'il ne tient pas compte de la présenCe de la ýoutte d'oxyde sur

la surface du métal en fusion.

DREW e t SI"S co Ll abo rn t.eur-s exnLi quen t ], .. formation dp ln snhèrf"

creuse par l'expansion de l'hydroýpne contenu dans le métal et non par celle
de la vapeur d'aluminium. Notons que des snhôr ea c reuses ".tant .-·tf; ob t enuea
dans une atmosphère oxydante, exempte d'hydrogène, pour que l'explication de
DRý;W soi t correcte, il faut admettre que l' hydrogène est inclus dans l' fil uni ..

nlum avant l'expérience.

Pour notre part, nous avons toujours observê la formation de sphè-
res creuses dans les mélanges 02 - A, pendant la troisième période de fin de
la coýbustion autonome totale, lorsque toute la sphère est recouverte d'alumine
(ou du mélange alumine - oxyde de tungstène) et particulièrement pour les
concentrations élevées en oxygène.

Pendant cette périOde, la goutte d'oxyde bouge, gonfle, parfois
explose et se reforme. Noui avons observé de telles sphères creuses, en fin
de combustion, aussi bien dana les mélanýes 02 - A que dans 02 - N2, l'air
et même pendant le refroidilllement de sphères d'aluminium dans l'argon à.

basse pression (p < l bar). Par contre nous ne les avons jamais observées lors
des expériences de combustion dans l'azote (cf. chap. V).

Ce phénomène paratt donc lié à la présence d'une couche d'&lu-
ýne liquide qui recouvre toute la surface du oroduit de combustion.

IV.5 - SCHEMAS DE COMBUSTION DE L'ALUMINIUM _

IV.5.1 - Résumé des observations effectuées _

De l'ensemble de n08 observations, il résulte que:
- le chautfage H.F. ayant porté la sphère d'aluminium à une température

supérieure à celle de fuaion de l'alumine (23l00K) puis, (un début de eombus-

ý
!;
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tion aidant) à une température de l'ordre de celle d'ébullition (2750°Ksous
l bar) de l'aluminium, l'alumine se rassemble à la surface du métal en une aeur e

ýoutte isolée et le reate du métal eat en contact direct avec l'oxyrlBnt.
ý combustion autonome, c'est-à-dire en arrýt&nt le chauffýe h., "

I1U bout du tempI Ta (cf. chap. n r ) , le de rou.l emen t dCI) rv-r i odon nu i vnnt.r-u P!II.

différent selon que la pression p eat supérieure ou inférieure à la oreSSlon
p

x de combustion autonome totale.
-1er cas - p supérieur à pX - L'aluminium se maintient à sa température

d'ébullition et la combustion se poursuit.
Une partie des fumées apparaît dans la flamme en phase vapeur,

ce qui implique une température de flamme égale à celle d'ébullition (ou dis-
sociation) de l'alumine. La combustion se fait avec une flamme de diffusion
analogue à celle observée dana le cas des hydrocarbures (cf. Annexe AI). Une
goutte d'oxyde se déplace sur le métal et croît avec le temps.

Ainsi la combustion autonome totale de l'aluminium est caractpý'

:JCC par lu. presence d'une flamme de diffusion en pnaac j.f,nzeusc qui avn i t ti,·::

ýtê observee et prist" en conlidération oour établir un schemB de c0mbustion
par certains expérimentateurs /21/ /88 I.

Ce schéma eat cependant inc.mplet car la presence sur l' al umi n i um

lirtuide d'une iJ:outtý d'oxyde qui se solidifie p.nsuit(' SOliS 1", form(' d'un(' sphrre
creuse ne semble pas pouvoir s'expliquer uniquement par le transport vers la

surface du metal d'une partie de l'oxyde appar,J dans la flamme de diffusion.

Il faut ainsi admettre l'existence, à la surface du métal, d'v''"'

deuxième zone de combustion et, en accord avec d'autres expérimentateurs /61//33/

/17/ I 3 l, envisager la présence simultR.née d'une part n'une combll!'>tion p.n

phase vapeur et d'autre part d'une combustion, hétéroýène ou non, à la surface
du métal.

On notera e e-pendnn t que ) fi zone dl' co t.t.e .Io r-n i cr-o r e ac t.i on cs'

entourée par la flamme de diffusion et nar conséquent np.\1 acC"essible :i l'ob-

servation, ce qui explique les difficultés rencontrées nour mettre en évidence

les mécanismes de réaction proposés (réaction gaý-I;az au voisinage de la ýoutte

d'oxyde ou reýction liquiýe-ýaz a lý surrace dý l'ýluminium liquioe en pllr-

ticulier) qui restent encore inconnus.
D'ailleurs cette formation d'oxyde à la surface du métal n'esý

paa prise en considération dans les schémas theoriýues actuellement utilises

(cf. chap. l et Annexe I) pour établir le. équation. de la eombuation.
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_ 2ème caB _ p intérieur à pX _ La temptrature de l'aluminium redevient

inférieure à celle de son ébullition. l'alumine se réitale sur la sphère d'<1 .... a-

minium liquide et la combustion s'arrête. Les fumées se sont formées directe-

ment à l'état condensé dans la flamme dont la température était inférieure

à celle d'ébullition de l'alumine.

Remarquons cependant que Sl nous avons pu distinguer deux modes
. x

de combustion suivant que la pression p est plus grande ou plus petlte que P.

le pa88agý de l'un à l'autre se fait progrý88ivýment : la quantité d'imbrÛlés

décroît continuýment jusqu'à zéro (cf. riý. IV-l3) au tur et à mesure que p

se rapproche de pX cependant quý le résidu d'aspect pulvérulýnt fait proýeý":-
vement place au résidu d'a8pýct lissý et vitreux (fig. IV-l4).

En combustion entretýnuý à faible pression (p « px) la sphère
d'aluminium ne se maintient à une température supérieure à celle de fusion de

l'alumine. mais inférieure à celle d'ébullition de l'aluminium, que grâce à

l'apport d'énergie par induction H.F. et le métal, avant de brÛler, doit t:ra

verser la couche d'alumine liquide qui le recouvre.

Ce mode de combustion est à rapprocher de celui proposé par
BAHTLET!' /6/ qui suppose, lui aussi, qu'une couche d'alumine liquide persist.e
autour du métal. Cependant BARTLETT admet que la combustion a lieu à la sur-
face de l'oxyde. alors que noua avons observé une flamme mince. détachée de lý
surtace.

IV.5.2 - Les scnémaa théoriques de combustion _

Il rel sort de cet ensemble d'observations que la combustion
entretenue de l'aluminium dans lea mêlangea oxygène-argon peut être décrite.
pendant la période de combustion vive, à l'aide d'un modèle tel que celui
décrit dana l'annexe I et comportant une flamme ýnce. detachée, en phase
gazeuse, mais dan. lequel la vite. se de combustion est limitée par celle d'é.
vaporation du métal. elle-même fonction de l'énergie apportée de l'extériaur.

Aussi. allona-DOua comparer (cf. Iv.6) nos résultats numériques
avec ceux auxquela conduit l'adoption de ce modèle théorique, dans le cas
d'une combustion entretenue. en ce qui concerne l'évolution du diýtre de la
fl.....
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de la pression.

_ Fig m- 14 _ Rýsidus de combustion d'un. sphQ.rQ
minium (d =3mm) dons I. mQlangý 02-A i X = 0,3
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induitel dans dei sphères de diamètre do et d Bont liées
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IV.6 - DIýTRE DE LA FLAMME EN COMBUSTION ENTRETENUE -

Par contre, pour représenter la combustion autonome totale, un

tel schéma qui ne tient pas compte de l'existence d'une combustion à la surtaýý

ne saurait conyenir, car il ne décrit que partiellement la combustion vive dý

l'aluminium et ne rend pal compte des phénomènes observés pendant la période

de fin de combustion.

IV.6.1 - Calcul du diamètre de la flamme -

Pour calculer le diamètre de la flamme, nous avons admis, en

première approximation, que

- la goutte d'&luminium est R une týmpérature constante, comýrine cntrý
celles de fusion de l'&lumine (23100K) et d'ébullition de l'aluminium
(21500K à 1 bar) soit T a 2500oK,

- l'énergie libérée par la combustion et celle perdue par rayonnýment sont
néýligeables devant celle, Pi' apportée ýu métal par chauffýe H.F.

En conséquence, cette puissance P. ne sert qu'à assurer l'évýno-
l

ration du métal, de sorte que, si I est le flux (en moles/sec), de métal va-
m

porisé et L 1& chaleur latente de vaporisation molaire de celui-cim

Nous avons vu (chap, II.4 ; relation 2-9) que le rendement ý
de l'ensemble self-charge est proportionnel au carré du diamètre d de la charge.
Par conséquent, pour
et P. respectivement

l

par la relation

Le flux 1. peut atre expriJDé ca.. étut la quantité cle __
tière percl\18 par \lDi té de te... par 1& .phýre. :

et, compte tenu de (q-2) :



et en éliminant l entre (4-4) et (4-7) ca.pte tenu de la relation de stoechie-
III

(4-10)

(4-9)

(4-8)

(4-7)

. (4-5)

.'

v-P.
d

2
.J! (RT) 10

(_)
v Did

III P log( 1 _ X) 0

d d3
I " - - (p. n -,-)" dt "

d " d (1
t

)--
0 tX

avec
d3

( 4-6)
p L

tX" n
III m 0

2 P.
10

I lo III-.-
V V

o III

toit, ca.pte tenu de (4-6) I

v-P. 2

d. 1 ý (!!)
10 (1 _ L) .

t 28 L v D
P. 10"'(

1
I. tX

!ýUý 1; fieu .',.sJ o-tVt" 't J' (lt;. o .) 'it'; 8l; ý·ý1 'I "'0 JJný ..,.tý:>

métrie :

noWi obtenons

ýi noua admettona que la combustion se faiL avec une flamme de

diffusion infiniment mince (cf. Annexe I), nous pouvons établir une relation où

app&ratt le diamètre df de la flamme. Ce dernier, contrairement au diamètre d

de la sphère, a pu atre mesuré.
En tenant compte de la relation (AI-17) qui exprime la diffusion

de l'oxygène vers la zone de cOabustion, dans le cas où l'oxyde formé est en

phase conden.é (t " 0) :

En identifiant (4-4) et (4-5) et en prenant l'orisine des temps
au moment de l'inflammation, lor.que le diýtre 4e la sphare d'&luminiua e.t

do' noua obtenons
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c'est-à-dire aYec :

P.
B " A 101

P 10111 - X)
(4-11)

v -

A. l .s (!!) " ete
28 L v D

Il Il

t
2

d, " B (1 - -)
ý tX

(4-12)

(4-13)

L'examen de l'équation (4-12) ainsi obtenue montre que
-le diamètre df de la fla.ane varie en fonction du temps selon une loi paraboliC(llt".

Ces paraboles, d'axe vertical, ont un sommet commun de coordonnées :

o L d3
Il m 0

2 P.
10

-a un même instant, et pour une Bphère de diamètre initial donné. le diamètre
de la flamme est proportionnel à la puissance P. délivrée par H.F "" inwerae-

10
lment proportionnel à la pression p et au facteur log'l _ Xý·

Iv.6.2 - vérification expérimentale _

Iv.6.2.l - Evolution du diamètre en fonction du temps _a_w_.. a.a __ _ ft _

Noua avonl calculé tXt vu (4-13), dans le cas où le chauffage r.1'.
induit une puissance P. " 60 watts dana une sphère de diamètre j " 0,3 cm,10 0

et trouve que
tX :I 21 lee

d'ou

(4-14)

Noua avons représenté (fig. IV-15) la variation de df avec t.
pour P io

" 60 watts et do " 0,3 cm. déterminée expérimentalement pour 5 exem-
ples de valeurs de p et X, ainsi que 5 arcs de paraboles. définis par l'équa-
tion 4-14 pour lea valeurs du paramètre B

B " 11 .9 ; 8 .1.5 et 1.

Compte tenu de l'iJIPriciaion (! 0.25 _) avec laquelle nous avonn



121086o

6

e

1

_ Fi9ISl1S- Oiam.tr. c:s,
ý la flamm. "" 'onction du t.ý;

t .t X variabl ".

ýmm) AI d=3mm
12

<D +=tlI bar x =O,ý

11
® t=Q,I bar X =0,3

@ f-= 1 bar X = 0,21

10
@ t= 0,8 bar X = 0,21

® f= 0,6 bar X = 0ý1

9
___ d, = B (1 _ 1.. )1

21
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pu mesurer sur leý ýnregietrements photoýaphj'll.Pllp. diamètre de ln !'JalIIIIe

(ef. fig. IV-4), ehacUDe de. courbes expérimentales se superpose d'une maniý' .

assez satist'aisante, à une exception près (pour p " 0,6 bar et X " 0,21, c 'e::: < ""

a-o i r-e les valeur. lei plu. faibles de X et p) à l'une des paraboles dont nous

!\VOnA cu.lr-ul e l'équation.

Les produite

df " P à P. et X constants
l .

10

dt' " ý a p et X constants

dt' " làý(l ý x}à p et Pio constants

ont été cal.ulés à partir des valeurs expérimentales de df, mesurees à un instant
donne, t = l sec (tableau IV-J) ch9isi de préférence a t a a ýar au début
de la combustion, la détermination de dt est particulièrement neu orCClse.

Comme on peut le constater en examinant le tableau IV-3» C1" .. 1!:
. . l . .que SOlent Pio et p, les prodU1ts dr.P et dt " ý sont constants ý mýeux quý

LI l't 6ýý prè's. ce qui eAt satisfaisant étant donnýOlp.s apnrox i mat i ons I'a i t.cn

lors de l'établissement de l'équation (4-12).
L'influence de la concentration en oýgène est, par contre, mal

représentée par cette équation.
On peut penser que la cause de cette discordance réside dans

l'emploi de la relation (4-7) exprimant la diffusion de l'oxyýène dans le mé-
lange et établie dans le cas d'un gaz difru.ant dans un autre ýaz. Son utili.
saticn dans le cas où l'un des produits {ici l'alumine} issu de la combustion
est condensé, e.t évidemment très discutable "

<

.".

,
.,,ý ", ý."'ti I .'

".J .....__ . _ ._._,J.._ ."_ ..

t

.. .J. ." _. __ ., _-'

8 '"



x = 0,21 1'- = 1 bar

X 0,21 0,3 O,It

dp(mm) 1,9 7,5 1

jdr
,1 ý

0,19 0,21 0,361ý1_ Xl

Ro (watts) 60 1t1 30

dp(mm) 6,5 5,1 3J5

d,/ P io 0,11 0,18 0,12
dr/Pio 0,12 :!' 6 Y.moyýn

1- bart'" 0,6 0,8 1

d, (mm) 9,5 1,6 6,6

d,. t 5,1 6 6,6
d, . ., 6,2 t 8 Y.moy.n

_ Tableau I2' 3 _ Diam.tý df d. la Flamm. .n

combustion entNt.nu. (do = 3 mm
J

t = 1 sa. )
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- CHAPITRE V -

COMBUSTIOH DE L'ALUMRHIUM
DANS L'AZOTE ET DANS L'AIR

V.l - INTRODUCTION -

Comme noua l'avons déjà signalé (cf. chap. I), la combustion de
l'aluminium dans l'oxygýne peut présenter des différences notables selon que
l'oxygène est dilué avec de l'argon ou avec de l'azote.

En etfet, ce dernier gaz peut réagir directement sur l'aluminium
pour donner naissance au nitrure d'aluminium AlN /69/ et la combustion de fils
d'aluminium chauffés par effet Joule a été observée (cf. /3/) dans l'azote pur
sous des pressions de 27 bars.

Par ailleurs, divers résultats expérimentaux /72/ permettent de
penser que le produit d. combustion de l'aluminium dans l'air ne serait pas

nécessairement de l'alumine ou du nitrure d'aluminium.
En conséquence, nous avons étudié la combustion de.l'aluminium

dans l'azote et dans l'air, en procédant comme lors des expériences effectuées
dans les mélanges oxyg.ne-argon.

V.2 - ASPECT DE LA COMBUSTION DANS L'AZOTE -

V.2.l - Combustion autonome -

La combustion autonome totale a lieu pour p > 40 bars. Contraire-
ment à ce qý le passe dans de l'oxygýne dilué avec de l'argon, on n'observe
pas de projection de fines particules solides sur les parois de la chambre. Le

métal incandescent (fig. V-l) elt entouré de gaz faiblement lumineux, et on ne
discerne pa. de zone assimilable à une flamme de diffusion. Des filaments très
fina émeraent à la surface de la .phýre et sont partiellement emportés par les
courant. de convection.

Le résidu de combustion (fig. V-2) se présente .ous la forme d'un
amas gr1., très dur, dont '_rIent de. filaments particuliýre_nt no_reux pra.
de. paroi. troides.



F· TT 1_ Aluminium (d = 3 mm )_ 19:6-

en ccrnbushon dons l'azoteo.

- Fig ý 2 _ Rý!.idu de- combustion
de- l'aluminium dan!. l' azoteo.
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L'analyse radiocristallographique du résidu (cf. tableau AII-6)
et deB filaments (cf. týbleau AII-7) a montré que tous les deux étaient consti-
tués de nitrur(! d'aluminium. En outre, on décèle dans les filaments des traces
d'oxyde de tungstène W03 et d'oxynitrure d'aluminium. L'oxygène de ces deux
derniers composés provient probablement de la couche d'alumine qui recouvre le
métal avant l'expérience. Le tuný.tène du support n'a été que faiblement atta-
que par l'oxygène, pas par l'azote.

La formation des filaments de nitrure d'aluminium s'explique /70/
par la condenaation, au point ou ces filaments apparaissent. de ýouttelettes
d'aluminium. Ces gouttes, en réagissant avec l'azote, jouent le rôle de centre
de cristallisation du nitrure d'aluminium.

V.2.2 - Combustion entretenue -

Dans l'azote. pour r < px, la combustion s'arrête dps que le
chauffage H.F. est arrêté. Cependant, en conservant le ýénérateur H.F. en

fonctionnement on observe une combustion entretenue dont l'aspect est le même
que celui d'une combustion autonome.

Ce fait differencie la combustion de l'alumini\m dans l'azote
de celle qUI a lieu dans les ýlanýes oxyýène-argon.

V.3 - TDiPERATURE DE L'ALUMINIUM EN COMBUSTION DANS L'AZOTE -

V.3.l - Genérýités -

Dans une première serie d'expériences, les mesures ont été effec-

tuées à l'aide du seul pyromètre optique, en cinématoRraohiant simultanément la

combustion. Dans une deuxième série de mesures. afin de faciliter l'internré-

tation de ces enregistrements, notamment au moment de l'inflammRtion, nous

avons utilisé des thermocouples Tunýstène-Rhénium et le pyromètre optique.

Pour minimiser l'influence du corps étranp,er que constitue le

thermocouple (en fils de d " 0,5 mm) et qui ralentit IR combustion, les expé-

riences ont été faites avec des sphères d'aluminium de d " 3,96 mm au lieu de

d " 1 mm " en outre pour obtenir, à 40 bars, une combustion totale en presence

du thermocouple, nous avons maintenu le ýénérateur H.F. en fonctionnement.

Les enregiatrements pyromètriques obtenus sans (fig. V.1) et

aVec (tig. v-4. et 4b) thermocouple. sont analogues ; les températures indiquées
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en des points earaetéristiques sont les mêmes (dans la limite de reproductibi-
lité des expériences), .eule l'éehelle des temps eat différente, la combustir.
étant environ 1,5 fois plu. lente en présence du thermocouple et cela mall2;rý

le maintien en fonctionnement du générateur H.F.
L'aspect des enreýiBtrements pendant les phasýs de chauffal2;e ýt

de combustion est indépendant de la pression, mais pendant le refroidissement
apparaissent des paliers à des températures et pour des durées variables. On

notera que ces enregistrement. Bont très différents de ceux obtenus dans les
mélanges oxygène-argon.

V.3.2 - Analyse des enregistrements -

Nous avons distingué trois périodes de chauffage, combustion et
refroidissement.

- ýýýýý_=2ýýEýý - Après la mise en marche (point 0 ; 3000K) du générr,ý

teur H.F., la température indiquée par le pyromètre croît jusqu'à un ýý11ýr

(point A ; GA " 8500K) puil passe par un maximum (point B ; GB " 14000K),

cependant que la température indiquée par le thermocouplp croît jusqu'à un

palier A' (GA' " 8600K) puis présegte en B' (SB' " 13700K) une inflexion,
indice d'un début de réaction Chimique.

A ce moment, la luminosité de la sphère augmente sensiblement,

les premiers filaments apparaissent. C'est le début de la combustion.

_ période de combustion - Le signal pyromètrique subit pendant près de l sec.--- ----------------
(B - C) de grandes variations d'amplitude avant de se stabiliser à environ

S " 2450oK, puis diminuer jusqu'à un court palier D (Go = 22700K) qui marque

la fin de la combustion. Le signal fourni par le thermocouple a continué à

croître depuis le point B' jusqu'au point C' (Gc, = 23300K).

I.... mojori té dee filaments apparaît pendant la période C - D, SUI.S

pour autant que la luminosité ait sensiblement chanýe entre H et u.

_ Période de refroidissement - A partir du point D. la température décroît.-- --- ---ý--ý--------
Pendant eette période, l'aspect des enregistrements varie beaucoup d'une ex-

périenee a l'autre.
Les paliers A et A' qUl se correspondent dans le temps marquent

la fusion (9300K) de l'aluminium, ee qui implique d'une part un facteur DIODO-

ehromatique (ý " 8 ý) d'émission de la surfaee visée de 0.84 et d'autre part



V.4 - ASPECT DE LA COMBUSTION DANS L'AIR -
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v.4.1 - Combultion autonome -

>ý

I

I

l'aspect est identique à celui
pour p < px. La sýhère de métal est

V.4.2 - Combultion entretenue _

fOls d par une flamme dans laquelle apparaissent des particules condensées.
La h d'al" xcouc e WIl.ne qur , pour p < P , entoure le métal, empêche la combustion
de se ciéýlopper libraeDt. Ce tait, que nou. aTOn. déjà noté (ct. chap. IV)

La combustion autonome totale d'une sphère d'aluminium de d " 3 mm
a lieu, dans l'air, pour pX " 10 bars.

L'aspect de l'aluminium en combustion est peu différent de celui
observé dans l'azote, avec la présence de quelques courts filaments. On dis-
tingue (fig. V-5) cependant une flamme pr.che de la surface, comme dans les
mélanges oxygène-argon.

Nous retrouvons donc, à la fois, certaines caractp.ristiques de
la combustion dans l'oxygène d'une part, dans l'azote d'autre part.

Pour une pression p < pX,
observé dans les mélange. oxygène-argon
parfaitement visible. Elle elt entourée (fig. V-6) à une distance de l à 3

une erreur relative sur la mesure par thermocouples de 12,5% (par rapport à

une courbe d'étalonnage établie en milieu réducteur ou neutre).

L'inflammation (points B et B') se traduit nar lm changement de

la vitesse d'accroissement de la température et de la quan t i t» <i'(.nerýie reC".e

par rayonnement par le pyromètre infra-roýe.

Si noua admettons qu'en il - B', Le facteur d','mir.sion de la sur-

face et l'erreur sur la mesure par thermocouples sont les mêmes qu'en A-A', la

tempýrature d'inflammation apparatt comme éýale à 16?ooK (nyromètre) ou 15200K

(thermocouples). Cette valeur est sensiblement supérieure a celle (13800K)
trouvée à 27 bars (d'après I 3 I).

En considérant que le palier D est celui de solidification (2470ý)
du nitrure, après combuation, nous obtenons, en ce point, un facteur d'émission
de 0,94 (aonc légèrement supérieur à celui -0,84- évalué au noint A). En admet-
tant cette valeur, la température de la combustion (C-D) serait de l'ordre de
2700oK.



_ Fig ý 5 _ SphQ.re d'aluminium d =3 mm en

combustion autonome- dom l'air (f- =80 bars)



_ Fig ll. 6 _ Sphýrý d'aluminium (d = 3 mm) .n

eembustien ýntrýtýnuý dan. l'air (1'= 1 bar)



V.5 - TEMPERATURE DE L'ALUMINIUM EN COMBUSTION DýlS L'AIR -

Soulignons qu'il n'y a pas d'alumine, ni de nitrure d'aluminium
dans le résidu obtenu.

L'analyle radiocristallographique du résiCu (cf. tableau AII-B),
après une combustion autonome totale dans l'aiý a montre /IS/ ýur. cc rcoidu
était constitué de l'oxynitrure d'aluminium de type y /28/ dont l'existence &

été établie par A.M. LEJUS /56/ /57/ et de composition:

que
com-

x " 0,22 """avec

La résistance du hublot en fluorine ne permettant pas d'onérer
. xla presslon p " 70 bars, la mesure pyromètrique de la temoérature

Al203 + x AlN ..
Al(8 + x

0 If

)
4-x x

'3

à.

V.4.3 - Résidu de la combustion _
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Al 0 N
26 0,22avec x a-a

(8 + x 4-x X 127 """

3

la phase y étant définie pour 0,22 < x < 0,5.
C'est donc l'oxynitrure y le plus pauvre en azote.

Il peut être considéré comme résultant de la réaction
4 - x

3

est caractéristique de la combustion eD mélange oxydant. Aussi longtemps
cette couche d'alumine solide recouvre le métal, elle fait obstacle à la
bustion ; à l'état liquide, elle la ralentit /13/.

On y diBtinýue trois paliers A. B. C no ur 0 " 690oK. 10100K et

1170oK, auxquels correspondent, en admettant un facteur monochromatique rl'ý-

mission de 0,49 ! 0,02, les températures de fusion de l'ýluminium «(l32°K),

d'inflammation dans l'azote (16200K, cf. V.3) et de fusion de l'alumine (23100K).

L'augmentation brusque d'amplitUde du siv,nal pyromètriýup. nl11 ýýt J'indirr.

d'un cOlllJDencement de cOllbuation, a lieu i_diatement .pra. la ruaian de

d'une sphère d'aluminium de d " 3 mm, en combustion dans l'air, a été effectuée
pour p " 40 bars.

Pendant la periode qUl précède la combustion VIve. l'enreýistre-

ment obtenu (fig. V-7) est, dans une certaine mesure. une superposition de

ceux rencontrés lors des combustions dans les mélanýes O2 - A d'une part, N2
d'autre part.
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V.6.1 - Influence de l'alumine _
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l'alumine (point C).
On notera que, bien que la tempérRture d'inflammation Of" l'alu-

minium dans l'azote soit tras intérieure à celle d'inflammation dans l'oxyýène.
c'est-à-dire à celle de fusion de l'alumine, l'aluminium n'a commencé à brÛler
dans l'air ,u'aprèa avoir atteint cette temperature de fusion. Ceýi est une
nouvelle preuve du rôle essentiel que .ieue l' alwniae dans l'infll'1mmation de
l'aluminium.

v.6 - DlSCUGSION-

Nous venons de VOlr que dans l'air, comme dans les mélanges
oxygène-argon, la combustion autonome et celle entretenue de l'aluminium ont
des aspects différents, ce qui n'est pas le cas pour l'azote. De même, l'ana-
lyse des mesures de température nous a montré que l'inflammation de l'alýniw
se faisait, dans l'air comme dans les mélanges 02 - A, après la fusion de l'a_'

mine, et dans l'azote à une température sensiblement inférieure.
La combustion de l'aluminium dans les mélanýes avec l'oxyýène

est donc influencée avant tout par la présence de l'alumine qui.d'abord solide,
fait obstacle a la diffusion des vapeurs de métal et d'oxyýène les unes vers
les autres et ensuite, liquide, ne permet qu'à une quantité limitée d'aluminiý
rte diffuser vers l'extérieur, du moins Rusli lonýtemps qu'elle recouvre lý

metal, c'est-à-dire que la température est inférieure à celle d'ébullition de
l'aluminium.

Aussi l'évolution, après inflammation, de la combustion en ml-
lieu oxydant est-elle fonction de la température à laquelle le metal se main-
tiendra grâce à un apport de puissance soit extérieur (combustion entretenue)
soit interne et dû à la réaction de combustion.

Dans l'azote, au contraire, l'aspect de la combustion est tou-
jours le même quelles que soient la pression et la température car le nitrure
d'aluminium qui se torme est un solide (ju.qu'à 27400K environ) poreux qUI ne

fait pas obstacle à la diffusion des vapeurs d'alýnium et d'azote.
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/40/.

AIN + 76 KCal

V.6.2 _ Formation de l'oxrnitrure d'aluminium I -
.

Si nous envisageons, au contraire, la formation de l'oxynitrure
Y, en tenant compte de la réaction

Le produit final de la collbuation de l'alUlllinium dans l'air est l'oxynitrure du

type y /14/, mais ceci n'exclut pas la possibilité de l'existence momentanée

de l'alumine a d'une part, du nitrure d'aluminium d'autre part.

En effet, les conditions d'inflammation et l'aspect de la combus-

tion de l'aluminium dans l'air, s'expliquent par la formation d'alumine a. En

outre, des filaments semblables aux filaments de nitrure obtenus par combustion

dans l'azote sont parfois visibles lors de combustion dans l'air.

L'alumine, et éventuellement le nitrure d'aluminium, sont des

intermediaires pOlsibles, sinon nécessaires, R la formation de l'oxynitrure

qui, a notre connaissance a toujours été obtenu par Rction de l'Rir ou du ni-
trure sur l'alumine, soit en partant de la seule alumine, l'action de l'air
conduisant 11 l'oxynitrure /63/, Boit en partant de l'alumine e t d u nitrure,
l'oxynitrure resultant de la combinaison de ces deux composp.s intermédiaires /51/.

La formation, par contre, ju seul nitrure comme produit inter-
mediaire, paraît peu probable car il serait décomposé à chaud par l'oxygène pour
donner de l'azote et de l'alumine /69/.

On notera que le fait que le produit final de la combustion de
l'aluminium dans l'air puisse être l'oxynitrure d'aluminium y et non l'alumine
ýourrait avoir une conséquence en ce ýui concerne le hilan enerýétique de la
T<:B.ction puisqu'en général il n'est tenu compte que de la reaction :

Al + t 02 ..
ý Al203 + 200,2 kcal.

et en admettant que la réaction de formation de l'oýitrure d'aluminium y

a partir de l'alumine et du nitrure

le produit final eat l'alumine

sc t'a i t avec un déR&Il:ement de chaleur nén,ll' l!It'!abl ...

,", ý- ý on calcule que la quantité
de chaleur libéree par la formation d'oxynitrure y à partir d'une mole d'alu-
minium, de l'oxygène et de 1'a·ote et de 190 k l

., "ý ea " aOlt 5ý de moina que quand
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- CHAPITRE VI -

SYI'l'BSE ET CONCWSIOIS

VI.l - ED entreprenant le travail dont les principaux résultats sont exposes
dan. ce mémoire, noua noua sOllaes proposên de préciser les conditions de l'in-
fl .... tion et celle. du développement de la combustion de l'aluminium en fonc-
tion de la nature et de la pression initiale .lu I!omburant gazeux, ceci dans
l'e.poir de pouvoir examiner ensuite dans quelle mesure les modèles théoriques
proposés pour rendre compte de la combustion des gouttes d'hydrocarbures pou-
vaient être transposées au cas de l'aluminium.

Dans ce but, nous avons réalisé un montage quý nous a ýermýs d'ob-
server la combustion - après inflammation par induction de courants electriques
à haute fréquence de puissance et de durée connues - de sphères d'aluminium de
2 à 4 mm de diamètre. immobiles dana des atmosphères comburantes gazeuses de

composition et pression p variables (0,5 < p < 80 bars), principalement dans
le. mélanges oýgène-arion, dans l'azote et dans l'air.

Au cours de nos expériences, effectuées d'une part en maintenant
le chauffage par couranta ,H.F. juaqu'à. disparition complète du métal (combus-
tion enteetenue) et d'autre part en arrêtant le chauffage aussi tôt le métal
entl&lllDé (combustion autonome). nous avons enregistré par cinématographie (à

la cadence de 32 ou 64 im/s) le déroulement du phénomène. mesuré la température
de l' alllllini um et analyaé lea produits br\U.és.

VI.2 - En premier lieu. nous avons déterminé le délai d'inflammation TO des

sphères d'aluminium en fonction de leur diamètre et de la composition de l'at-

moaphère comburante.
Dans les mélanges oýgène-argon. l'expérience et un calcul sým-

pl. DOUI ont montré que, l'aluminium étant chauffé par induction de courants

H.F., ce délai t , de l'ordre de 2,6 B, est .ne fonction linéaire du diamètre
o

d de la sphère d'aluminium, et non de Bon carré comme quand la Bphère est

chautté. par un courant de gaz chauds /6/ /38/.

Ce délai dépend donc essentiellement du dispositif de chauffage

utilis'. Bou aY0D8 C.peadMt coutaté qu' il di·; nue lépreMDt lor.que la
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pression p ou la concentration X en oxygène de l'atmosphère comburante augmen-

tent.
+

Dana l'azote, la reproductibilité médiocre (- 20ý) des résultats

des mesures de t (de l'ordre de 3 s.) ne nous a pas permis de mettre en évi-
o

dence une influence du diamètre de la sphère d'aluminium ou de la pression p

sur ce délai. Dans l'air, le délai T est de l'ordre de 1 s.
o

VI.3 - Ln etudiant les conditions dans lesquelles une fois engendrée, la CýmbUB-

tion de l'aluminium se poureuivait de façon autonome jusqu'à la disparition com-

plète du métal, nous avons constate que,dans les mélanges oxygène-argon, cette
combustion autonome totale avait lieu lorsýue la presslon p était supérieure a

une preSllon pX, fonction croissante du diamètre de la sphère d'aluminium et

décroissante de la concentration en oxygène.
xDans l'azote, cette preSSlon p , de l'ordre de 35 bars, est inde-

pendante du diamètre de la sphère.
Dans l'air, la pression ýx est égale à 70 bars.

xLorsque la pression p est inférieure a p , la combustion autonome
n'est pas totale. Elle ne peut l'être que si le chauffage H.F. est maintenu,
c'est-à-dire si la combustion est entretenue.

vr.4 - L'étude de la combustion autonome de l'aluminium dans les mélanges
0Xlgène-arlon DOua a montré que

a) un début d'oxydation se manifeste quand l'aluminium atteint une ·tempé-
rature égale & celle de fusion de l'alumine (23100K).

Cet instant est considéré comme celui de l'inflammation par les
expérimentateurs qui ont observé la combustion de l'aluminium dans un écoule-
ment de gaz chauds, donc en combustion entretenue /35/.

D'après nos observations, la combustion autonome devient POSS1-
ble lorsqu'est atteinte la température d'ébullition de l'aluminium (21500K
BOua l bar).

b) pendant la combustion autonome totale, l'al umini um en ébullition est
en contact direct avec l'atmosphère comburante. Une goutte d'oxyde se déplace
à sa surtace et de fines .phýre. d'oxyde (les fumées) se déposent sur les parois
de la chambre d' eýrience. Deux zones de réaction coexistent, l'une à la sur-
tace de l'aluminium, l'autre à \Dle cerUine distance, en phue gazeuae.

c.. ob.ýioa. coDtir.eDt .t recoupent cell.. ettectué.. par

.. ;.iI:.



- 100 -

VI.7 - En étudiant la combustion de l'aluminium dans l'air, noue avons retrouvé
certain. de. phénomène. ob.ervés aoi t daDa les mélanges oJcy'gýne-&rgon soi t daHi;>

l'azote. ED particulier

a) la combustion commence lorsqýe ýst atteinte la température de fusion ùe
l'alumine (23100K) et non la température d'inflammation de l'aluminium dans
l'azote (1500/16000K).

b) l'a.pect de la combustion est différent selon qu'elle est autonome
totale ou entretenue.

Alors qu'en combustion autonome totale, la sphère est plus lu-
ýeuse que les gaz qý l'entourent (cas de l'azote), en combustion entretenue,
l'aluminium est entouré par une flamme mince détachée (cas de 02-A).

c) le résidu de la combustion autonome totale de l'aluminium dans l'aiý
est de l'oxYUitrure d'aluminium y, c'est-à-dire un composé d'alumine et de ni-

trure d'aluminium dont la chaleur de formation, à partir d'une mole d'aluminiUll.,

est inférieure de 5% à celle de l'ýne.

VI.8 - En résumé,de l'enaemble de nos observations et de nos mesures, il résul-
te que la combustion de l'aluminium dans les mélanges d' ozygêne et d'argon.
dans l'azote et dans l'air en fonction de la nature et de la pression du mé-

lange comburant eat essentiellement caractérisée par :

a) l'existence lorsque la combustion est entretenue dans les mélanges
oxygène-argon et dans l'air, d'une flamme localisée à une certaine distance ne

la couche d'alumine qui r-ecouvre l'aluminium ,

b) la présence, lorsque la combustion est autonome totale dans ces mêmes

mélanges, outre la flamme précédente, d'une deuxième zone de réaction, à la

surface du métal en ébullition et non entièrement recouvert par l'alumine;

c) l'absence de toute flamme visible lors de la combustion autonome ou

entretenue dans l'azote.
La confrontation de ces constatations met en relief le rôle

particulier joué par l'alumine en tant qu'obstacle au développement de la

combustion : aussi longtemps que cet oxyde recouvre le métal, la combustion ne

peut se taire que si elle est entretenue par un apport extérieur d'énergie.

Elle ne devient &utoný totale que lorsque, à l'éýition de l'aluminium,

la couche d'alumine cesse d'Itre continue, et cela même dans les mélanges

qui, comme l'air, comportent de l'azote alors que ce dernier réagit déjà à

une température (1500 à 16000K) inférieure à celle (23l00K) de fusion de

l'alumine.
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d'autres expérimentateurs /3/. En outre, nos observations permettent ie décom-

poser le proce.sus de la combustion en 4 périodes, caractérisées chacune par

une evolution spécifique des températures.

La première période - de chauffage - au cours de laquelle le

meâal eat porté à ébullition, est .uivie d'une deuxième période - de combustion -

caracterisee par la présence d'une flamme en phase gazeuse dans laquelle se

forment les fines sphères d'oxyde (fumées) et par l'apparition. à la surface

de l'aluminium liquide, de la goutte d'oxyde de plus en plus importante et qui

paratt résulter de la réaction d'oxydation en surface. C'est dans une troisiýme
periode - de fin de combustion - que la goutte d'oxyde, encore liquide, gonfle
et atteint un volume parfois supérieur à celui de la sphère de métal initiale.
Cette goutte d'oxyde désormais creuse se solidifie au début de la quatrième
périOde - de refroiiissement.

VI.5 - ý combustion entretenue dans les mélanges 0XYèène-argon. à des pressions
inférieures à 0.1 pX. la température d'ébullition de l'aluminium n'étant pas
atteinte. la sphère de métal reste entourée par une couche continue d'alumine
liquide que les vapeurs d'aluminium traversent pour brÛler dans une flamme
ýnce. en phase gazeuse.

Après combustion totale. le résidu d'alumine est creux.
N'ous avons pu mesurer le diamètre de la flamme et rendre compte

de son évolution en fonction du temps. de la pression et de la puissance in-
duite par H.F. en admettant que le débit d'évaporation de l'aluminium est fonc-

tion da r.ette nu1ssance induite.

VI.6 - La combustion de l'aluminium dans l'azote s'effectue selon un mécanisme
très différent de celui observé ýA_S les meýlanges '

UAU oxygene-argon.
L'inflammation de sphères de d " 3 mm dans l'azote à 40 bars

se fait a une température de l'ordre de 1500 à 1600oK. Pendant la combustion,
la sphère de métal très lumineuse est entourée de gaz faiblement incandescents.

Le nitrure d'aluminium formé est un solide (jusqu'à 21400K en-
viron), poreux, qui ne fait pas obstacle au passage de l'aluminium ou de l'a-
zote " la collbuation le fait daDa la IlUse et à la surtace du métal.

Aucune dittErence d'aspect, si ce n'est de luminosité, n'a été...observée entre la cOllbuatioD entretenue et celle autoDO_ totale de l'aluai-
Diu. daDa l'azote.

ý .
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Si noua avons pu mettre en évidence ou préciser davantage les
caractéristiques de la combustion de l' alUDLÏIl.ium dans l'air COJllllle dans ses
constituants, oxygane et azote, pris séparément, les renseignements que nous
possèdons actuellement ne per.ettent pas encore de construire un schéma satis-
faisant de la combustion autonome totale de l'aluminium dans les mélanges oxy-
gène-argon et ,a fortiori,de prévoir des caractéristiques telles que les cons-
tantes de combustion par exemple.

La prévision des mécanismes de combustion de l'aluminium dans
un gaz oxydant suppose donc une étude systématique des difféTentes zones de
combustion observées et, plua généralement, une meilleure compréhension des
phénomènes de combustion hétérogène des métaux.
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- AlOIEXE I -

l«lDELE THEORIQUE DE LA COMBUSTIOI
D'UNE SPHERE D'ALUMRNIUM

A.l - ýS MODýLES PROPOSES _

A.l.l - Introduction _

Les premiers modales proposés pour expliquer 1& combustion des
métaux /27/ étaient caractérisés par l'existence d'une flamme, dont la position,
par rapport à la surface du métal, était fonction des vitesses de diffusion du

combustible et du carburant en phase gazeuse.

Dans la mesure où il était admis que l'oxyde ne faisait nas obs-
tacle à l'évaporation du metal c'est-à-dire où ce dernier était en contact di-
rect avec le milieu oxydant, ces modèles se présentaient en fait comme une ex-
tension au cas de la combustion des systèmes hétérogènes,des modèles proposés
pour décrire la combustion des gouttes d'hydrowarbures.

Par la suite, il a été établi qu'une telle flamme existait effec-
tivement lors de la combustion de l'aluminium dans l'oxyp:ène,ce que nOllS Rovons

également constaté de notre côté, (cf. chap. IV).

En conséquence la plupart des études théoriques concernA.nt la
combustion des métaux dans un mélange constitué d'oxyýène rlilué dans un ýaz
neutre ont eu pour point de départ les travaux relatifs aux gouttes d'hydrocar-
bures et notamment ceux de SPALDING /82/ /81/ et de VARCHAVSKY /84/.

Des modifications ont ensuite été apportées au schéma initialement
proposé de manière à mieux tenir compte des caractères propres à la combustion
des métaux à oxyde réfractaire, tel l'aluminium.

A.l.2 - Combustion del pydrocarbures -

Pour décrire la combustion d'une goutte d'hydrocarbure, commandée
par la diffusion du carburant et de l'oxydant en phase gazeuse, les hypothèses
simplitica1z'i ces sui v_tel IODt tras pnérale_nt adoptéel : .' -,4' ý)!'l\.o)ý·;Oý
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_ la s'Ohère de cfll"burant liquide br\Île dans un milieu p;&zeux à pression

constante "

_ le combuatible et l'oxygène dittu8ent l'un vers l'autre dans ce milieu

gazeux s upposê immobile i

la zone de combustion infiniment mince est une sphère de rayon rf con-

centrique à la précédente i

_ le rýonnement est négligeable

_ le nombre de Lewis L' " À/a C D est égal à l'unité, c'est-à-dire que
e p .. ...

le transp,)rt d' ênerj, ie par conduction et }.'-l' diffusIon de 1& matIere

sont équivalents i

_ la combustion est quasi-stationnaire, c'est-à-dire que le rývon de la

goutte de combustible liquide est invariable avec le temps ou du moins
que sa vitesse de régression est négligeable devant la vitesse des oýr-
ticules de vapeur qui la qUlttebt /19/.

Les équations qui expriment :

- la diffusion vers la zone de combustion du carburant d'une nart et de

l'oxydant d'autre part,
- la conduction de la chaleur entre la zone de combustion et. le combusti-

ble liquide d'une part, le milieu extérieur d'autre part,

sont établies compte-tenu de ces hypothèses. Elles peuvent être resolues, ý'une
manière approchée, en supposant que plusieurs parýètres et coefficients ther-
modynamiques sont constants. On obtient alors sous forme exrlicitý. les déhitý
de carburant et d'oxygène, la température et le rayon de la flamme.

A.l.3 - Combustion des métaux -

Les équations obtenues, présentées dans le précédent ýarýýrýrhe
et qUI supposent, soulignons-le que les produits de combustion sont gazeux,
ne conviennent plus, à première vue, au cas des métaux à oxydes réfractaires.
Aussi BRZUSrOVSKI et GLASSMAN /21/ adoptent, pour expliquer la combustion des

métaux, un nouveau schéma dans lequel, tout en conservant l'hypothèse d'une
zone de flamme infiniment mince, ils tiennent compte de l'existence des pro-
duits condensés, notamment en introduisant, dans les bilans thermiques, les
termes de transtert de ch&l.eur par rýonnement. Ils supposent que ces produits
cODdenH.. toý. daD. la nu.e. se dirigent en totalité vers l'extérieur,
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(et non vers la goutte de métal).
Entin ces produits apparaissant dans la flamme soit sous forme

vapeur, aoit SO\18 forme condensée, la fraction. des produits en phase vapeur,
est supposée constante et figée à la valeur tr qu'elle avait dýs la flamme.

Ce modèle a été amélioré par KLYACHKO /52/ qui d'une part tient
compte de la possibilité, pour une fraction k des produits de ýombustion rie se
déposer sur la .phère de métal et d'autre part choisit pour valeur de la frac-
tion t des produits vaporisée une valeur égale à .r/2, c'est-à-dire la moyenne
entre celle, tfy de la ýone de la flamme, et celle, nulle, à l'extérieur.

WILSON et WILLIAMS /6d/ /89/ après une étude expérimentale de la
combustion de l'aluminium, constatent qu'une grande incertitude règne sur les

résultats tant expérimentaux que théoriques. Ils passent alors an revue les mo-
d ifications apportées par différents cher-cheur-s au schéma initial de SPALDING,
dans le but de voir quels sont les modèles de combustion les plus vraisembla-
bles.

Au cours de cette revue bibliographique, ils envisaýent succes-
sivement l'influence/sur les résultats théoriques, d'hypothèses telles que:

- zone de flamme infiniment mince, ou d'épaisseur finie,

- nombre de Levis L " l ou L ý l,
e e

- existence de produit. condensés,
- dissociation partielle de ces produits,
- rqonnement,
_ possibilité de transport des produits condensés vers la goutte de métal

comme vera l'extérieur.
Le manque de précision des résultats, due essentiellement à une

connaissance insuffisante des constantes thermodynamiques à haute température

est cependant tel qu'il est ditficile de se prononcer en faveur d'un modèle

théorique plutôt que d'un autre, ce qui justifie, selon WILSON, l'adoption

d 'un modèle de combustion simple (tlamme infiniment mince ; Le " l ; coeffi-

cient. thermocVDaaique. cOIlstants ; produit. de combustion gazeux).
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A.2 _ ý £QUATIONS DE LA COMBUSTION -

Lý'ý"."ýoýulýe=_n::.:t::...::d:=.e...;S;;;.t_é_f_an_
-A.2.1 -... ..

., entre la zone de combustion et lý surt---Les échanges de matlere -ww

du métal ou le milieu extérieur sont RQuvernés par les lois de diffusion des

gaz.
La loi de diffusion de rICK :

D. dp.
r " _......i " ...:....l.d

j RT
r

(A-I)

CaB où, du tait de l'existence de la réaction chi.n'est plUS applicable dans le

mique :

l v. A. :a 0
J J

(A-2)

la formation et la disparition des eýèces Aj provoque un mouvement de matière

connu sous le nom d'écoulement de stéran.
Dans ces conditions, le débit I. de l'espèce J est donné pour un

J

mélange binaire, par la relation (cf. /37/)

D.
r " _......i (j RT

1 - (1

1
)

!.i
Vi p. dr

__ ) :.al.
v. P

J

(A-3)

(A-4)

A.2.2 - Le modèle adopté par KLYACBIO!52/ -

- La goutte de métal est liquide, à sa température d'ébullition Teb"Al
- L'oxydant e.t à la temýrature ambiante To. ;

- La réaction de combustion s'écrit:

V M + V 0 - V Pr. 0
Il 0 P

- Une traction Il des produits brÛlés se dirige vers le métal ;

- Une fraction. " .r/2 des produits býés est en phase vapput ;

- Dan. le cas où un des constituants est en phase condensée, 1& loi

de diffusion (A-3) est appliquée en écrivant que la pression par-
tielle Pj de ce constituant est nulle ;

- Le proce.sus de combustion est quasi-stationnaire(x), c'est-à-dire

(x) - La validité de cette hypothèse, grâce à laquelle un modèle simple de com-

bustion des gouttes liquide. a pu être proposé a été discutée notamment par
IILLIAMS /86/ et CHERVINSKY /23/.
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T2 Tl
Hj " Hj + CPj (T2 - Tl) (A-S)

La température de flamme Tf est soit égale à celle d'ébullition de

l'oxyde Teb" pr , et dans ce cas tr ý 0, soit intérieure et tt " O.

(A-9)

(A-8)

(A-7)

(A-6)

r A. Cpý (T - T.)
41 " 1 101 (1 + 1 t .- )la " -r' Cpý LX _ ý

l
"_- 1

X.rt

vtt

c;i
,. Cp. _ k v;r (-f Cppr + (1 - -il Cppr.cond. )

tt v T.. T ."
x ...R!:( )L " L. - It 2 v.. B*r _ Rpr.cond.

"
"

l'

qu. le tlux de vapeur de métal I et d'oxygène I , et le- di.eunè-
" 0

tre d .ont indépendants du temps ;

- La cODductibili té thermique A et le produit Dp/RT sont remplacés
par leurs valeurs moyennes. respectivement A et (nP/RT) dans

e e
la zone extérieure (cf. fig. A-l) et ý. et (riP/RT). dans la zone

l 1

intérieure ;

_ Le. capacités calorifiques sont indépendantes de la température
et pour toute e.pice A.

J

A.2.3 - Les équations obtenues -

- Bilan. d'énergie et de matière entre la .urtace de la sphère de

métal et la zone de combustion (r. < r < rt)

a) Energie :

l (HT _ HT"
) " Q. + 4n ý. r2 ý

" " "" cond. l l dr

et tous le. calcul. etrect"'.

.oit, en po.ant I
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. _.
Ion. mt.rl.ur.

(M.tal + produits)
Ion. d. combustion

Ion. .xt.rl.ur.
(Oxydant + produ i ts )

ttJ_------ýý------------ýýý
I

I

I

f

I

a rm

Oýdant 0

IttQmI.lll......nJR'U ri li ý pr

ý condtnHs -'(1_1 )9pr

o

ýo

(1-l) I ýpr

(1_ ')(1_. ) ý pr

- Fig A I_1_Mod.l. thýriqu. d. combustion d'un. """r.
.. o.

d. m.tal liquid ".

. .-
:'.



- Bilan d'énergie et de matière entre la zone de combustion et
"l'intini" (rt < r) -

a) Energie -
T

I (HT _ H .) " Q _ A ý 4nr2 +
00 0 e edr

(A-Ir;)

(A-10)

(A-11)

(A-16)

(A-11)

(A-14)

(A-13)

4 X"
"'d'r

T - T
)

(1 + epx (t .)

eý_ý
e I

o

1 dX

di
v

(1 - -I! (1 - It) t)X
Vo

- r
I " - 4 n (lS)· l

10ý

(

1 ." _

J

" Rt . r t v t v
1(1 _.....!!'" _ J. It ...R!.I 1 _ (1 __ t_ R...R!) Xr tl\.... 2 vil 2 vIC. D

-
1r (.!?i) t

lOI ---...:v=-------:;.ý-
t R'1'.

l _ !r (1 _ It) _ý l _ (1 - vEr (1 - It) -f ) X

o 0

-
I " - (;>o

e
1 -

v"ftr t
t ý ýOnd}cj " Cp _ (1 - It) ý (2 Cp + (1 - 2) "'"Ppr

"

e 0 Vo pr

tt v T.
d T" .lt

( _ &.) __ ....E (H _ Hcon" .)He· 1 &
2 Vo pr pr

A

I " 4 n rt...!... log
o epx

e

It) Natilr. I

I "" - (ï>i .}
1'- (1."'£ til) Xv III"

(A-12)
+ (1 - It) I (t HT + (1 - t) H _ HT T.)pr pr pr.cond pr.cond

1 " 4 ft
o

b) Matière -

aoit

aoi t en posant :

aoit :

et toua calculs ettectués



(A-22)

(A-20)

(A-21)

.t ý 0

(T - T )

(1 " epx t .)

If-ý
r

m

-
" (I) ,,1

t
lOgl-

1

1

(A-23)
e ftr ...t.

" "
1 - ý ý 1 - (1 - "pr ,f)X

o 0

t1' " 0 et 'lt < , ". oueu.PI'

loua aý YU (et. A.2.2) que cette équation a pour solution

A
e

I " ý n rf - ýo,m CpX

avec

- uo -

que Il " 0.5.

- Calcul de Tt - La combinaison de (A-15) et (A-17) donne une relation entre

It. Gt et X :

et toua CalCuli ettect.1

ED outre. une relation luppl, .. t&Ïre elt obtenue en écri TUt

le bilan d'éner,ie dana la SODe de réaction

T T Tt Tt) ( B)
I H

t + I R t " l (t Rpr + (1 - t) Hpr.cond.
+ Q A-I

"" 0 0 pr

À

-L 101
Cpx

soi t. en posant :

La coabinailon dei équations (A-6) et (A-lB) conduit à la relation:

iTT 2 ft
I (B

t _ BT + Bill) + l H t " Q - ýn r A -- (A-19)
Ill. m aeond. 0 o. e dr

T T
Tt T

) (t Il HT ) + Il H·)+ I (t(H - Il I r) + (1 - t Hpr.cond - pr.cond. pr.condpr pr p

\I

Cpx " .s Cpx
\I e

III

cond.T \I T "r T_ cond.T_
It "

Hm
" + -!- Ho·- -!L (1 - Il) (t Rpr + (1 - t) Rpr )

III III

La combinaison des équations (A-9). (A-11), (A-15). (A-11) et

(A-22) penaet le calcul de Tt" tt et rt/r. en fonction de X et p.

Pour la suite des calculs, nous supposerons avec KLYACHKO /';2 I

-



- Calcul du nombre de transtert 8 et de la constante de combuation K -

(*) _ Cette hypothèse étant très bieD véritiée dans le c .. des ýuttes d'hy-

drocarbures.

(.)
equation qui s'intègre en supposant 8 COD.tant ,et qui a'écrit en fonction

du diamètre :

(A-a9)

(A-24)

(A-28)

(A-27)

(A-a6)

(A-25)

(A-9) et (A-15). soit par

Tt - T
log (1 + Cpx _ "

)

Jt-ý
I

Il

log

d " 2 r
m

I " 4 fi
m

ce qui permet de calculer tt-

- Ul-

ré.oudre, on .uppose d'abord que .t " 0 et on calcule Tt-
Si Tt < Tb' le calcul est terminé,e .pr
Si T Tt

> eb.pr' l'hypothèse .t " 0 est remplacée par T " Tr r.b.nr'

l + ýlý _
t v

L (1 _ t....R.!:)
e 4' v

m

ý écrivant l'équation de détinition de I
Il

d .. 3
I " - - (0 - fi r )m dt m 3 m

r
m

et en éliminant I des équations (A-26) et (A-28) il vient
m

dr A.
8m 1

rm dt·
Cpý p;

1

L'équation (A-9) peut s'écrire:
A.

r ......l 8
11 Cpý

1

Cpý (Tt - T )
(1 + 1 Il

)

LZ _ Q. / I

ce qui dérini t 8 " 1 11_
r "1--
rt

- Calcul du rapport rr/rm - Soit par combinaison de
combinaison de (A-11) et (A-22). On obtient &lors

log ( ýr ý )
l - (1 - ý ) X

.. .., m

Pour
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ý

(A-31 )

(A-30)

ý ':'\.:ý:
, " .ý.,.- -- ". ,_
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8t " - ICt

" -'
.. :" + ""

,--

...

, _,_" .¥'.,;...... ""

... ,

_
... .".,i/.ý.> .".". _.ý._, ..

8 ýi-_-....._.
o epx.. .

l

avec :

8 ýi
K·---8

". C\'1ý
l

A partir de la connaissanee de eett@ eonstute cte cOIIIbStion IC,

il est po "" ible de calculer la durie tý de la cSbWltion :

d2
o

t2 " r (A-32)
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IPIC'IIIS DI POUDRI DDD-SCIIIRUR (Ka du eui we)

r.l&ti'lRILt à ltiDtenait' J a. la plUi tot\. (,,).
o

Noua avona réuni, aous forme de tableaux, le. Y&lýur.
des di.tanees rétieulaires d et dýs intýnsités rýlative. JIJ d'une nart

o
de. raies releYée. sur les spectres des échantillons que nous avons &na-

ly.éa (ef. II.8), dt autre part des raies relatives aux compolés dèfinia

correlpondants et tigurant sur les riehes J.C.P.D.S. 149/.
tea intensités J des raies des speetres que nous ayona

obtenua ont ét' d'tini.. com.e :
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