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Résumé

Les concepts de la théorie des transitions de phase sont utilisés pour 1’étude des propriétés
d'inflammation de combustibles méditerranéens poreux, a savoir le pin d’Alep (Pinus
halepensis), I’Eucalyptus et la paille de blé. Une nouvelle méthode est proposée pour
l'estimation du flux critique pour I’inflammation. Nous avons utilisé pour cela un céne
calorimétre congu au niveau de notre laboratoire « L.E.P.M » et inspiré des normes
internationales ASTM. Les données expérimentales sont comparées aux résultats analytiques
et numériques d'un modele qui utilise un bilan énergétique et comprend des criteres
d'inflammation d'énergie et de température. Le modele confirme la tendance linéaire du temps
d'inflammation pour de fortes intensités du flux thermique, mais ne parvient pas a reproduire
le comportement des données pres du seuil d’inflammation, car il n'inclut pas explicitement
I'émission de volatiles lors de la pyrolyse. Les intensités du flux critique pour l'inflammation
estimé par cette nouvelle méthode sont plus faibles que ceux données par la littérature. Le
désaccord est dii au comportement probabiliste de I’inflammation observé dans la région
critique et ignoré par la littérature qui utilise des méthodes d’estimation déterministes. Nous
avons discuté les conséquences de I’utilisation des flux estimés par de telles méthodes
déterministes sur les risques incendie. L’aspect probabiliste observé dans ce travail est
attribué a 1’hétérogénéité de la composition et de lI'arrangement des particules du combustible.
La dynamique du chauffage des combustibles est aussi décrite, ou un processus de relaxation
exponentielle est observé. L’effet de la teneur en eau du combustible sur la dynamique de
chauffage et sur la transition de phase est aussi examiné. Il apparait que la teneur en eau ne
fait que retarder 1’inflammation, mais n’a aucune influence sur la transition de phase (le flux
critique). Finalement, une discussion concernant 1’ordre et le type de la transition de phase
d’inflammation, révele une transition de phase dynamique et continue.

Mots clés : Transitions de phase, flux critique pour I’inflammation, processus de relaxation,
probabilité d’inflammation.



Abstract

The concepts of phase transition theory are used to study the ignition properties of
porous Mediterranean fuels, namely Pinus halepensis, Eucalyptus and wheat straw. A new
method is proposed for the estimation of the critical heat flux for ignition. To this end, we
used a cone calorimeter designed at our laboratory "L.E.P.M" and inspired by international
standards ASTM. Data is compared to the analytical and numerical results of a model that
uses an energy balance and includes ignition energy and temperature criteria. The model
provides the linear trend of the ignition time for large heat flux intensities, but fails to
reproduce the behavior of data near the ignition threshold, because it does not include
explicitly volatiles emission at pyrolysis. The critical flux for ignition thus estimated has been
found small compared to literature data. The discrepancy is due to the probabilistic behavior
of ignition observed in the critical region and ignored by the literature that uses deterministic
methods for the estimation of the critical heat flux for ignition. We discussed the
consequences of using such deterministic methods on fire risks. The probabilistic aspect is
attributed to the heterogeneity of the composition and arrangement of fuel particles. The
dynamics of fuel heating is also described, where a relaxation process is observed. The effect
of the moisture content on the heating dynamics and on the phase transition is also examined.
It appears that the moisture content only delays the ignition, but does not control the phase
transition. Finally, a discussion is offered regarding the order of ignition phase transition as
well as its type (dynamic or static). This discussion revealed a continuous dynamic phase

transition.

Key words: phase transitions, critical heat flux for ignition, relaxation process, ignition
probability.
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Introduction générale

Introduction générale

Le feu est un phénomene imprévisible dont le comportement continue a surprendre
aussi bien les opérationnels que les scientifiques. Malgré tous les développements
technologiques (retardants, canadaires etc.), le feu reste incontrélable lorsqu’il se déclenche. Il
continue a jouer de mauvais tours méme aux pays les plus développés. C’est ainsi que les
incendies de forét par exemple dévastent chaque année des milliers d’hectares dans chaque
pays avec toutes les conséquences économiques, environnementales et sur la santé (FAO,
2001).

Les combustibles des foréts par exemple sont des matériaux composites complexes.
Lors de leur chauffage ils évaporent 1’eau, émettent des gaz combustibles et aussi changent
leurs propriétés physiques (chaleur spécifique etc.). Les gaz combustibles émis se mélangent a
I’air et peuvent s’enflammer si les conditions de température et de composition sont réunis, ou
bien ils restent dans leur état gazeux sans s’enflammer. D’aprés Drysdale (2011), la flamme
est un état de la phase gazeuse. Dans le cas de la forét, le déclenchement du feu a lieu lorsque
des conditions similaires d’inflammabilité sont réunies. Ceci nous méne a penser qu’il existe

une transition d’inflammation basee sur la transition état gazeux/état flamme. L’état flamme

1



Introduction générale

apparait si les condition steechiométriques sont réunies et correspondent a un mélange air/gaz
avec une proportion minimale du gaz (Limite inférieure d’inflammabilité). L’autre condition
est le seuil de température (température d’inflammation). D’autre part, la théorie des
transitions de phase décrit avec des comportements universels les changements de phase dans
différents domaines de la nature comme les transitions : liquide/gaz (Blundell et Blundell,
2006), paramagnétique/férromagnétique (Pokrovskii, 1999), isolant/conducteur (Stauffer et
Aharony, 1992), endémie/épidémie (Zekri et Clerc, 2001), etc. Dans tous ces domaines, les
grandeurs physiques présentent une singularité pres de la région critigue. Ce qui est
surprenant, ¢’est I’universalité du comportement des grandeurs physiques malgré la différence

des domaines.

L’idée proposée ici est d’appliquer ce concept de transitions de phase a
I’inflammabilité et de 1’utiliser pour proposer une nouvelle méthode d’estimation du flux
critique pour I’inflammation. En effet, la détermination du flux critique pour I’inflammation a
fait 1’objet de plusieurs travaux scientifiques sur plusieurs décades (Mikkola et Wichman,
1989 ; Delichatsios et Chen, 1993 ; Dietenberger, 1996 ; Khan et al., 2009 ; Mindykowski et
al., 2011). En outre il existe maintenant des méthodes standard comme ASTM 1354 (2017)
pour déterminer le flux critique. Or ces méthodes ne tiennent pas compte 1’hétérogénéité des
combustibles et 1’aspect probabiliste de 1I’inflammation pourtant observé dans certaines études
(Hadden et al., 2011 ; Colwell et Reza, 2005).

Le flux critique pour I’inflammation a été étudié précédemment en utilisant un cone
calorimétre en extrapolant le comportement linéaire de I’inverse du temps d’inflammation a
hauts flux incidents vers les bas flux (Mindykowsky et al., 2011 ; Khan et al., 2009). Or
justement au niveau des bas flux ce comportement devient non-linéaire. D’un autre c6té, la
teneur en eau peut étre un parameétre de controle de la transition de phase d’inflammation. En
effet, pendant I’hiver ou I’humidité atteint des niveaux tres éleves, le feu se déclare trés
rarement. Par contre, pendant 1’été ou I’humidité atteint un niveau bas et les végétations sont
séchés, le feu se déclenche fréquemment. Nous sommes ici aussi en présence d’une transition
de phase non-inflammation/inflammation a cause de la teneur en eau. Dans un travail récent,

il a été montré qu’il n’existe pas de teneur en eau critique pour I’inflammabilité (Terrah et al.,
2020).

Ces phénomenes et concepts sont au ceeur de ce travail, ou nous étudions la transition

de phase non-inflammation/inflammation des matériaux poreux aussi bien expérimentalement
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grace a un cone calorimétre qu’analytiquement et numériquement en utilisant un modele
simple basé sur la conservation de 1’énergie. Dans les chapitres 1 et 2, nous présentons
respectivement la théorie d’inflammation et la théorie des transitions de phases. Nous
appliquons dans le chapitre 3 les concepts de la théorie des transitions de phase décrits dans le
chapitre 2 pour la détermination du flux critique pour I’inflammation et examinons les
propriétés de I’inflammation de végetations méditerranéennes mortes et vivantes. L’aspect
probabiliste est démontré expérimentalement et relié au comportement en puissance du temps

d’inflammation.
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Chapitre 1

Etat de Lart sur les feux et ['inflammation

1.1 Introduction

Chaque année, les feux causent beaucoup de drames (FAO, 2001). C’est une menace
annuelle pour les personnes et les biens dans de nombreux pays du monde. En fait tout le
globe est concerné (Fig.1.1). Les incendies sont le résultat de nombreux processus physiques
et chimiques couplés et non-linéaires. lls sont souvent associés aux phénomeénes de
turbulence, a des réactions chimiques complexes, au transfert de chaleur et a la dégradation de
milieux hétérogenes (Morvan, 2009). La lutte contre les incendies nécessite une bonne
connaissance du phénomene, c’est le role du scientifique d’apporter des solutions de plus en

plus efficaces pour cette lutte.

Dans ce chapitre, les premiers responsables de 1’inflammation sont définis, les gaz
volatiles ou Composés Organiques Volatiles (COV), nous exposons leur classification, leur

synthese dans la végétation ainsi que le processus de leur émission au niveau de la plante.
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Figure 1.1 Le monde en feu (firms, 2019)

Les différents modes de transfert de chaleur et les différentes étapes rencontrées lors
de I’inflammation sont rappelés impliquant les processus de pyrolyse et de combustion en
passant par les deux types de combustion. Quelques caractéristiques de I’inflammation sont
exposées ainsi que les approximations de la théorie d’inflammation comme 1’approximation
du combustible fin et celle du combustible épais et les critéres d’inflammation. Enfin
I’appareillage de mesure d’inflammabilité et de combustibilité «le cbne calorimetre est

présenté.
1.2 Les composés organiques volatiles

La composition de la végétation joue un rdle primordial lors de I’inflammation. En
fonction de ’espece, les propriétés chimiques et physiques ne sont pas les mémes. Elles

peuvent influencer I’inflammation.

Un grand nombre de travaux a été consacré aux Composés Organiques Volatiles

(COV) depuis plusieurs décennies, avec des applications aussi bien pour I'environnement
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(couche d'Ozone, pollution etc.) que pour la santé. 1l existe deux types de COV: Biogéniques
(émis par la végétation) et anthropiques (industrie, transport, solvants hydrocarbures etc.).
Seulement les COV biogéniques sont considérés ici puisqu’on étudie 1’inflammation de la
végétation. 1l semble que I'allumage d'un nuage de COV libéré par une végetation chauffée
par un incendie explique l'apparition d'un incendie forestier accéléré. En effet, comme la
densité des COV est supérieure a la densité de l'air, lors de la dégradation thermique de la
végetation a cause du feu qui s'approche ceux-ci peuvent s‘accumuler prés du sol et en
dessous de la couche veégétale ou s'écouler vers le bas d'un canyon et créer une atmosphere
inflammable. Cette approche thermochimique est soutenue par la connaissance empirique des
pompiers dans le terrain qui associent généralement la forte odeur de ces COV a haut risque,

en particulier dans des géométries relativement confinées.

Il est donc indispensable de connaitre la composition et les propriétés d'inflammabilité
des COV biogéniques afin de maitriser non seulement les feux extrémes mais ’initiation d’un

feu avant tout.
1.2.1 Définition et classification des COV

Nous nous restreignons ici a I'émission des COV par les végétaux lors de leur
dégradation thermique avant l'inflammation. La plupart des végétaux méditerranéens
produisent par métabolisme secondaire des COV biogéniques. Les principaux éléments
végétales en forét méditerranéenne sont: le Thymus vulgaris, Lavanda stoechas, Rosmarinus

officinalis, Cistus albidus, Pinus pinea, Pinus helepensis et /’Eucalyptus.
1.2.1.1 Définition des COV:

Il n’existe pas de définition spécifique au terme COV. D’une manicre générale, les
COV sont des substances organiques passant facilement a 1’état gazeux et contenant au moins
un atome de carbone. Un composé chimique est qualifi¢ d’organique lorsqu’il posséde un
atome de carbone li¢ & un ou plusieurs atomes d’hydrogene et d’oxygeéne ou d’autres éléments
(N, F, CI, Br, I, S, P, etc...) qui font partie de la constitution des étres vivants. La plupart des
définitions caractérisant les COV reposent sur leurs propriétés physiques et chimiques : le
point d’ébullition, 1’équilibre gaz / liquide ou la tension de vapeur. Les COV biogéniques
sont définis comme des composés carbonés émis naturellement par la biosphere (Kesselmeier
et Staudt, 1999). Ils existent dans I'atmospheére a I'état de traces (avec une concentration allant

du ppt a la dizaine de ppb). Sont exclus de ces composés le méthane, le monoxyde et le
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dioxyde de carbone étant donné leur abondance dans I'atmosphere. Les applications des COV
concernent surtout I'environnement (couche d'Ozone, pollution etc.) et leur impact sur la
santé. Mais récemment, des observations montrent leur implication dans les feux accélérés
(Viegas et Simeoni, 2011).

1.2.1.2 Classification et composition des COV

Comme décrit dans la section précédente, les COV sont répartis en deux familles:
biogéniques (émis par la biosphere) et anthropiques (causés par l'industrie, le transport, les
solvants des hydrocarbures etc.). Les COV biogéniques peuvent étre a l'origine de feux

accélérés si les conditions météorologiques et géométriques du terrain sont favorables.

Les plantes produisent des centaines de milliers de composés organiques, une petite
fraction parmi ces composés, les plus volatils, sont libérés dans 1’air. Les composés émis
forment un ensemble trés hétérogéne comprenant de hombreux groupes chimiques (alcanes,
aclenes, aldéhydes, cétones, alcools... ) avec des structures linéaires ou bien cycliques. Les
composés hors méthane que 1’on retrouve le plus communément dans les émissions des
plantes sont les terpénes ou terpénoides et les acides carboxyliques. Le terme terpénoide
regroupe les terpénes oxygénés et non-oxygénés. Les composés de cette famille sont appelés
hémiterpene (C5), monoterpene (C10), ou sesquiterpene (C15) selon leur nombre d’atomes de
carbone. Au-dela de 15 atomes de carbone les terpenes ne sont généralement plus considérés
comme volatils. Le Tableau 1.1 présente quelques exemples de chaque groupe, détaillés dans
(Connolly et Hill, 1991). L’hémiterpéne isopréne (2-méthyl-1,3-butadiéne) est le composé le
plus répandu et représente a lui seul plus de la moitié des émissions de COV biogéniques a
I’échelle du globe (Guenther 1995). Parmi les monoterpenes les plus communs, on trouve les
composés tels que a-pinéne, B-pinene, camphéne, limonene, myrcene, 3-caréne. A ces
¢léments s’ajoutent quelques monoterpenes oxygénés comme par exemple le linalool ou
encore I’a-terpinéol. Outre la grande famille des terpenes, on rencontre aussi fréqguemment
I’acétaldéhyde, le 2-méthyl-3-buten-2-ol (MBO) et d’autres composés dérivés de 1’hexanal ;
puis des composés moins réactifs comme le méthanol, 1’éthanol, I’acide formique, 1’acide

acétique, et I’acétone.

Les facteurs d’émission dépendent de 1’espéce considérée et des conditions
climatiques (température, rayonnement lumineux, saison). Les coniféres, et plus généralement

les especes a bois emettent plus de terpenes que les autres familles (type herbacées)



Chapitre 1

(Kesselmeier et Staudt, 1999). Ceux-ci représentent 10% des émissions globales issues de la
végetation avec 1150 Tonnes/an (Connolly et Hill, 1991), et réagissent rapidement avec les

radicaux HO du fait de leur non saturation. Une fois dans 1’atmospheére, ils servent de

Etat de Lart sur les feux et l'inflammation

précurseurs a la formation de radicaux par photo-oxydation.

Nombre
Dénomination de Abréviation |  Structure squelette d'un membre de famille
Carbones
Catégorie |
Hemiterpenoides C5 Hm /I\/
i
Isoprene
Monoterpenoides C10 Mo B(m.
oe-pinéne ;ﬁ linalool L W|
Sesquiterpenoides C15 Sq
Caryophylléne /J:\)j
Tl J e
_':—""--.\_
Catégorie 1l
Diterpenoides C20 Di
19 ~ia
Labdane
Sesterterpenoides C25 St
Cericerane
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Triterpenoides C30 Tr
X X AN N\
Squalene
Tetraterpenoides C40 Te 1 12
7 9
LT
13
Megastigmane
Polyterpenoides C5n (n>8) Py OH
H W
n betulaprenol

Tableau 1.1 Exemples de terpenoides

1.2.2 Synthese des COV dans les végétaux

L’isopréne et les monoterpénes résultent d’un méme précurseur, le diméthylallyl-
diphosphate (DMAPP) et son isomére 1’isopenthyl diphosphate (IPP). Il est & noter que le
DMAPP et I’IPP sont aussi les précurseurs de composés tels que les caroténoides qui sont
essentiels pour le développement de la plante (Sharkey, 1991). C’est par le cycle de 1’acide
mévalonique (MVA) que vont étre formés ces précurseurs dans le cytoplasme et par le cycle
du méthylerythritol (MEP) dans les plastes. La synthése de 1’isopréne fait intervenir une
enzyme appelée isopréne-synthase. Située dans le chloroplaste, cette enzyme catalyse
I’élimination du pyrophosphate du DMAPP et son activation est dépendante de la lumiére er
(Silver et Fall, 1991). Bien que le mécanisme de formation du 2-méthyl-3-buten-2-ol (MBO)
reste inconnu, sa formation est supposée avoir lieu aussi dans le chloroplaste a cause de la

dépendance de ses émissions a la lumiére.

La combinaison par condensation du DMAPP et de I’IPP forme le mono-terpene
geranyl-pyrophosphate (GPP) qui est le précurseur d’autres mono-terpénes mais aussi des
sesquiterpénes s’il se combine avec une autre molécule d’IPP. La plupart des mono-terpénes
posséde une structure cyclique et on appelle mono-terpénes cyclases les enzymes qui
catalysent leur formation a partir du GPP (McGarvey et Croteau, 1995). Ces enzymes ont la
capacité de produire différents mono-terpénes. Par exemple, I’action de I’enzyme limonéne
synthase sur le GPP peut donner du limonéne, de I’a-pinene, du B-pinéne, ou du myrcene
(Rajaonarivony et al., 1992). A noter que les mono-terpénes ainsi formés peuvent subir une
oxygénation pour donner des mono-terpénes oxygénés (Croteau et Gershenzon, 1994). La
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formation des mono-terpenes a genéralement lieu dans les plastes non photosynthétiques
(donc autres que les chloroplastes) tandis que les sesquiterpénes sont produits dans les
cytoplasmes (Carde et al., 1980; Gleizes et al., 1983; Kleinig, 1989 ; Soler et al., 1992 ;
McCaskill et Croteau, 1995 ). Une fois produits, les mono-terpenes peuvent étre stockés dans
des reservoirs spécialisés tels que les poils glandulaires dans la menthe, les canaux de résine
dans les aiguilles de pins, les vesicules resiniféres chez les sapins ou encore les glandes a
huile dans les feuilles d’Eucalyptus (Lerdau et al., 1997). Cependant certaines especes de
chénes (Quercus, lignée Sclerophyllodris) en région méditerranéenne, sont dépourvues
d’isopréne et émettent des mono-terpenes en fonction de la lumiére ce qui laisse a penser que
leur formation a lieu directement dans les chloroplastes et qu’il n’y a pas de stockage (Loreto

et al., 1996).
1.2.3 Processus d'émission des COV au niveau de la plante
Les COV sont produits a I’intérieur des cellules des végétaux. Il existe quatre voies de

transition de la plante vers 1I’atmospheére (Lerdau et al.,1997; Monson et al., 1995).

— La diffusion a travers la cuticule, la cuticule étant I’enveloppe qui recouvre la partie

aérienne des végétaux.

— La libération a travers les stomates qui va dépendre de la conductance stomatique

vers 1’atmosphere.

— La libération de la production de COV consécutive a une blessure.

mésophylle .
palissadique cuticule
- épiderme supérieur
xyléme - mésophylle
nervure — y
gRoor lacuneux

espace aérifére
cellule de garde ou
cellule stomatique

stomate cuticule épiderme inférieur w.infavisual.info

Figure 1.2 Coupe d’une feuille
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Le principal processus qui gouverne les émissions de COV est la diffusion. Celle-ci se
déroule selon un gradient de pression partielle des composés depuis I’intérieur des cellules (ou
les concentrations sont relativement élevées) vers I’air qui entoure la feuille (a faibles
concentrations et basse pression partielle). D’aprés la loi de Fick, le flux de COV est lié au
facteur de diffusion du composé (x), a sa différence de pression de vapeur (B,) entre
I’intérieur et I’extérieur de la feuille et a un terme de résistance. L’équation suivante traduit

cette relation:

P, (x;feuille)—Py,(x;atmospheére)

q"emission_x =c (1-1)

résistance

Cette relation peut étre simplifiée en négligeant la pression de vapeur du composé
dans I’air autour de la feuille. Ici les termes de résistance et de coefficient de diffusion sont
complexes et peu connus. Le coefficient de diffusion ¢ dépend de la taille et la forme du
composé, du milieu a travers lequel il diffuse ainsi que de la température. Pour la plupart des
COV, les coefficients de diffusion a travers les cellules, les membranes, les parois des cellules
sont inconnues. Le taux de diffusion est aussi contrélé par la distance a parcourir par le
composé. Celui-ci est difficile a évaluer étant donné la complexité de 1’architecture d’une
feuille. Le terme résistance dans 1’équation 1 .1 est en fait la somme de plusieurs résistances.
Par exemple, en supposant que I’isopréne est produit dans les chloroplastes, son transit vers
I’extérieur de la feuille dépend de la résistance des membranes intérieures et extérieures du
chloroplaste puis de la résistance du cytoplasme, de la membrane plasmique, de la paroi
cellulaire, des espaces intercellulaires puis des stomates. Plusieurs études ont montré que
I’isoprene est émis surtout a travers les stomates. Il ne semblerait pas que ces émissions soient
influencées par la conductance stomatique. Dans le cas des plantes émettrices de mono-
terpénes, trois cas sont différenciés. Pour les pins, les mono-terpénes sont stockés dans des
réservoirs internes tels que des conduits de seve. Le terme de résistance comprend
principalement la résistance des cellules épithéliales parenchymateuses qui entourent les
conduits de résine, des espaces intercellulaires et puis les stomates. Pour les plantes qui
stockent les mono-terpénes dans les trichomes qui sont des excroissances extérieures (souvent
des poils glandulaires, exemple la menthe) la resistance principale est celle de la cuticule.
Enfin, pour les plantes dont les émissions de mono-terpenes sont dépendantes de la lumiere, il
est probable que la résistance soit identique a celle décrite auparavant pour I’isopréne.
Lorsqu'une plante subit des dommages, les réservoirs de mono-terpénes et de terpénes non

volatils sont alors exposés a I’air libre et les émissions de mono-terpénes sont immédiatement
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multipliées. Cet effet peut durer assez longtemps puisque le contenu des réservoirs exposés
peut s’écouler et laisser libre I’évaporation des COV. A cet effet s’ajoute la libération de COV

dont la production est la conséquence d’une blessure.

Discutons maintenant les facteurs de régulation des émissions de COV. La
température est le principal facteur contrélant les émissions de COV par les végétaux. La
température augmente la pression de vapeur des composés et favorise donc leur diffusion a
travers les membranes. Pour les composes stockés dans des conduits ou autres réservoirs de la
plante, la température est le facteur de contr6le dominant des émissions. Pour les composés
qui ne sont pas stockés dans la plante comme 1’isopréne, les émissions sont directement en
lien avec la production. En plus de la température, la lumiere va donc aussi étre un facteur de
contréle important puisqu’elle est nécessaire a la production de l’isopréne. La figure 1.3
montre I’influence de ces deux facteurs pour des feuilles de chéne blanc et de liquidambar.
Les émissions de mono-terpenes sont généralement contrdlées par la température mais
indépendantes de la lumicére, a 1’exception de certaines espéces dont les émissions sont
partiellement dépendantes de la lumicre, comme c’est le cas pour certains chénes et épicéas.
Les jeunes aiguilles chez certains coniferes peuvent également avoir des émissions de mono-
terpénes contrblées par la lumiére et la température. Cette observation a aussi été faite pour
les émissions de sesquiterpénes qui semblent dépendre de maniere générale de la température

et trés peu de la lumiere.

L’effet de la température sur les émissions correspond bien & ce qui pourrait étre
prédit par la relation température et courbes de pression de vapeur. La pression de vapeur
d’un composé dépend de sa volatilité et de la concentration dans la plante. Outre la
température et I’ensoleillement qui sont des facteurs de contrdle des émissions a court terme,
d’autres parameétres ont été étudiés comme 1’humidité de I’air, la concentration en CO2 ou
encore la disponibilité en azote ou en eau dans la plante. Par ailleurs, un effet stimulant de
I’0zone a été observé sur les émissions d’isopréne par les feuilles de peuplier (Populus alba)
(Seufert, 1995). L’humidité de I’air ne semble pas modifier les émissions d’isopréne et de

mono-terpénes pour les pins, épicéa et eucalyptus.
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Cependant dans certains cas on observe un effet positif sur les émissions de mono-
terpénes chez la sauge, la menthe et le chéne. Ceci peut s’expliquer par la modification de la
perméabilité de la cuticule des feuilles lorsqu’elle est hydratée. Pour le CO2 aucune tendance
claire n’a été¢ observée a part pour des concentrations trés fortes ou trés faibles ou un effet

négatif est observeé sur les émissions.
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Figure 1.3 Influence de la température (feuilles de chéne blanc, gauche) et de la lumiere (Liquidambar
styraciflua, droite) sur les flux d’isoprene (Harley et al., 1996 ; Fuentes et al., 2000). Les flux sont
exprimés par m? de surface foliaire. La ligne continue indique la tendance.

L’azote est nécessaire pour I’activité des enzymes et une corrélation positive entre les
flux d’isoprene et le contenu en azote des feuilles a pu étre observé. Dans le cas d’un déficit
en eau dans la plante, I’effet sur les émissions est complexe car méme si les émissions
diminuent avec I’amenuisement de la disponibilité en eau, I’augmentation de température due
a la baisse de la transpiration entraine un effet inverse. Au final, le déficit en eau est souvent

responsable d’une augmentation des émissions.

D’autre part, une claire tendance saisonnicre affecte les émissions de COV. En effet, le
stade de developpement de la plante (I’apparition des bourgeons, des fleurs, des fruits, la
sénescence des feuilles) et 1’état de dormance de la plante jouent un réle important sur les
émissions. Il a ét¢ montré que des plantes typiquement émettrices d’isopréne comme le saule
(Salix phylicifolia) ou le tremble (Populus tremula) libéraient de grandes quantités de mono-
terpénes et autres alcenes au printemps pendant le débourrage (période d’éclosion des
bourgeons) et les premiers stades de développement de la feuille. Les fortes émissions
d’isopreéne caractéristiques de ces espéces ne commencent quant a elles que lorsque le

feuillage a atteint sa maturité en été (Hakola et al., 1998). Le stade de développement des
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feuilles est donc un facteur déterminant pour les émissions. Les jeunes feuilles qui n’ont pas
encore atteint leur taille finale n’émettent pas d’isopréne et ne possédent pas I’enzyme qui
permet de le synthétiser. L’émission d’isopréne ne démarre qu’une fois la feuille
complétement développée et plus précisément aprés plusicurs jours d’exposition a des
températures suffisamment élevées. Les conditions dans lesquelles se développent les feuilles
peuvent aussi conditionner leurs émissions. Par exemple la figure 1.4 montre I’influence d’un
environnement lumineux sur les feuilles: les feuilles se trouvant au sommet de la canopée
dans un environnement trés lumineux produisent des quantités plus importantes d’isopréne
que les feuilles situées dans la canopeée. Plusieurs autres études ont aussi montré des résultats
similaires pour les émissions de mono-terpenes. L’observation des émissions chez le pin
parasol (pinus pinea) a montré qu’au cours de I’année, les taux d’émission pouvaient changer
d’un facteur 20, que la nature des émissions s’en trouvait changée et que la réponse a court
terme des émissions a la lumiére était aussi modifiee, ce qui souligne I'importance de la
variation des émissions en fonction des saisons et doit étre prise en compte pour les

estimations.

Les COV jouent un réle important dans la chimie de I’atmosphére & cause notamment
de leur forte réactivité. Une fois dans I’atmosphere, les COV peuvent étre éliminés par des
processus physiques de dépdt humide (pluies) ou sec et peuvent subir des transformations par
photolyse ou par réaction avec des radicaux. L’importance de chacun de ces processus dépend
des propriétés physiques et chimiques des composes et détermine leur temps de vie dans

I’atmosphere.
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Figure 1.4 Emissions d’isopréne par des feuilles de liqguidambar (Liquidambar styraciflua) situées
au sommet de la canopée (22 m) exposées au soleil (carrés), et par des feuilles situées dans |’'ombre
a lintérieur de la canopée (cercles) (Harley et al., 1996 ; Fuentes et al., 2000). Les flux sont
exprimés par m? de surface foliaire et les niveaux de rayonnement enregistrés durant les mesures
sont de 1000 umol m 2 s,
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De manicere générale les processus de dépdt ne contribuent que trés peu a 1’élimination
des COV sauf pour les especes les plus inertes chimiquement. Les transformations par
photolyse et les réactions chimiques représentent les principaux mécanismes d’élimination
des COV et des produits de leurs réactions. Les temps de vie des COV sont trés variables et

peuvent étre de quelques minutes seulement jusqu’a plusieurs années pour les moins réactifs.

En milieu naturel, des mesures de COV libérés dans 1’air ambiant ont été réalisées sur
des formations vegétales variées et localisées dans différentes zones geéographiques. Ces
mesures sont effectuées dans une problématique liée a la formation d’ozone dans
I’atmosphére. Elles consistent a donner un flux de COV émis par la végétation lors de leur
exposition au soleil. Ces études sont focalisées sur I’isopréne et les différents mono-terpenes

émis par les végétaux.

Owen et al. (1997) ont étudié I’émission de COV sur 18 plantes méditerranéennes dont
I’arbousier (Arbutus unedo), le ciste (Cistus incanus), la bruyere (Erica arborea) et le pin
(Pinus pinea). Ils ont montré que la somme des COV est égale a 0.3 pg/g pour le ciste, 5.9
ug/g pour le pin, 0.1pg/g pour I’arbousier et inférieur a 0.1 pg/g pour la bruyere. Ces
concentrations sont variables suivant les saisons et sont d’autant plus importantes que la
température est élevée. Ces auteurs montrent a ce propos qu’il existe une corrélation linéaire

entre la quantité de COV émis et la température.

Cette linéarité est démontrée pour une gamme de température de 17°C a 37°C et n’est
plus valable pour les températures supérieures a 37°C. Owen et al. (2002) ont mené une étude
sur 10 especes méditerranéennes dont le ciste de Montpellier, 1’arbousier et différents pins.
L’isopréne n’a été identifié que dans les COV émis par 1’arbousier. Parmi les végétaux

étudiés, c’est le ciste de Montpellier qui libére le plus de COV, particuliérement 1’o-pinéne.

Il existe des études sur 1’émission des volatils a des températures supérieures a 50°C.
Apreés les essais réalisés au CEREN, Courty et al. (2014) ont étudié les émissions avant
inflammation des principales especes végétales méditerranéennes. Il effectue en effet des
analyses a des températures entre 70 et 180°C. lIs se focalisent uniquement sur I’¢tude du
comportement des mono-terpénes du romarin. L’existence d’une température pour laquelle
1I’émission des terpenes est la plus importante a été demontree, elle se situe autour de 175°C.
Le tableau 1.2 présente les COV majoritaires de 5 espéces végétales présentes en

méditerranée.
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Nom de P’espéce COV majoritaires

Thymus vulgaris le thymol (C10H140), le pcymene (C1oH14) et le y-
terpinene (CioH1s)

Lavandula steechas I-fenchone (C10H160) et le camphor (C10H160)
Rosmarinus officinalis a-pinéne (CioH1e)

Pinus pinea Limonéne (C1oHz6)

Cistus albidus 3-hexen-1-ol (CsH120) et le curcuméne (CisH24)

Tableau 1.2 COV majoritaires de cing espéces végétales méditerranéennes (Courty, 2014).

1.3 Les échanges thermiques

Il est essentiel de comprendre les échanges de chaleur (ou d’énergie) qui se produisent
si I’on veut saisir le comportement au feu et les processus qui y sont reliés. Il existe une
documentation abondante sur la question (Welty et al., 1976 ; DiNenno, 1988), mais on se
limitera ici a attirer ’attention sur trois mécanismes: la conduction, la convection et le
rayonnement. S'il est probable que les trois contribuent & chaque incendie, on constate
souvent que l'un d’eux prédomine a un stade donné ou a un endroit donné (Drysdale, 2011).

x:{} X =L

Figure 1.5 Représentation d'une plaque plane infinie, transfert de chaleur de la surface
de température Ty a ['autre extrémité de température T, (Drysdale 2011)
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La conduction intervient dans le transfert de chaleur associé aux solides. La chaleur
passe d'une région a haute température a une région a basse température; ce flux thermique

peut étre exprimé comme :
m_ _ AT
q" = kAx (1.2)

AT est la différence de température sur une distance Ax, pour une perte de chaleur a travers

une plaque plane infinie, ce flux s’écrira en régime permanent:
n k
qa =7 (T, - T,) (1.3)

L I’épaisseur de la plaque est la distance sur laquelle la température thermodynamique passe
de T, & T, (Fig.1.5). En générale les matériaux qui sont de bons conducteurs thermiques sont
aussi de bons conducteurs électriques. En effet, un transfert de chaleur peut se produire a la
suite d'interactions impliquant des électrons libres dont le mouvement constitue un courant
électrique lorsqu'une tension est appliquée. Dans les isolants, I'absence d'électrons libres
signifie que la chaleur ne peut étre transférée que sous forme de vibrations mécaniques a

travers la structure du réseau moléculaire, ce qui est un processus beaucoup moins efficace.
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Figure 1.6 Convection naturelle sur une paroi verticale
La convection représente le transfert de chaleur entre un fluide (dans ce cas 1’air, les
flammes ou les produits de combustion) et une surface (solide ou liquide). La chaleur se sert

du fluide comme véhicule pour se déplacer. La relation empirique dans ce cas est donnée par :
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q" = h,AT (1.4)

Le coefficient de transfert thermique par convection h, dépend de la configuration, de la
surface et de la nature de 1’écoulement du fluide le long de cette surface. AT =T — T, pour
une perte de chaleur d’un combustible de température de surface T a I’air ambiant de
température T, La convection sera forcée lorsque 1’écoulement du fluide est forceé par un
dispositif mécanique quelconque (e.g. vent, ventilateur). Elle est naturelle lorsqu’il existe une
différence de température entre deux points d’un fluide, le fluide chaud, qui aura une masse
volumique plus faible que le fluide froid aura tendance a monter sous 1’effet de la poussee

d’Archimede. Le tableau 1.3 donne quelques valeurs du coefficient de convection h; .

Le fluide h; (W/m2.K)
L’air, convection naturelle 6-30
L’air, convection forcée 30-300
L eau, convection forcée 300-18000
L’eau, ébullition 3000-60000

Tableau 1.3 Ordre de grandeur du coefficient de convection (Kreith et al., 2011).

Le rayonnement, semblable a la lumiére visible (sauf qu’il a une plus grande longueur
d’onde), se propage sans necessiter de support matériel (méme a travers le vide), Il se déplace
a la vitesse de la lumiére (3 x 10® m/s). Le transfert thermique radiatif est alors un transfert
d’énergie par onde électromagnétique. Les radiations de tout le spectre électromagnétique
peuvent étre absorbées, transmises ou réfléchies. Il devient le mode dominant de transfert de
chaleur dans les incendies lorsque le diamétre du lit combustible augmente au-dela d'environ
0,3 m, il détermine la croissance et la propagation des incendies (Drysdale, 2011). A partir de
I’équation de Stefan-Boltzmann, les pertes de chaleur par rayonnement peuvent étre déduites:

q" = oe(T* — T,*) (1.5)

T est la température de surface du combustible et T, est la température ambiante. ¢ est
I’émissivité de la surface (c’est-a-dire son aptitude a émettre un rayonnement), 1’émissivité

d’un corps noir est égal a I’unité tandis que pour une surface réelle € < 1.
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1.4 La pyrolyse et la combustion
1.4.2 Lapyrolyse

La pyrolyse est le processus thermochimique qui conduit a l'allumage d'un
combustible solide. C’est un phénomene de décomposition chimique complexe provoquée par
I’absorption d’énergie (par exemple 1’énergie recue par une flamme ou un panneau radiant)
(Davis, 1959 ; Williams, 1982; Drysdale, 2011). Les molécules lourdes présentes dans le
végétal (comme la cellulose) se transforment en des molécules plus lIégeres (hydrocarbures)
que I’on retrouve lors des réactions de combustion. Une fois la phase d’évaporation passée, le
combustible monte en température. Entre 130°C et 190°C la lignine et 1’hemicellulose
commencent a se dégrader et a pyrolyser : ce sont des réactions endothermiques. Au-dessus
de 200°C, cette dégradation s’accélere. Il faut préciser que leur structure est moins réguliéere
que celle de la cellulose et leur comportement vis a vis de la pyrolyse est complexe. Entre
200°C et 280°C une réaction chimique de déshydratation de la cellulose se produit avec
modification des liaisons chimiques de la cellulose : la molécule de dehydrocellulose se
forme. L’efficacité de cette transformation dépend de la vitesse de chauffe et de la quantité de
minéraux présents. C’est également un processus endothermique. A ce stade le combustible a

déja perdu 35 % de sa masse initiale.
Au-dessus de 280°C deux réactions de pyrolyse s’effectuent en paralléle :

e Ladehydrocellulose formée précédemment se décompose pour former des charbons,
H,0, CO et CO,, du méthane et de 1’éthane ;

200°C-280°C
(C¢H1905),, — Dehydrocellulose + H,0

— Charbons + H,0 + CO + CO, + CH, + C,Hg (1.6)

Ou (CeHa1o Os) n représente la cellulose.

e La cellulose non déshydratée se décompose pour former du levoglucosan qui
produit a son tour des hydrocarbures volatils. Ces hydrocarbures sont ensuite
évacués avec les autres gaz et forment 70 % de la valeur calorifique de la flamme.
Cette réaction de pyrolyse est un mécanisme dit de «unzipping» de la molécule de
cellulose (Williams, 1982).
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280C°_340°C
(C¢H1905),, — Hydrocarbures 2.7)
Ces deux réactions meénent a la production de charbon et d’hydrocarbures. Elles
s’effectuent a des vitesses de formation différentes. Il semblerait qu’une température basse

favorise la formation de charbons (Drysdale, 2011).
1.4.2 Lacombustion

La combustion est une réaction chimique exothermique entre le combustible (toute
substance susceptible de briler, c’est-a-dire pouvant étre partiellement ou totalement détruite
par le feu) et le comburant (le corps qui provoque et entretient la combustion du combustible;
le plus souvent, le comburant est constitué par I’oxygene présent dans 1’air ambiant). On
distingue deux types de combustion: combustion couvante (lente) et combustion avec
flammes (vive). Elles sont générées par le méme processus, la pyrolyse décrite en générale

par 1’équation (1.8).
Combustible (s) + Chaleur — Pyrolysat(g) + Charbons (s) + Suies (s) (1.8)
1.4.2.1 La combustion couvante (lente) :

La combustion couvante est une combustion lente, a basse température, sans flammes
(Rein 2016). Elle est entretenue par la chaleur dégagée lorsque I'oxygéne attaque directement
la surface d'un combustible. A cause de sa basse température, la combustion lente est
caractéristique par une réaction d’oxydation incompléte et émet ainsi un mélange de gaz et de
particules toxiques, asphyxiants et irritants a un rendement plus élevé que les incendies
enflammés .C’est une réaction hétérogene du combustible solide avec un comburant (Santoso

et al., 2019), elle peut étre décrite par 1’équation suivante:
Charbons (s) + 0,(g) = Chaleur + H,0 + CO, + autres gaz + suies (s) (1.9)

Dans un feu couvant, la zone carbonisée s’oxyde en surface, ce qui dégage localement
assez de chaleur pour carboniser les zones voisines du combustible. Le processus est tres lent,
mais peut dans certains cas produire des flammes qui déclencheront trés rapidement un
incendie (Rein, 2016). Les feux couvents détruisent ainsi de grandes quantités de biomasse et

causent de grands endommagements au sol (Fig.1.7).
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Figure 1.7 Feu couvent (Rein, 2009)

1.4.2.2 La combustion vive :

La combustion vive (avec flammes) est typiquement différente de la combustion lente.
Si la combustion lente est la réaction hétérogéne du combustible solide avec un comburant, la
combustion vive, quant a elle, est la réaction homogéne du combustible gazeux avec un

comburant, elle dégage plus de chaleur (voir tableau 1.4).

Pyrolysat (g) + 0,(g) = Chaleur + H,0 + CO, + autres (g) (1.10)

Caractéristiques Combustion vive Combustion lente
Pique de température (°C) 1500 a 1800 450 a 500
Vitesse de propagation (mm/min) 100 1
Chaleur Effective de combustion (kJ/kg) 16430 6al2
Source d’allumage (kKW/m?) 30 8

Tableau 1.4 Tableau comparatif de quelques caractéristiques des combustions couvante et
vive (Hadden et al., 2014; Rein, 2016).
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La flamme est un phénomene de la phase gazeuse (Drysdale, 2011). La présence d’une
flamme dépend du taux de génération en gaz de pyrolyse (le pyrolysat), notamment en
hydrocarbures. La composition de ces gaz dépend de la quantité d’énergie recue par la
végétation (Rochoux, 2014), de la quantité d’oxygene, de la composition des végétaux et de la

température.

Figure 1.8 Feu vif (avec flammes)

Comme cité ci-dessus, pour presque tous les solides, une décomposition chimique ou
une pyrolyse est nécessaire pour donner des produits de poids moléculaire suffisamment bas
qui peuvent se volatiliser a partir de la surface et entrer dans la flamme. Comme cela nécessite
beaucoup plus d'énergie qu'une simple évaporation, la température de surface d'un solide
brllant a tendance a étre elevée (généralement 400 ° C). Les exceptions a cette regle sont les
solides qui se subliment lors du chauffage, c'est-a-dire passent directement du solide a la

phase vapeur sans décomposition chimique.

1.5 Les types d’inflammation

L'inflammation peut étre définie comme le processus par lequel une réaction
exothermique rapide est déclenchée, qui se propage ensuite et provoque le changement du
matériau impliqué, produisant des températures largement supérieures a la température
ambiante (Drysdale, 2011). On distingue deux types d’inflammation : I’auto-inflammation et

I’inflammation pilotée (amorcée).
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1.5.1 L’auto-inflammation

C’est le cas ou la flamme se développe spontanément dans le mélange (gaz volatiles/
air). La température du combustible doit étre tres élevée ce qui implique un transfert de
chaleur par convection de la surface solide au gaz pour que l'inflammation se produise

spontanément dans la couche limite chaude.

Ce phénomeéne appelé aussi inflammation spontanée se produit lorsque le matériau est
entreposé en grande quantité d’une maniére telle que la chaleur produite par une lente
oxydation de surface ne peut s’échapper, entrainant une élévation de température dans la
masse (Bowes, 1984). Si les conditions s’y prétent, une telle situation peut mener a une

réaction non maitrisée qui produit un feu couvant a I’intérieur méme du matériau.

Les réactions chimiques exothermiques présentent un risque d’incendie comme s’il
s’agissait de «sources internes d’inflammation». Les substances susceptibles d’auto-
échauffement et d’inflammation spontanée peuvent toutefois devenir des sources
d’inflammation secondaires en provoquant 1’inflammation de combustibles se trouvant dans

leur voisinage.

Méme si certains gaz (par exemple, le phosphure d’hydrogene, ’hydrure de bore ou
I’hydrure de silicium) et certains liquides (par exemple, les métaux carbonyle, ou les
composés organométalliques) sont susceptibles d’inflammation spontanée, la plupart des
combustions spontanées prennent la forme de réactions de surface dans des solides.
L’inflammation spontanée, comme toute inflammation, dépend de la structure chimique de la
matiére et surtout de son degré de dispersion. Si la surface spécifique est importante, la
chaleur de réaction peut s’accumuler localement et contribuer a faire monter la température de

la matiere au-dela de la température d’inflammation spontanée.

Certains liquides peuvent s’enflammer spontanément s’ils entrent en contact avec de
I’air sur des maticres solides d’une grande surface spécifique. Les graisses, et particulierement
les huiles insaturées contenant des liaisons doubles, sont susceptibles de s’enflammer
spontanément dans des conditions atmosphériques normales lorsqu’elles sont absorbées par
des maticres fibreuses ou qu’elles imprégnent des textiles d’origine végétale ou animale. De
trés graves incendies ont été causés par I’inflammation spontanée de produits de laine de verre
ou de laine minérale faits de fibres incombustibles ou de matiéres inorganiques ayant une

grande surface spécifique, qui avaient été contaminés par une huile.
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L’inflammation spontanée a été principalement observée dans le cas des poussieres de
matieres solides. Un métal ayant une bonne conductivité thermique doit se présenter sous
forme de particules assez fines pour prendre feu spontanément sous [’effet d’une
accumulation locale de chaleur. La probabilit¢ d’inflammation spontanée est d’autant plus
élevée que les particules sont petites. Certaines poussiéres métalliques (par exemple, le fer
pyrophorique) s’enflamment spontanément au simple contact de I’air. Il faut donc prendre des
précautions particuliéres pour prévenir 1’inflammation spontanée lors de la manipulation, de
I’entreposage et du traitement industriel de la poussiere de charbon, de suies a particules trés
fines et de poussiéres de laques et de résines synthétiques. Par exemple les solides
pyrophoriques doivent étre manipulés de préférence dans une boite a gants maintenue anhydre
et sous atmosphére inerte. Les matieres qui ont tendance a se decomposer spontanément sont
particulierement susceptibles de prendre feu sans source d’inflammation externe. L hydrazine,
par exemple, s’enflamme lorsqu’elle est versée sur n’importe quelle matiére d’une grande
superficie. Les peroxydes, d’utilisation courante dans [’industrie des plastiques, se
décomposent facilement, se transformant en dangereuses sources d’inflammation pouvant a

I’occasion amorcer une combustion explosive.

La violente réaction exothermique qui se produit lorsque certains produits chimiques
entrent en contact les uns avec les autres peut étre considérée comme un cas particulier
d’inflammation spontanée. C’est le cas par exemple de 1’acide sulfurique concentré avec
n’importe quelle matiére organique combustible, des chlorates avec des sels ou des acides de
soufre ou d’ammonium, des composés organiques halogénés avec les métaux alcalins, etc. Le
fait que ces produits soient incapables de se «supporter» les uns les autres (matiéres
incompatibles) nécessite une attention particuliére lorsqu’il faut les entreposer tant

séparément qu’ensemble, ainsi que des régles spéciales de lutte contre 1’incendie.

Il convient de mentionner en outre qu’un auto-échauffement dangereux peut dans
certains cas résulter de mauvaises conditions matérielles (aération insuffisante,
refroidissement déficient, manque d’entretien et de nettoyage, réactions provoquant un

dégagement excessif de chaleur, etc.), ou étre provoqué par celles-ci.

Certains produits agricoles peuvent également prendre feu spontanément: fourrages
fibreux, semences huileuses, céréales germées, produits finis de I’industrie de transformation

(tranches de betterave séchée, engrais, etc.). L’auto-échauffement de ces matiéres presente en
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outre une caractéristique particuliere: les températures dangereuses qui en découlent sont

aggravées par certains processus biologiques exothermiques.

1.5.2 L’inflammation pilotée

Figure 1.9 Scénario d'une combustion pilotée (Drysdale, 2011)
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C’est une inflammation déclenchée dans le mélange (gaz volatiles/ comburant) par
une source d’inflammation (un pilote) comme une étincelle électrique ou une flamme
indépendante. Le schéma de lafigure 1.9 présente les étapes de la combustion
pilotée (combustion amorcée). Pour que la combustion puisse s’établir, les gaz volatils
doivent atteindre la limite inférieure d'inflammabilité LIl dans I'air a proximité de la source
d'énergie locale (Lyon et Quintiere, 2007). Dans notre étude de la transition de phase

d’inflammation (chapitre 3), seule I’inflammation pilotée est investiguee.
1.6 Les limites d’inflammabilité

La combustion vive (avec flamme) ne peut pas étre maintenue en dehors de certaines
limites définies en termes de composition combustible/oxydant/diluant. Une attention
particuliére a été portée sur la définition de ces limites dans les conditions de combustion pré-
mélanges, c'est-a-dire dans les systemes ou le combustible et I'oxydant sont mélangés avant la
combustion. Malgré I'intérét scientifique pour le sujet qui remonte au dix-neuviéme siécle, le
mécanisme responsable des limites d’inflammabilités n'est pas encore compris. Néanmoins, 11
y a eu une grande avancée sur le plan pratique Les fronts de flammes pré-mélangés ne
peuvent se propager que dans une gamme de compositions de combustible et d'oxydant. Les
limites de composition dans lesquelles une flamme peut se propager sont connues sous le nom
de limites d’inflammabilité supérieures et inférieures et sont exprimées en termes de
concentrations du combustible dans un mélange oxydant/diluant spécifié a une température et
une pression spécifiées. Par exemple, la limite inférieure d’inflammabilité (LII) du méthane
dans l'air a température et a pression normales est de 5% en volume, et la limite
d’inflammabilité supérieure (LIS) est de 15% en volume. Ainsi, seuls les mélanges
méthane/air contenant des concentrations de méthane comprises entre 5% et 15% de méthane
favoriseront la propagation de la flamme. Pour la plupart des hydrocarbures simples, les
limites inférieures et supérieures d’inflammabilité dans l'air correspondent a un rapport
d'équivalence d'environ 0.5 et 3, respectivement. La méthode la plus largement utilisée pour
mesurer les limites inflammables a été mise au point par le Bureau des mines des Etats-Unis
(Coward et Jones, 1952). L'appareil est constitué d'un tube vertical de 1,5 m de long et de 0,05
m de diameétre qui est rempli avec le mélange combustible/oxydant/diluant a tester. Le haut du
tube est ferme, et la base du tube est ouverte au début de I'essai. Le mélange est considéré
comme étant dans les limites inflammables si la flamme peut se propager a mi-hauteur du

tube de 1,5 m. La méthode CHETAH (Chemical Thermodynamics and Energy Hazard
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Evaluation) développée par ASTM (American Society of Testing Materials) (ASTM, 2016)
permet de décrire si le composé ou les composés en mélange ont un caractere inflammable.
Elle permet d’estimer le risque de danger potentiel a partir de cinq caractéristiques et de
quatre critéres. Certains auteurs ont combiné des criteres CHETAH pour définir un critére

unique qui permet de calculer les limites inférieures d’inflammabilité (LII).

Les limites d’inflammabilité dépendent de la température initiale et de la pression.
Masson et Wheeler (1918) ont démontré que 1’écart de température de 20°C a 100°C faisait
varier la LII de I’ordre de 1 %. Si le mélange gazeux contient également un gaz diluant inerte
(diazote dans I’air), il existe une concentration minimale en gaz oxydant (CMO) au-dessous
de laquelle le mélange gazeux ne s’enflamme plus. Cette valeur dépend de la nature du gaz
diluant (N2, CO., gaz rares, etc.). Dans le cas de feux de forét, le gaz diluant est le diazote.
Tous les composés ne sont pas testés expérimentalement, c’est pourquoi il existe des

méthodes d’estimation de ces valeurs.

En plus de la méthode CHETAH, la méthode basée sur la regle de Le Chatelier-
Boudouad pour le calcul des valeurs de LII, est basée sur une regle empirique développee par
Le Chatelier a la fin du dix-neuvieme siecle, on peut déterminer la limite inférieure
inflammable des mélanges de gaz inflammables multiples dans I'air.

AHXLIT
100

= 12 keal (1.11)

Avec AHc la chaleur de combustion, LII la Limite Inférieure d’Inflammabilité. Cette
régle exprime la chaleur de combustion a 15°C d’une mole de mélange (air + combustible)
dont la teneur est égale a la LIl (% volumique) et est voisine de 12 kcal. C’est une estimation
de la LIl pour les composés organiques. Une généralisation de la regle de Le Chatelier pour
plusieurs combustibles a été donnée par Coward et al. (1919):

Ci
?]:1;11- >1 (1.12)
Ou C; est le pourcentage en volume du gaz combustible i et Li1; est le pourcentage en

volume du combustible dans 1’air seulement du combustible a sa limite d’inflammabilité

inférieure.

Pour la LSI, il n’existe qu’une seule méthode pour évaluer cette limite. High et Danner

(1987) I’ont formulé de la maniére suivante :
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LSI = exp (3,817 - 0,2627 N, + 1,02.10"2N2 + ¥; gib;)

(1.13)

Avec N¢ le nombre d’atomes de Carbone de la molécule, g; la participation des atomes

ou groupement d’atomes et i la fraction volumique de chaque atome ou groupe d’atomes.

High et Danner (1987) donnent des valeurs de g; permettant de calculer facilement la valeur

limite supérieure d’inflammabilité.

Limite inférieure
d’inflammabilité
(% par volume)

Limite supérieure
d’inflammabilité
(% par volume)

Acétone 2,6 13
Benzéne 1,3 7,9

n -Décane 0,75 5,6
Ethanol 3,3 19

n -Hexane 1,2 7,4
Meéthane 5,0 15
Meéthanol 6,7 36
Monoxyde de carbone 12,5 74
Propane 2,1 9,5

Tableau 1.5 La limite inférieure et la limite supérieure de quelques gaz

Une tres petite étincelle électrique n’ayant qu’une énergie de 0,3 mJ est suffisante pour

enflammer un mélange steechiométrique propane-air. Il peut s’agir d’une décharge

d’¢électricité statique a peine perceptible, comme celle qui se produit lorsqu’on touche un objet

mis a la terre apres avoir fait quelques pas sur une moquette synthétique. Des quantités

d’énergie plus petites encore suffisent pour enflammer certains gaz particulierement réactifs,

comme I’hydrogene, 1’éthylene ou I’acétylene.
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1.7 Le point éclair et le point d’inflammation

Le Point éclair est la température minimale a laquelle il faut porter un liquide pour que
les vapeurs émises s’enflamment en réserve d’une flamme, dans des conditions normalisées
(NF.EN.160.13736 et NF.M.07.036). La concentration des vapeurs doit étre supérieure ou
égale a la LII.

Te 1= 0°C Tee= 55°C Teer= 100°C

| | |

| | |
Substances Substances Substances
extrémement facilement inflammables
inflammables inflammables

Figure 1.10 Caractérisation des substances en fonction du point éclair

Le point éclair permet de faire un classement des substances a risque (figure 1.10).
Plusieurs systemes de classification ont été développés sous les auspices de I'Union
européenne et des Nations Unies pour faciliter le commerce international. Pour la régulation
DSEAR (Dangerous Substances and Explosive Atmospheres Regulations) par exemple, les
substances extrémement inflammables sont ceux qui ont un point éclair de température
inférieur a 0°C (Drysdale, 2011).

Il faut dépasser Iégerement le point éclair pour que la quantité de vapeurs émises
suffise a I’entretien d’une flamme de diffusion (la combustion se produit dans les régions ou
le combustible gazeux et I’air se mélangent par diffusion). On atteint ainsi le point
d’inflammation, également appelé point de feu. Dans le cas des combustibles solides, les
mémes principes s’appliquent, mais les températures en cause doivent étre assez élevees pour
produire une décomposition chimique. Le point d’inflammation est en général supérieur a 300
°C, selon le combustible. Les matériaux ignifuges ont d’ordinaire un point d’inflammation
sensiblement plus élevé. Le Tableau 1.6 montre quelques points d’éclair et d’inflammation de

combustibles liquides et solides.

L’inflammabilité d’un solide dépend donc de la facilité avec laquelle on peut amener
sa température de surface au point d’inflammation, par exemple en I’exposant a une chaleur

rayonnée ou a un courant de gaz chauds. Cela dépend moins du processus de décomposition
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chimique que de I’épaisseur et des propriétés physiques du solide, autrement dit de

sa conductivité thermique (k), de sa masse volumique (p) et de sa chaleur spécifique (c,€)

Les solides minces ou fins, comme les copeaux de bois (et toutes les sections minces),
peuvent trés facilement prendre feu parce que leur masse thermique est faible. Autrement dit,
il suffit d’une quantité relativement faible de chaleur pour élever leur température au point
d’inflammation. Par contre, lorsque la surface d’un solide d’une certaine épaisseur est
chauffée, une partie de la chaleur transmise est dissipée par conduction dans la masse du
solide, ce qui limite I’élévation de sa température de surface. Il est possible de prouver que le
taux d’élévation de la température superficielle dépend directement de I’inertie thermique du
solide, c’est-a-dire du produit kpc,°. On le constate d’ailleurs en pratique: un matériau épais
doté d’une forte inertie thermique (planche de chéne ou bloc de polyuréthane) met plus de
temps a prendre feu sous I’effet d’un flux thermique donné qu’un matériau de la méme
épaisseur, mais d’une inertie thermique moindre (par exemple, panneau isolant en fibre ou
mousse de polyuréthane), qui s’enflammera plus rapidement dans les mémes conditions
(Drysdale, 2011).

Point d’éclair | Point
envase clos! | d’inflammation?
(°C) (°C)
n -Décane (I) 46 61,5
n -Dodécane (1) 74 103
Essence (indice d’octane 100) (1) —38 —
Poly(méthacrylate de méthyle) (s) — ~310
Poly(méthacrylate de méthyle) _ 377
ignifugé (s)
Polypropyléne (s) — ~330
Polypropylene ignifugé (s) — ~397
Polystyrene (s) — ~367
Polystyréne ignifugé (s) — ~445

Tableau 1.6 Points d’éclair et d’inflammation de combustibles liquides et solides

| : liquide, s : solide

! Mesuré a I'aide de ’appareil d vase clos Pensky-Martens. ? Liquides: mesuré a l'aide de
l"appareil a vase ouvert Cleveland. Solides. A noter: les résultats des produits ignifugés ont été
obtenus en présence d’un flux thermique de 37 KW/m?. (Drysdale et Thomson, 1994)
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1.8 Les approximations de la théorie d’inflammation
1.8.1 Le temps d’inflammation

Pour décrire I’inflammation du combustible, il est nécessaire d’avoir une idée sur la
condition du temps d’inflammation. Sa connaissance peut aider a expliquer ou & anticiper la
séquence temporelle des événements dans un incendie (chronologie). En tout premier lieu, le
chauffage du solide entraine 1’augmentation de sa température jusqu’a la production de gaz
volatiles ou de pyrolyse (les COVs), la température est alors T,,,. Ensuite les gaz émis
doivent étre transporté a I’air ambiant. Une fois que ce mélange atteint la limite LII, il suffit
d’une source d’énergie proche pour qu’il y ait inflammation, c¢’est I’inflammation pilotée ou
amorcée (Lyon et Quintiere, 2007). Dans le cas d’auto-inflammation (ou auto-allumage), il
faut non seulement atteindre un mélange proche de la steechiométrie mais un volume suffisant
du mélange vapeur doit atteindre sa température d'auto-inflammation. Il faut donc que le
mélange gaz inflammable-oxygene soit suffisant et ceci ne se passe qu’a de tres haute
température. Enfin pour I’inflammation pilotée, pres du pilote le mélange inflammable
procede a la réaction de combustion. La fig.1.11, extraite de la référence (Quintiere, 2016)
illustre I’évolution de la température de surface en fonction du temps lors d’une inflammation

pilotée.

D IIIIIIiAW._Extrapolated
ignition temperature

Observed
¢ flaming
>

Surface Temperature
™~
2 @

To

Time

Figure 1.11 La température de surface du combustible vs. Temps d’exposition  (Quintiere, 2006)

Le temps d’inflammation est exprimé comme la somme de trois durées de ces

différents processus (Quintiere, 2006) :

tinf = tpyr T tmet t tenem (1.14)
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Ou:

tyyr €st le temps nécessaire a la surface du solide a atteindre la température de

pyrolyse T,,, qui permet aux produits volatiles inflammables de s’enflammer,

tmer €St le temps de diffusion ou de transport nécessaire pour que la mixture (le

mélange) inflammable combustible/oxygene atteigne la flamme pilote.

tenem €St le temps requis par le mélange inflammable & procéder a la combustion une
fois elle qu’atteint la flamme pilote.

300 -
/’- ——— Classical theory (best fit)
iy
# Apparatus Experimental conditions
250 | VAR b AFM[10,11] o No black carbon coating]
'};” © Cone calorimeter or no information
= ’.: [10,11,16,17,18,22] U Black carbon coating
S 200 L ,'.3, o FPA[10,11] = Vertical sample
= f‘;‘ o FIST[19,20,21] ® Controled atmsophere
g ”‘5'_.‘ A LIFT [20] (18% < [O,] < 30%)
5 150 V"r./"' , ¢ Others apparatus with @ Miscellaneous [13]
% B ,..’ ’ tungsten lamps heat
- | /i source [12,14,15,23,24]
= %"* 1%  Others apparatus with
2 100 | f ¢ flame heat source [14]
) ashed area = experimental error
g Dashed i I
= 50 Time error= + 25
B Heat flux error = +12 { -2 % [48]
‘a%ps ,,f;g,,_f' s 7o
0 — .
0 50 100 150 200

Flux thermique incident (kW/m?)

Figure 1.12 Evolution du temps d’inflammation en fonction du flux thermique incident pour
le PMMA (selon différentes études voir la réf. Bal et Rein, 2011)

Notons que pour I’inflammation a I’aide d’un pilote t;f = tp,, , les deux autres
temps étant tres petits. Le temps d’inflammation est relié au flux thermique incident, si le flux
est suffisamment grand, le mélange gazeux s’enflamme rapidement. Par contre, le temps
d’inflammation est grand, si le flux incident est petit mais suffisant pour I’inflammation.
Enfin, au point critique le temps d’inflammation diverge ( t;,r — o0). Cette évolution du
temps d’inflammation en fonction du flux thermique incident est illustrée dans la figure 1.12
extraite de la référence (Bal et Rein, 2011) pour le PMMA (Polyméthacrylate de méthyle).
On voit bien que le temps d’inflammation suit la méme évolution (aux erreurs pres) pour

differentes expériences utilisant différents appareilles. Dans la région critique des
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fluctuations sont observées annongant le comportement probabiliste du temps d’inflammation
dans cette région. Le comportement probabiliste de I’inflammation est étudié dans le chapitre
3.

1.8.2 L’approximation du combustible fin (mince)

Les combustibles considéerés fins (minces) sont ceux qui peuvent étre approximes
comme n'ayant pas de gradients spatiaux internes de température (Quintiere, 2006).
L’épaisseur physique "e " dans ce cas est trés inférieure a la longueur de pénétration du flux
thermique dans le combustible 6. Pour que le gradient de température soit faible dans

I’épaisseur "e

k (T—Tp)

e K Op = (1.15)

Selon Quintiere (2006), e < 3mm. Les objets d’environ Imm d’épaisseur sont
considérés comme thermiquement fins. La théorie de I’inflammation des combustibles
thermiquement fins est directe et peut s’appliquer a des matériaux d’épaisseur "e ", la
température de surface évolue en fonction du temps selon 1’équation (Quintiere, 2006):

het

T—T, = "h—:l (1—e Per®) (1.16)

A partir de (1.16), le temps d’inflammation peut étre déduit lorsque la température T

atteint celle de I’inflammation Tinf. Pour de grandes intensités du flux thermique, le temps

d’inflammation varie linéairement avec 1’inverse du flux incident comme :

Ling = [peCpC(Tinf - TO)]q"inc_l (1.17)

1.8.3 L approximation du combustible épais

Un combustible solide est considéré comme thermiquement épais lorsque son
épaisseur "e " est supérieure ou egale a la longueur de pénétration thermique (e = &r). Selon
Quintiere (2006), les combustibles d’environ 8 cm d’épaisseur et plus sont dits
thermiquement épais. Contrairement aux combustibles fins, 1’équation de 1’évolution
temporelle de la surface du combustible est plus compliquée (Quintiere, 2006), elle est donnée

par:
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T—-T, = % (1- e"’zerfc(y)) (1.18)

Avec y = hyJt/(kpc,©) et erfc(y) est la fonction complémentaire de la fonction

d’erreur erf(y) (erfc(y) =1 —erf(y) ). Sachant que la fonction d’erreur est définie par :
_ 2 (Y —t?
erf(y) = ﬁfo e tdt (1.19)

Contrairement au cas des combustibles fins ou le temps d’inflammation est
simplement déduit de 1’équation 1.16, le temps d’inflammation des combustibles épais, est

déduit apres approximations (voir Quintiere, 2006) et s’écrit comme :

N
c (q mc)
kpcp he

(1.20)

Pour de grandes intensités du flux thermique, le temps d’inflammation varie linéairement avec

I’inverse du carré du flux incident :
T " =
tinf ~ [kaCpC(Tinf - TO)Z] q inc ? (1-21)

1.8.4 Les critéeres d’inflammation

La pyrolyse se produit dans la phase solide et produit les gaz nécessaires pour
alimenter la flamme. Des conditions appelés critéres d’inflammation décrivent le moment ou
I’inflammation de la phase gazeuse aurait lieu. Pour un flux incident constant, il existe trois
critéres d’inflammation pilotée. Il s'agit de la température critique, de I'énergie critique et du

taux de perte de masse critique.

e Latempérature critique : C'est le critere le plus utilise. Comme expliqué ci-haut dans
la sous-section du temps d’inflammation, la température de surface du combustible
augmente au fur et a mesure que le combustible est soumis a un flux de chaleur.
Lorsque la température d’inflammation T;,¢ est atteinte le combustible s’enflamme.
Pour les combustibles thermiquement fins comme ceux épais, le critere de la
température critique aboutit aux équations donnant le temps d’inflammation pour
chaque approximation citée ci-dessus (voir les sous-sections précedentes 1.8.2.et
1.8.3).
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o L’énergie critique . Ce critere stipule qu'un échantillon s'enflammera apres avoir
absorbé une certaine quantité d'énergie. L’énergie critique est donc la différence entre
I’énergie incidente et celle perdue. Vermesi et al. (2016) introduisent une série de
simplifications pour I’estimation de 1’énergie critique (telles que des pertes de chaleur

négligeables et une température d'inflammation constante).

e Taux de perte de masse critique : Chaque élément solide soumis a une réaction de
combustion subit une perte progressive de sa masse. La perte de masse est définie
comme étant la variation de la masse d'un échantillon en fonction du temps, pour une
température donné. La dérivée de la perte de masse en fonction du temps est appelée
taux de perte de masse ou vitesse de perte de masse. Elle caractérise la vitesse a
laguelle un combustible solide est décomposé en gaz (Utiskul and Quintiere, 2008). Le
taux de perte de masse critique est considéré comme le critére le plus fondamental
(Vermesi et al., 2016 ; Lyon et Quintiere, 2007). Il suppose que I’inflammation aura
lieu lorsque le mélange pyrolysat/air dépasse la limite inférieure d'inflammabilité LII

une fois arrivé au pilote.

En plus de ces trois critéres cités pour un flux incident constant, Vermesi et al. (2016) ont
ajouté un autre critere pour un flux incident variant de maniére parabolique avec le temps. Ce

critére introduit la corrélation de I’énergie au carré du temps.
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Figure 1.13 Flux incident constant (a gauche), flux incident de variation parabolique (a droite)
(Vermesi et al., 2016)

1.9 Appareillage de mesure de I’inflammabilité et de la combustibilité : le
cone calorimetre

Le cone calorimetre est un appareil d'essai développé au NIST (National Institute of
Standards and Technology) par Babrauskas dans le début des années 80 (Babrauskas, 1984).
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Il a été concu essentiellement pour 1’estimation du taux de dégagement de chaleur produit lors
de la combustion de matériaux soumis a une densité de flux radiatif incident constant. Ce
dispositif a été amélioré par la suite en tenant compte de 1’émission des produits de
combustion, principalement les gaz CO et CO2 qui interviennent dans le calcul du taux de
dégagement de chaleur (Babrauskas, 2016). Le cOne calorimetre peut mesurer d’autres
grandeurs physiques comme la chaleur effective de combustion, I’inflammabilité (temps
d’inflammation), le dégagement des fumées, des suies et autres gaz toxiques. Notre
laboratoire LEPM a acquit en 2017 un cbne calorimétre de marque FTT (Fig.1.14) répondant
aux normes I1SO 5660-1 (2002) et ASTM E1354 (2017).

Figure 1.14 Cone calorimetre de marque FTT

Cet équipement n’étant pas opérationnel pendant la période de cette étude, un cbne
calorimetre inspiré des normes ASTM E1354 a été congu au niveau de notre laboratoire (Fig.
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1.15) pour réaliser ce travail ou seul le temps d’inflammation a ét¢ mesuré. Par la suite ce
dispositif a été amélioré en ajoutant une balance de précision 1 mg pour la mesure de la perte
de masse.

Figure 1.15 Le cone calorimetre congu au niveau du laboratoire LEPM

Comme indiqué ci-haut, le cbne calorimetre été concu en premier lieu a mesurer le
taux de dégagement de chaleur. Effectivement le taux de dégagement de chaleur (de I’anglais
Heat Release Rate HRR) est une variable importante dans la caractérisation de
I’inflammabilité des matériaux et par conséquent dans 1’évaluation des risques incendie. Il est
déterminé en mesurant le débit de gaz de combustion et la consommation d’oxygéne
(Babrauskas, 1984). Le taux de dégagement de chaleur HRR est proportionnel a la puissance
dégagée par la flamme q :

HRR = % (1.22)

S étant la surface de 1’échantillon et g la puissance dégagée calculée par :
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_ Ak

q= To (moz,o - moz)

Ahg

(1.23)

Ou —=: Chaleur de combustion dégagée par unité de masse d’oxygéne O consommé

To

(= 13.1 kJ/g pour la majorité des combustibles).

Avec Ah, : Chaleur nette de combustion

1, - Rapport masse d’oxygene stoichiometrique/masse de combustible.

Mo, , — My, : est la différence du débit massique echappement/admission de I’oxygene.

Si on mesure I’oxygéne seulement avec évacuation de la vapeur d’eau (par un refroidisseur et

un absorbant d’humidité, drierite dans le cas de notre cone) et du dioxyde de carbone CO: (par

un absorbant chimique) et en supposant que le gaz de combustion ne contient que de

I’oxygéne Oz et 1’azote N2, la puissance dégagée s’écrira (Janssens, 2016):

_ Ahc Y . Mo, air
= — Mg _ (1- XHZO
ro 1+y(a—-1) Mgir
A,air Ae
vec l/) - Aen vAair
(1—X02 )XO2
Ou

Y : Facteur de consommation d’oxygene

— Xg(gg)xg‘f” (1.24)

(1.25)

a : Facteur d’expansion volumétrique, la valeur couramment utilisée est 1.105 (voir

Babrauskas, 1984).

m, . Le debit massique de gaz dans le conduit d’échappement du calorimetre (g/s). Il est

donné par 1’équation 1.29 ci-dessous.

My, : La masse molaire de I’oxygene (32 g/mol).

M ;- La masse molaire de 1’air de combustion (= 29 g/mol).

X ,‘_",;ro : Fraction molaire réelle de la vapeur d’eau dans 1’air de combustion.

ng”z : Fraction molaire réelle du CO; dans 1’air de combustion.

A,air
X

o, - Fraction molaire mesurée de I’oxygene Oz dans I'air de combustion.
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X gz,e : Fraction molaire mesurée de I’oxygéne O dans I’écoulement des gaz de sortie.

En fait, I’air de combustion ne contient pas que de 1’oxygéne mais les CO2, CO et d’autres
gaz. En négligeant les autres gaz et si I’analyseur CO3 est disponible, seul la vapeur d’eau sera
évacué. L’ expression du taux de dégagement de chaleur sera calculé par I’équation 1.24 avec

changement de 1 :
_ X0, (1-x85,)-%07 (1-%¢o,”)

lp - Aair

Ae Ae
(1—X02 —XCOZ)XO2

(1.26)

Ou

Xg‘gfz : Fraction molaire mesuree du dioxyde de carbone COz dans I’écoulement des gaz de
sortie.

A,air
X

co, - Fraction molaire mesurée du dioxyde de carbone CO2 dans I’air de combustion.

Pour améliorer le calcul de la puissance dégagée, il faut avoir un analyseur CO, COg, la

formule devient plus compliquée :

. Ae
= |2he o) — ((Bhe _ Ak 1y Xco, me Moy o yair \yAe
T 4 <( 70 )00 ro) 2 xg;l 1+9(a—1) Mgy (1 - Xi;0)X0, (1.27)

XA,air 1_XA,e _XA,e _XA,e 1_XA,air
Avec l/) — 05 ( CO> CO) 02( CO> )

(1.28)

Ae_Ae Aey vAair
(1=Xp, =Xco,~Xco )Xo,
Ou:

Ah . . . , \ .
(T—C) : Chaleur de combustion dégagée par unité de masse d’oxygeéne O2 consommé pour
0’co

le CO (~ 17.6 M]/g)

XZy : Fraction molaire mesurée du dioxyde de carbone CO dans 1’écoulement des gaz de
sortie.

Revenons au débit massique 7,. Le débit massique de gaz dans le conduit d’échappement du
calorimétre est calculé a partir de la différence de pression et de la température au niveau

d'une plaque a orifice dans le conduit d’échappement :
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, AP
me = T_
e

Ou

AP : La différence de pression mesuré au niveau de la plaque a orifice dans le conduit

d’échappement (Pa).
T, : Température mesuré au niveau de la plaque a orifice dans le conduit d’échappement (K).

C: Constante de calibration. Un étalonnage (calibration) est réalisé par du méthane pur
99.99% pour déterminer cette constante. Cette calibration peut aussi étre réalisé en utilisant

1’éthanol pur.

Conclusion

Le feu est la manifestation d’une combustion non maitrisée, A mesure que nous en
apprenons davantage sur le feu, I’inflammation et la combustion, nous sommes mieux en
mesure de quantifier et de prévoir le comportement au feu des matériaux et d’appliquer nos

connaissances au domaine général de la sécurité en cas d’incendie.

Dans ce chapitre, nous avons exposé les différentes caractéristiques de 1’inflammation.
Nous avons commencé par donner une vue bien approfondie sur les composés organiques
volatiles (COV) le premier responsable de I’inflammation, ensuite nous avons rappelé les
différentes grandeurs impliquées dans I’inflammation et nous avons expose quelques
approximations de la théorie d’inflammation enfin le cone calorimétre, appareil de mesure de

I’inflammabilité et de la combustibilité, est présenté.

Les gaz volatiles subissent une transition de 1’état « non-inflammation » vers 1’état
« inflammation » pour comprendre cette transition de phase, il est nécessaire d’avoir une idée
sur les concepts de la théorie des transitions de phase. Ces concepts sont abordés dans le

chapitre suivant.
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Chapitre 2

Transitions de phase

2.1 Introduction

Une phase est un état de la matiére ou de systéeme en équilibre thermodynamique. Le
méme systéme (ou matiere) peut se trouver dans plusieurs états ou phases différentes en
fonction des conditions macroscopiques (température, pression, etc.). Considérons I’exemple
bien connu de I’eau et de ces différents aspects. Ainsi, 1’eau peut exister dans trois phases, le
solide (la glace), le liquide (I’eau) et le gaz (la vapeur) que I’on peut distinguer au gré des
saisons ou dans notre vie quotidienne. Les transitions d’une phase a 1’autre sont tres familieres
et correspondent, par exemple, au gel, a I’ébullition et a la sublimation. Ce qui caractérise ces
transitions, c’est le changement qualitatif, la discontinuité des propriétés lors d’une petite
modification d’un paramétre (comme la température). Cet exemple de transition de phase est
le plus connu et le plus rencontré dans la vie quotidienne mais les transitions de phase de 1’eau
sont loin d’étre un cas isolé. On retrouve les transitions de phase partout dans la nature et dans

difféerents  domaines. On peut  citer  par  exemple les  transitions :
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ferromagnétique/paramagnétique (Pokrovskii, 1999; Ngo et Ngo, 2001; Stanley, 1971),
isolant/ conducteur (Stauffer er Aharony, 1992), conducteur/supraconducteur (Yeomans,
1992; Ngo et Ngo, 2001), fluide/superfluide (Ngo et Ngo 2001), ordre /désordre dans les
alliages (Papon, 1999), épidémie/endémie (Zekri et Clerc, 2001), propagation/non-
propagation des feux de forets (Stauffer et Aharony, 1992 ; Zekri et al., 2005), fluidité/non-
fluidité dans le domaine de trafic routier (Chowdhury et al., 2000)...etc. Le phénoméne de

transition de phase est le phénomene le plus spectaculaire de la nature. Il correspond de fagon

Figure 2.1 La fonte ambiante fraiche décrit une transition de phase solide-liquide

génerale a un changement qualitatif et quantitatif des propriétés macroscopiques de la matiére,
un tel changement se produit lorsqu’un parametre macroscopique pertinent (tempeérature,
pression, etc.) appelé parametre de contrdle atteint une certaine valeur appelé valeur seuil (ou
valeur critique). Dans ce cas, la phase thermodynamique devient instable et le désordre est
grand (Isihara, 1971; Papon et al., 1999). Dans ce chapitre, nous allons aborder quelques

notions élémentaires sur les transitions de phase.
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2.2 Quelques exemples de transitions de phase

2.2.1 Les transitions de phase solide /liquide/gaz

Le diagramme de la figure 2.2, est le diagramme (pression, température) montrant les
domaines d'existence de trois phases (solide, liquide, gaz). Les lignes en trait plein qui
séparent les différentes phases sont des zones de coexistence. La courbe AB est celle de la
sublimation, elle sépare la phase solide de celle gazeuse. Le long de cette courbe les phases
solide et gaz coexistent. De méme, les courbes BC et BD sont les courbes de vaporisation et
de fusion respectivement, elles séparent la phase liquide de la phase gazeuse respectivement
la phase solide de celle liquide. BC (BD) est la courbe des points de coexistence des phases
liquide et gaz (solide et liquide). La Fig. 2.2 montre que les températures de sublimation,
d’évaporation et de fusion dépendent de la pression. On note deux points particuliers : le point
triple Tt, a la jonction B des trois domaines, il correspond a un état dans lequel les trois phases
existent simultanément, et le point critique C (pc , T¢), point d'arrét a la frontiére entre
domaines liquide et gaz. En tournant autour du point critique, on peut passer continment de
la phase liquide a la phase gazeuse sans transition discontinue. En tout point de la ligne BC la
densité du liquide et celle du gaz sont différentes, sauf au Point C, elles sont identique ce qui
permet de distinguer les deux états (Ngo et Ngo, 2001). Contrairement a la ligne BC, la ligne
BD (celle de fusion) ne se termine pas par un point critique.

solide liquide

Figure 2.2 Diagramme de phase (pression, température) montrant les domaines d'existence
de trois phases (solide, liquide, gaz)
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2 .2.1 La transition de phase ferromagnétique

Les matériaux ferromagnetiques présentent une aimantation permanente en I’absence
de champ magnétique extérieur. Le ferromagnétisme s’observe pour quelques meétaux de

transitions comme le fer, le cobalt ou le nickel. Un nombre non négligeable d’électrons d’une

couche incompléte ont leurs spins qui s’alignent dans une méme direction.

Ferromagnétisme Paramagnétisme
Figure 2. 3 Différence d’orientation de spins entre un matériau ferromagnétique et un
autre paramagnétique.

Lorsqu’un matériau est chauffé au dessus d’une certaine température appelée
température de curie T, le ferromagnétisme disparait au profit du paramagnétisme. Ceci
est di a ce que I’interaction qui tend a aligner les spins ne peut lutter contre ’agitation
thermique qui tend a leur donner une orientation aléatoire (Papon, 1999 ; Yeomans, 1992 ;
Ngo et Ngo, 2001). De méme, le paramagnétisme disparait au profit du ferromagnétique

quand la température diminue au-dessous de Te.

H 4

(0,T,) T

Figure 2.4 Diagramme de phase (champ magnétique , température) d 'un simple ferromagnétique
(Yeomans, 1992)
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La figure 2.4 illustre le diagramme (champ magnétique, température) pour un corps
qui présente une transition ferromagnétique. Ce diagramme présente une frontiére sur lI'axe H
= 0 avec un point d'arrét, qu'on appelle aussi point critique de la méme maniére que celui de la
transition liquide-gaz illustré sur la Fig 2.2. En champ nul, a haute température (T > T,) on
observe une phase de spin symétrique, dite paramagnétique, sans aimantation spontanée.
Quand T diminue et lorsque T = T, au point critique, une transition de phase paramagnétique/
ferromagnétique a lieu. Enfin, pour T < T,, on observe une brisure de symétrie correspondant
a une phase ferromagnétique avec I’apparition d’une aimantation spontanée. Il y a une

analogie avec la transition liquide-gaz, H et p jouant des réles similaires.

Dans le diagramme de la figure 2.5, si on traverse la frontiére (H=10, 0 < T < Tc), on
observe un saut de lI'aimantation ; ce saut diminue quand le point de franchissement de la
frontiere se rapproche du point critique ; au point critique, il n'y a plus de saut de

I'aimantation.

M4 T<T,

T>T,

/

Figure 2.5 Courbe de I’aimantation M(H) pour un ferromagnétique a différentes températures.
L’aimantation ne présente une discontinuité que pour T < TC lorsque le champ change de signe
(Yeomans, 1992).

2.3 Classification des transitions de phase

Le domaine des transitions de phase connait, tout a la fois, une diversité extrémement
riche, mais aussi de nombreuses propriétés communes, voire universelles. Les transitions de
phase étant caractérisées par leurs singularités thermodynamiques, c’est par la nature de ces
singularités qu’on a, tout d’abord, tenté d’effectuer cette classification. Mais, avec 1’évolution

historique de la thermodynamique et de la physique statistique, diverses fagons de discuter ces
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singularités ont éte, en leur temps, proposées. Ces différentes classifications traduisent

1’évolution conceptuelle des méthodes d’études des transitions de phase.
2.3.1 Classification d’Ehrenfest

C’est une classification basée sur la continuité des dérivées n-ieme de I'énergie libre
(ou sur le degré de non-analyticité de I'énergie). Elle a été proposée par Paul Ehrenfest en
1933 (Ehrenfest et Ehrenfest, 1990), son idée de I'ordre de transition est basée sur I'expansion

de la fonction du potentiel chimique en une série de Taylor en termes de dT et dP.

o Les transitions du premier ordre : sont celles pour lesquelles la
dérivée premiere par rapport a une des variables thermodynamiques de I'énergie libre
est discontinue (présence d'un "saut™ dans cette dérivée).

o Les transitions du deuxiéme ordre : sont celles pour lesquelles la
dérivée seconde par rapport a une des variables thermodynamiques de I'énergie libre

n'est pas continue.

La classification d’Ehrenfest peut étre généralisée et on peut définir des transitions
d’ordre supérieur (on parlera de transitions multicritiques). Cependant, bien que la
classification d’Ehrenfest ait le mérite de mettre en évidence des différences et des similitudes
entre diverses transitions, elle se limite a des concepts thermodynamiques insuffisants pour

bien comprendre la physique d’une transition.

T T
(a) (b)

Figure 2.6 Potentiel chimiques de deux phases en contact lorsque p; = u, les deux phases
coexistent. (a)Transition de phase du 1°" ordre (discontinuté du potentiel chimique), (b)
Transition de phase continue (les deux phases se rencontrent au point critique CP)
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2. 3.2 Classification actuelle des transitions de phase

Une approche plus moderne pour la classification des transitions est utilisée
actuellement (Blundell et Blundell, 2006). Elle distingue également des transitions de

premier et de second ordre, mais la définition est différente :

o Les transitions de premier ordre : sont celles qui impliquent une
chaleur latente. Au cours de ces transitions, le systeme absorbe ou émet une quantité
d'énergie fixe (et en général grande). Comme I'énergie ne peut pas étre transférée
instantanément entre le systéme et son environnement, toutes les parties ne subissent
pas la transition au méme moment (le systéme est hétérogene). Les deux phases sont
en équilibre au point de la transition.

Ex : transition solide-liquide ou liquide-gaz. Il faut au point de la transition
fournir de 1’énergie supplémentaire au fluide pour transformer tout le solide (ou tout le

liquide) en liquide (en gaz).

o Les transitions de second ordre sont des transitions de phase dites
continues ; il n'y a pas de chaleur latente associée. On passe continiment d’une phase

a ’autre sans que celles-ci ne soient en équilibre I’une avec 1’autre.

Ex : transition ferromagnétique-paramagnétique ou supraconducteur-

conducteur.
2.4 Le paramétre d’ordre

Le parametre d’ordre est une caractéristique du systeme étudié qui permet en
particulier de définir I’ordre d’une transition (Ngo et Ngo, 2001). Il est lié au changement

(brisure) de symétrie.

Prenons 1’exemple d’un matériau ferromagnétique. Dans la phase haute température,
ou il y a absence de I’aimantation, le systeme est invariant par rotation. Dans la phase basse
température ou il y a présence de I’aimantation, il n'est plus invariant que par rotation autour
d'un seul axe, celui de I'aimantation spontanée. A ce changement de symétrie, en 1937 Landau
associa la notion de parametre d'ordre. Cette grandeur physique est nulle dans la phase la plus
symétrique et non nulle dans la phase la moins symétrique (Landau et Lifshitz, 1970 ; Stanley,

1971). Le parametre d’ordre est le parametre physique nécessaire pour décrire 1’ordre
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caractérisant la phase la moins symétrique, c’est a dire caractérisant la brisure de symeétrie.

Cependant, les parametres d'ordre peuvent aussi étre définis pour des transitions qui ne

rompent pas la symétrie, telle que la transition liquide-gaz. Dans ce cas, n'importe quelle

variable thermodynamique pertinente pourra servir a distinguer le degré de différence des

deux phases. Par exemple c’est la différence entre la densité du liquide et du gaz pour la

transition liquide-gaz mais il ne s'agira pas, a strictement parler, d'un parametre d'ordre au

sens de Landau.

Systeme ou transition

de phase

Parametre d’ordre

Variable thermodynamique

conjuguée

Gaz-Liquide

lp1 — pg|

Potentiel chimique u

Ferromagnétique

Aimantation M

Champ magnétique H

Paraélectrique

Polarisation électrique P

Champ électrique E

Alliages binaires

Différence de probabilité
d’occupation de deux

sites

Différence de potentiel chimique

Superfluides

Fonction d’onde de la

N’a pas de sens physique

[’amas infini

phase superfluide ( )
Supraconducteurs Gap supraconducteur A N’a pas de sens physique
) Probabilité d’appartenir a .
Percolation N’a pas de sens physique

Tableau 2.1 Quelques exemples de paramétres d ordre et leurs variables conjuguées.
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Le parametre d’ordre est alors une quantité physique qui indique 1’état macroscopique
du systéme en dessous du point critique. Selon la nature du systéme, le paramétre d’ordre
peut étre de nature différente : il peut étre un scalaire, un vecteur ou un objet mathématique
complexe. La dimensionnalité du paramétre d’ordre est une quantité trés importante. Désignée
par la variable n, elle vaut 1 pour un scalaire, 3 pour un vecteur. Le tableau 2.1 donne

quelques exemples de paramétres d’ordre.

Notons que la notion d’ordre de transition de phase peut étre définie au sens de

Landau,

e Les transitions de 1° ordre sont celles pour lesquelles le paramétre d’ordre est
discontinu a la transition.
e Les transitions de 2" ordre sont celles pour lesquelles le paramétre d’ordre reste

continu au passage de la transition.

nd
1" ordre 2"%ordre

Param. d’ordre (m) Param. d’ordre (m)

L M

> Param. de » Param.de
controle (T) controle (T)

Figure 2.7 Classification des transitions de phase au sens de Landau

2.5 Les phénomeénes critiques
2.5.1 Le comportement critique

Au voisinage d'un point de transition, deux phases de stabilité voisine coexistent. Ceci
entraine I'existence de fluctuations qui gouvernent, en général, le comportement du systéme

au voisinage de la transition.

Considérons le cas d'un corps ferromagnétique. Pour T > T,, la phase stable est une

phase désordonnée. Cependant si T est proche de T., la phase ordonnée a une stabilité
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comparable et il apparait, par fluctuations, des zones localement ordonnées pendant un certain
laps de temps. On est alors tenté de définir, physiquement pour ces fluctuations une longueur
de corrélation &, donnant leur taille moyenne et un temps de corrélation t.,,,- donnant leur
durée de vie moyenne. Cette longueur § et ce temps t.,, deviennent de plus en plus grands
au fur et & mesure que I'on s'approche du point de transition. La longueur de corrélation &
gouverne les phénomeénes critiques statiques tandis que le temps t.,, gouverne les

phénomenes critiques dynamiques que nous allons aborder plus loin.

Tous les autres parameétres étant fixés, & est fonction de la température T. & (T) croit
lorsque T s'approche du point critique T, (T — T,). La longueur de corrélation ¢ diverge a T,
(devient infinie en considérant un systéeme infini). Au point critique, les fluctuations sont

importantes a toutes les échelles.

£ e e X
M

i

Figure 2.8 Fluctuations au voisinage du point critique,§ longueur de corrélation

Remarquons que des fluctuations de toutes tailles au point critique sont observées a
I’ceil nu dans le cas d’un liquide (Ngo et Ngo, 2001). Il y a fluctuations en densité de toute
taille. Certaines ont la dimension de 1’ordre de grandeur de la lumiére visible (0,4 — 0,8 um ).
Il'y aune forte réflexion de la lumiére ceci est traduit par un aspect laiteux du fluide. C’est

ce qui est appelé opalescence optique. Ainsi des fluctuations de tous ordres sont importantes.
2.5.2 Les exposants critiques

Il est intéressent de comprendre comment différents systémes s’approche du point

critique. A I’approche du point critique, plusieurs fonctions thermodynamique diverge ou
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converge (Reichl, 1998). On suppose prés du point critique toute quantité thermodynamique
‘A’ se décompose en partie réguliere qui reste finie (pas nécessairement continue) et une
autre singuliére qui peut diverger ou a des dérivées qui divergent. La partie singuliére est

supposeée proportionnelle a X — X,.:
A~(X—-X)tr (2.1)

y est ’exposant critique, A diverge ou converge lorsque le parametre de contrdle X tend vers

une valeur seuil (critique) X, (Stanley, 197 ; Yeomans, 1992).

Prenons comme exemple la transition de phase ferromagnétique-paramagnétique.

Divers exposants critiques sont définis comme :

B = exposant du paramétre d’ordre. 1l décrit le comportement de M au seuil de la
transition. Lorsque H=0, I’aimantation M d’un ferromagnétique décroit en fonction de la

température T et s’annule lorsque T = T,. Pour T proche de T, , M peut s’écrire comme :
M~(T, —T)# (2.2)

&= exposant du /’isotherme critique. Lorsque = T, , I’aimantation M s’annule pour un
champ magnétique nul (H=0), mais M augmente rapidement lorsque H augmente. Pour H

petit, la partie singuliére de M est proportionnelle a :
M~H/$ (2.3)
y= exposant de la susceptibilité. Pres de T, la susceptibilité diverge.
x~(T=T)7 (2.4)

Notons que y est le méme que ce soit pour T > T, ou T < T, mais la constante de

proportionnalité est différente.

a= exposant de la chaleur spécifique. La chaleur spécifique a volume constant (pour

les systemes ferromagnétique lorsque H=0) diverge lorsque T =T, :
Cy~(T—-T,)™“ (2.5)

De méme que pour y, a est le méme que ce soit pour T > T, ou T < T, mais la constante de

proportionnalité est différente.
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v= exposant de la longueur de corrélation. Comme mentionné ci-haut, la longueur de
corrélation est une fonction de la température elle diverge au seuil de la transition (avec un

exposant v):
§~(T—=T)™ (2.6)

n= exposant de la fonction de corrélation a l’isotherme critique. A T, la longueur de
corrélation ¢ diverge et la fonction de corrélation I' décroit en loi de puissance de r ou d est

la dimensionnalité du systéme.
[~rd=2+n (2.7

Des lois d’échelles importantes concernant les fonctions thermodynamiques peuvent
étre déduites en supposant que la longueur de corrélation & est la seule longueur

caractéristique du systéme.

y=p>06-1)

y=v(Z-n)

a+2+y=2 (28)
vd=2-a«a

2.6 La notion d’universalité

L'universalité d'une quantité repose sur son invariance par rapport aux diverses
transformations dans lesquelles elle intervient. Ainsi, I'nypothese d'universalité proposée en
1971 par L. Kadanoff (1999) et confirmée par la méthode du groupe de renormalisation (Ngo
et Ngo, 2001; Yeomans, 1992) stipule qu'une quantité est dite « universelle » si elle ne dépend

que de certaines caractéristiques qualitatives essentielles du systeme qui sont :

e Ladimension de I'espace physique (d),
e La dimensionnalité du parameétre d'ordre (n),
e La portée d'interaction et leurs anisotropies,

e Lasymétrie du systéme.

Ces facteurs définissent ainsi une classe d'universalité, chacune caractérisée par un

ensemble d'exposants critique.
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Figure 2.9 Lignes de coexistence de huit différents fluides, tracées en variables
réduites (d’aprés Guggenheim, 1945)

Le grand intérét des exposants critiques est qu’ils ne dépendent que des propriétés tres
générales des systemes et non du détail des interactions. Ainsi, pour les systemes ayant des
interactions a courte portée, comme les liquides ou les matériaux ferromagnétiques, les
exposants critiques ne dépendent que de la dimensionnalité spatiale d du systeme et de celle
du parameétre d’ordre n. Ce sont donc d’excellentes quantités pour caractériser le systeme au
voisinage du point critique et pour tester la validité des modeéles, ils obéissent a des lois
d’universalité car ils permettent de définir des classes qui englobent des transitions de phase
qui peuvent paraitre a premiére vue différentes. La figure 2.9 illustre le concept
d’universalité. En effet pour la transition liquide-gaz, la température critique dépend du fluide
considéré et des interactions entre atomes. Par contre dans ce diagramme de T/T. en
fonction de la densité normalisé p/p. on observe une courbe ou se placent les points
correspondant a plusieurs fluides différents. L’exposant critique 8 associé a la différence des
densités liquide p; et gaz p, (i.e. le paramétre d’ordre p; — p,) est le méme f = 1/3. Il est
constaté experimentalement que cette loi d’universalité est satisfaite non seulement au

voisinage du point critique mais aussi assez loin de celui-ci (Guggenheim, 1945).
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2.7 Transition de phase statique et transition de phase dynamique

Le modele de percolation est 1’un des modeles les plus connu de transitions de phase
(Stauffer et Aharony, 1992). Il caractérise les deux types de transitions de phase statique (a

travers la percolation isotropique) et dynamique (a travers la percolation dirigée).
2.7.1 Transition de phase statique

La percolation est un modéle de physique statistique décrivant le mouvement de
particules (ou d’entités) dans un milieu désordonné composé de deux types de matériaux (ou
phase) conducteur ou non conducteur (Stauffer et Aharony, 1992 ; De Gennes, 1976 ; Ngo et
Ngo, 2001), occupé ou non occupé, propagation ou pas de propagation, etc. Elle fait
apparaitre des transitions de phase de second ordre (Stauffer et Aharony, 1992 ; Gouyet
1992).

Deux types de percolation sont bien distincts: percolation de sites et percolation de
liens (Fig. 2.8)

Percolation de sites:  On considere un réseau carré avec N noeuds, si on met N1
particules aux nceuds d’un réseau avec une seule particule par nceud (Ngo et Ngo, 2001), la
probabilité d’occuper un site est donc p=N1/N. On peut élaborer un labyrinthe aléatoire en
affectant aux sites, I’un des deux états possible 1 ou 0, actif ou inactif, conducteur ou isolant,

occupé ou vide, etc.

(a) Sites sur les cases (b) Sites aux intersections
@
] ® I
e o —
® ®
. ¢

Figure 2.10 Représentation du réseau carré de sites (Stauffer et Aharony, 1992)

Un agrégat (un amas) est défini comme un ensemble de nceuds remplis (particules)

juxtaposés, on dit que deux sites appartiennent au méme amas s’il existe un chemin reliant
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entre eux, on peut le définir egalement comme un ensemble de particules qui ont au moins un
voisin ( Fig 2.10).

Percolation de liens:  On suppose qu’il y a une particule sur chaque site, chacune d’entre
elles a 4 voisins et donc 4 liaisons possibles, soit q la probabilité pour qu’une liaison existe,
avec cette hypothése certaines liaisons existeront d’autres pas. Au totale la proportion de

liaisons existantes sera égale a q.

Figure 2.11 Représentation du réseau carré de liens

Un amas est défini comme un ensemble de particules tel que chacune est liée a au moins une
autre particule de cet ensemble. D’une maniére générale, au fur et & mesure que la proportion
d’activité p s’accroit, la taille des amas augmente mais reste de taille finie. A partir d’une
valeur déterministe p., un amas joignant les deux bords opposés du réseau apparait, cet amas

est I’amas percolant.

Pour des valeurs inférieures au seuil aussi bien que pour des valeurs supérieures, la
taille linéaire des amas finis se caractérise par la longueur de corrélation. Elle se définit
comme la distance moyenne entre deux sites du méme amas. Selon Stauffer et Aharoney
(1992), au voisinage de p. c’est-a-dire lorsque p — p, est faible, la longueur de corrélation

diverge :
§~(T=T)™ (2.9)

Le paramétre d’ordre de cette transition de phase est la probabilité d’appartenir a
’amas infini. Soit P, (p) la probabilité qu’un site appartienne a I’amas infini. Dans un

¢chantillon de taille finie, la probabilit¢ qu’un site soit un ¢lément de I’amas percolant se
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détermine en faisant le rapport du nombre de sites dans 1’amas infini par le nombre total de

sites actifs:

nombre de sites de I'amas infini
Po (p) =

(2.10)

nombre de sites actifs

Figure 2.12 Au seuil de percolation un chemin continu a grande échelle apparait

Lorsque p < pc, il n’existe pas d’amas infini. Par conséquent, la probabilité d’y étre attaché
est nulle. Lorsque p = p¢, les simulations et les expériences amenent a supposer un

comportement critique. De fagon formalisée, ceci se résume par:

{ P,=0 Sip <p. (2.11)

Po~(p—p)F Sip =P,

Remarquons par exemple pour un systeme composé de grains métalliques avec une
proportion x et diélectriques avec une proportion 1-X, le systéme est soit conducteur
(percolant) soit diélectrique (non percolant) indépendamment du temps d’ou son aspect

statique.
2.7.2 Transition de phase dynamique

La percolation dynamique a suscité 1’intérét du monde scientifique ces dernieres
décennies (Grassberger, 1996; Marro and Dichakman, 1999; Hinrichsen, 2000 ; Odor, 2008).

Cet effet dynamique a été modélisé par un ensemble de modeles simples qui évoluent en
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fonction du temps. Chacun de ces modeéles est constitue d'un réseau infini de cellules (pour

des raisons numeriques L est fini) connectés entre eux par des liens.

Ces liens de conductivité sont aléatoirement ouverts avec une probabilité p, qui
représente le paramétre de contrdle microscopique du systeme. De plus, le nombre des voisins
est limité selon le nombre des cellules adjacentes représentant le lien minimal. En outre,
I'application de ces modéles est tres successive et trés vaste, parmi elles nous citons : la
surface des réactions chimiques (Ziff et al., 1986), transition rugueuse (Jensen et al., 1990),
propagation des épidémies (Kertesz et Wolf, 1989), la théorie des champs (Grassberger et De
la Torre, 1979 ; Grassberger, 1982)...

La percolation dirigée introduite par Broadbent et Hammersley en 1957, est un modéle
fondamental dans la mécanique statistique des systémes hors équilibre. Elle est a 1’origine,
une percolation anisotrope avec une direction préférable dans le temps (t), ce qui nécessite

une dimension du systéme égale ou supérieur a 2 (d > 2).

En fait, chaque cellule i du réseau située a la position (x;, y;, ..... t;) doit avoir des
cellules voisines situées aux positions de t,_; jusqu’a t, = 0 (Fig. 2.13) (Henkel et al., 2008 ;
Odor, 2008), la connectivité entre ces cellules est définie selon le paramétre de contréle p qui
spécifie le nombre des liens ouvertes. En augmentant la valeur de cette probabilité une
transition de phase aura lieu a une certaine valeur critique du paramétre de contrdle

microscopique p, ou le systéeme passe d'une phase inactive (p <<) vers une autre active.

seed t | N

0 1

1 1

2 2

t 3 ]
4|1

) 5 | 2
v/ .
7 3

Figure 2.13 Evolution d’un réseau de percolation dirigée (Odor, 2008)

Par ailleurs, la classe des exposants critiques caractérisant la percolation dirigee a été
découverte dans certains systemes représentant un multiple d'états absorbants (Jensen et
Dickman, 1993 ; Mendes, 1994 ; Park, 1995 ; Menyhard et Odor, 1996 ; Henkel at al., 2008).
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L'interprétation du processus dynamique de la percolation dirigée devient possible en vertu du
parametre d’ordre qui prédit la direction temporelle. Par exemple, dans la percolation dirigée
de lien, dont les liens sont aléatoirement bloqués, et que les lignes verticales correspondent a
I'axe du temps (Fig. 2.13), le systeme évolue selon des lois probabilistes simples en

connaissant juste le nombre de cellules infectées a I'étape t (Odor, 2008).

Ces régles probabilistes peuvent étre considérées comme des régles de mise a jour d'un
processus de réaction-diffusion. Par exemple, si les deux liens aux plus proches voisins de la
cellule active A sont bloqués au temps t + 1, la trajectoire de la particule se termine (Fig.

2.14), ce qui signifie que la particule disparait par un processus de mort :

Y
A—-0

Si un seul lien est ouvert la particule diffuse efficacement vers la gauche ou vers la droite avec

la méme probabilité. C’est le processus de diffusion (Fig. 2.14):

D
AD - DA

Enfin, si les deux liens sont ouverts le duplex de particules créé forme une descendance

(offspring) (Fig. 2.14). C'est a dire, il subit la réaction :
A - 24

Néanmoins, chaque cellule du réseau peut étre occupée au maximum par une particule. Donc,
il est possible d’atteindre la méme cellule par deux différentes particules (Fig. 2.14), c’est le

processus de coalescence :

64



Chapitre 2 Transitions de phase

mort diffusion descendance coalescence

Figure 2.14 Lois probabilistes du processus réaction-diffusion dans la percolation dirigé
(Odor, 2008)

En effet, dans un processus de percolation, le nombre de particules infectées N(t) par
une cellule (point d’éclosion) au cours du temps évolue avec la probabilité de connectivité P
(Fig.2.15). Ce comportement méne a déduire ’ensemble des exposants universels de la

percolation dirigée a la transition de phase.

191} - T T T T T T T T T 1 T = T 7T T
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Figure 2.15 Evolution temporelle du nombre des cellules infectées pour différents valeurs
de probabilité de connexion (Henkel et al., 2008)

A ce stade, le nombre moyen de particules actives N(t) généré par un processus de
percolation dirigée, la probabilité de survivance P,(t) et le carré du rayon moyen R2(t)
(proportionnel au carré la longueur de corrélation £2) varient en puissance avec le temps de la
propagation; définissant un ensemble d’exposants indépendants des détails microscopiques du

systéme.
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N(t)~t"
P,(t)~t~¢ (2.12)
&2 o R2(t)~t?

Les transitions de phase statiques sont caractérisées par une longueur de corrélation,
alors que les transitions de phase dynamiques sont caractérisees en plus de la longueur de
corrélation par un temps de corrélation t.,,,. Elles sont caractérisées dans ce cas par ces lois

de puissance :

~(p — U
§~( —pc) o 2.13)
tcorrN(p - pc)
Ces deux grandeurs sont reliées par :
tcorr"'fz (2.14)
avec Z = l:}—l est appelé exposant dynamique. Cet exposant est relié a ’exposant z du carré
I

du rayon moyen déduit de (2.14) et de la troisieme équation de (2.12):

z=2/Z (2.15)

Z est I’exposant de la diffusion :

z=1 diffusion normale
z>1 super dif fusion
z<1 sous dif fusion

La percolation dirigée caractérise donc une transition de phase hors équilibre
(dynamique). Avec ces deux exemples, deux types de transition de phase sont distinguées :
transition de phase statique (indépendante du temps) et transition de phase dynamique

(évolution avec le temps).
Conclusion

Les concepts de transition de phase ont été exposés dans ce chapitre. On note
I’importance des lois de puissance et des exposants critiques dans la caractérisation du
comportement des parameétres du systéme dans la région critique ou le désordre est maximal.

D’autre part, on remarque que la diversité des systémes dans la nature n’a pas empéché leurs
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transitions de phase de se placer sous le méme toit appelé ’universalité. Notons enfin que
malgré que la théorie des transitions de phase soit une approche théorique, elle trouve un
grand intérét par les expérimentalistes et les chercheurs dans d’autres disciplines hors du
domaine de la physique théorique. Dans notre étude expérimentale abordée au chapitre
suivant, nous allons utiliser les concepts de cette théorie pour la détermination du flux critique
pour I’inflammation des combustibles méditerranéens poreux. Les caractéristiques d’une

transition de phase non-inflammation/inflammation sont étudiées.

67



Chapitre 2

Transitions de phase

Références bibliographiques du chapitre 2

Blundell, S.J. et Blundell, K.M. (2006), Concepts in Thermal Physics, Oxford: Oxford
University Press.

Chowdhury, D., Santen, L., Schadschneider,A. (2000), Statistical physics of
vehicular traffic and some related systems, Physics Reports, 329.

De Gennes, P.G. (1976), percolation : un concept unificateur, la recherche 7 n°72,
919-927

Ehrenfest, P. et Ehrenfest, T. (1990), The Conceptual Foundations of Statistical
Approach in Mechanics, Mineola, NY: Dover.

Guggenheim, E.A. (1945), Journal of Chemical Physics, 13,253.

Grassberger, P. (1996), Directed percolation: results and open problems,WUB 96-2.
Grassberger, P. (1982), Z. Phys. B 47, 365

Grassberger, P. et De la Torre A. (1979) , Ann. Phys. N.Y.122 373.

Henkel, M., Hinrichsen, H., Libeck, S. (2008), Non-Equilibrium Phase Transition.
Vol. | :absorbing phase transition , Bristol : Springer.

Hinrichsen, H. (2000), Adv. Phys. 49, p 815.

Isihara, A. (1971), Statistical physics, New York: Academic Press.

Jensen, I., Fogedby, H.C., Dickman, R. (1990), Phys.Rev. A 41, 3411

Jensen, I. et Dickman, R. (1993), Phys. Rev. E 48, p 1710.

Kadanoff, L.P (1999), Statistical Mechanics: Statics, Dynamics and renormalization, :
Verlag : Springler.

Kertesz, J. et Wolf, D.E. (1989), Phys. Rev. Lett. 62, 2571.

Landau, L.D. et Lifshitz, E. M. (1970), Statistical Physics, Toronto: Pergamon Press,
Marro J., Dickman R. (1999), Nonequilibrium Phase Transitions in Lattice Models,
Cambridge : Cambridge University Press.

Menyhard, N. et Odor, G. (1996), J. Phys. A 29, p 7739

Mendes, J.F.F., Dickman, R., Henkel, M., Marques, M.C. (1994), J. Phys. A, 27,
3019.

Ngo, C. et Ngo, H. (2001), Physique statistique —Introduction, Dunod, 2" ed.

Odor, G. (2008), Universality in Nonequilibrium Lattice Systems theoritical
foundation, Singapore: World Scientific.

68



Chapitre 2

Transitions de phase

Papon, P., Leblond, J., Meijer, H.E.P (1999), Physique des Transitions de Phase.
Concepts et applications, Dunod.
Park, H., Kim, M. H., Park, H. (1995), Phys. Rev. E 52, 5664.

Pokrovskii, V.L., (1999), Two-dimensional magnetic phase transitions,
J.Magnet.Magnet. Mat, 200, 515-531.

Reichl, L.E. (1998), A Modern Course in Statistical Physics, 2" ed. New York: Wiley
Interscience.

Stanley, H.E. (1971). Introduction to phase transitions and critical phenomena.
Oxford: Clarendon Press.

Stauffer, D. et Aharony, A. (1992), Introduction to Percolation theory, London:Taylor
and Francis.

Yeomans, J.M. (1992), Statistical mechanics of phase transitions, Oxford :Clarendon

Press.

Zekri, N. et Clerc, J.P (2001), Phys. Rev. E , 64, 056115.

Zekri, N., Porterie B., Clerc J.P., Loraud J.C. (2005). Propagation in a two-
dimensional weighted local small-world network, Phys. Rev.E ,71, 046121.

Ziff, R. M., Gulari E., Barshad, Y. (1986), Phys. Rev. Lett. 56, 2553.

69



Chapitre 3 Etude de la transition de phase d'inflammation et estimation du flux critique

Chapitre 3

Etude de la transition de phase d'inflammation et

estimation du flux critique

3.1 Introduction

Une combustion peut avoir lieu avec ou sans flammes (Turns, 2000). L’inflammation
des combustibles est précedée par une transition liquide-gaz ou solide-gaz et la flamme ne se
produit que dans la phase gazeuse (Drysdale, 2011). Lorsqu’une substance est exposée a un
flux thermique, la température de sa surface augmente entrainant 1’émission de gaz
inflammables. Ces volatiles peuvent étre dans la 1’état « flamme » si I’inflammation a lieu
(temps d’inflammation fini) ou restent dans 1’état « gaz » dans le cas de la non-inflammation
(temps d’inflammation infini). La transition de phase non-inflammation/inflammation se
réfere ici aux états du gaz ci-dessus. Le temps d’inflammation est un des paramétres qui
caractérisent I’inflammabilité des matériaux. Dans la théorie d’inflammation, des expressions

analytiques ont été proposées pour le temps d’inflammation aussi bien pour les combustibles
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épais que ceux fins (Quintiere, 2006). Dans la limite des grandes intensités de flux thermique,
le temps d’inflammation varie inversement avec I’intensité du flux pour les combustibles
thermiquement fins, tandis qu’il varie inversement avec le carré de I’intensité du flux pour les

combustibles thermiquement épais.

Comme il a été décrit dans le chapitre précédent, les transitions de phase sont
omniprésentes dans la nature. Pres de la transition, toute quantité physique A a un
comportement singulier, ou elle peut soit diverger ou converger vers 0 lorsque le paramétre de
contréle X tend vers une valeur seuil (critique) X, (Stanley, 1971 ; Yeomans, 1992) selon la

loi de puissance suivante:
Ao (X — X)) (3.1)

Les transitions de phase caractérisées par le méme exposant critique y appartiennent a la
méme classe d’universalité (voir le chapitre précédent). On s’attend a ce qu’ils se comportent
de la méme maniére méme pour des phénomenes différents (Stanley, 1971 ; Yeomans, 1992 ;
Stauffer et Aharony, 1992). Il est attendu que la transition de phase non-
inflammation/inflammation examinée dans ce travail, obéisse a cette loi. Le paramétre de
controle peut étre ici le flux thermique incident g";,,. ou bien la teneur en eau h, par exemple.
En effet, Rothermel (1972) a trouvé que les feux de forét ne peuvent se propager pour des
teneurs en eau depassant une valeur seuil entre 10 et 40%. L’existence d’une teneur en eau
critique au-dessus de laquelle le combustible ne peut s’enflammer a été aussi prédite par
Trabaud (1976). Mais selon des travaux récents aucune teneur en eau critique pour
I'inflammation n'a été observeée. 1l a été conclu que la transition de phase d’inflammation est
contr6lée seulement par le flux thermique (Terrah et al., 2020). Dans cette étude nous
utilisons le flux thermique incident g";,,. comme parametre de contrble avec un seuil de

transition q".. L’équation (3.1) devient alors:
tinf X (q"inc - q"c)_y (3-2)

La loi en puissance (3.2) a été déja utilisée indirectement lors de 1’estimation du flux critique
d’inflammation pour des combustibles thermiquement fins en utilisant le cone calorimetre
(Khan et al., 2009 ; Mindykowski et al., 2011). Le comportement linéaire de I’inverse du
temps d’inflammation observé pour de grandes intensités du flux a été extrapolé a de basses
intensités. Ceci suppose un comportement de I’inverse du temps d’inflammation comme
qQ"inc —q"c - 1l correspond a 1’équation (3.2) avec un exposant y = 1. D’autre part,
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Babrauskas a comparé le comportement du temps d’inflammation de plusieurs échantillons de
bois en fonction du flux incident. Il a trouvé que pour ces combustibles (thermiquement épais)
le comportement du temps d’inflammation suit une loi en puissance similaire a (3.2) avec un
exposant y = 1.828 (Babrauskas, 2002). Comme dans les transitions de phase
isolant/conducteur (Stauffer et Aharony, 1992), ferromagnétique/paramagnetique (Pokrovskii,
1999 ; Stanley, 1971) ou liquide/gaz (Blundell et Blundell 2006), un maximum de désordre
est observé prés du seuil de la transitions de phase. Dans le cas de la transition de phase
d’inflammation, ce maximum de désordre conduit a des tests d’inflammabilité ratés (\Vermesi
et al., 2017a), ce qui suggere un processus probabiliste de I’inflammation. Par conséquent,
I'estimation du flux thermique critique pour I’inflammation a l'aide des méthodes
déterministes (ASTM, 2017) est discutable. L'effet de désordre est également présent pour les
grandes intensités de flux thermique et induit des fluctuations du temps d'inflammation (voir
la Fig.1 de la Ref. Bal et Rein, 2011).

Le flux critique d’inflammation est une propriété importante intéressant les agents de
conservation des foréts et la protection civile, il leur permet de controler la propagation du
feu en gérant les propriétés des combustibles des forets ou en utilisant des retardateurs pour
que le flux thermique recu du front reste proche de la valeur seuil du flux thermique
d’inflammation. Cette condition d’inflammation intéresse les scientifiques depuis plusieurs
décennies (Quintiere et Harkleroad, 1984 ; Mikkola et Wichman, 1989 ; Delichatsios et
Chen, 1993 ; Dietenberger, 1996 ; Khan et al., 2009 ; Mindykowski et al., 2011).

La transition de phase non-inflammation/inflammation de végétation Méditerranéenne
morte (et vivante) est ici examinée a travers I’analyse de la dépendance du temps
d’inflammation au flux incident. Pour ce, un modeéle théorique simple de conservation
d’énergie (Koo et al., 2005) et un dispositif expérimental basé sur un céne calorimetre sont
utilises.

3.2 Procédé expérimental

Trois différentes especes de vegétations sont utilisés: des aiguilles de pin d’Alep -
Pinus halepensis- cueillis et allumées en Janvier 2018, des feuilles d’Eucalyptus cueillis et
allumées en Aolt 2018 (vegeétations vivantes) et de la paille de blé allumée en Juillet 2018

(vegetation morte). Afin de préserver I’aspect vivant des aiguilles du Pinus halepensis et des

feuilles de I’Eucalyptus, ils sont brulés le jour méme de la cueillette. L’origine de ces
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végétations est la zone arborée se trouvant derriere le parc automobile de 1’université
« USTO » pour le Pinus halepensis et I’Eucalyptus, quant a la paille de blé, elle provient des
champs de plantation se trouvant dans la localit¢ d’El Hamoul a une vingtaine de kilomeétres

de la ville d’Oran.

La teneur en eau du combustible déterminée par séchage dans un four micro-onde ou

dans un dessiccateur est définie sur la base du combustible sec ou frais :

base sec

(3.3)
base frais

Figure 3.1 Exemples d’échantillons a) paille de blé, b) aiguilles du Pinus halepensis, C)
feuilles d’Eucalyptus

Des échantillons de végétation de masse de 10 g sont mis dans un porte échantillon
cylindrique de 10 cm de diametre et 5 cm de hauteur avec des épaisseurs allant de 0,9 a 1,1
cm (correspondants a des charges approximatives de 1,27 kg/m2). Pour I'étude probabiliste de
I'inflammation, des échantillons d'aiguilles de Pinus halepensis de masse 15 g (avec des
épaisseurs comprises entre 1,2 et 1,5 cm) sont utilisés a titre de comparaison avec ceux de
masse 10 g. On suppose que les particules de végétations sont thermiquement fines avec une

épaisseur de feuilles ou un diametre d'aiguilles inférieur a 1 mm (Fig.3.1).

L’echantillon est exposé a un flux thermique constant fournis par la résistance
¢lectrique, de puissance de 3000W, d’un cone calorimetre congu dans notre laboratoire
« L.E.P.M » et inspiré des normes internationales (ASTM, 2017). Il est placé a différentes
distances de la source de telle sorte qu’il recoit en son centre des amplitudes de flux
thermique de rayonnement allant de 9 a 25 kW/m2 (Fig. 3.2). Le flux thermique incident a la

position centrale de la surface de I'échantillon est étalonné a l'aide d'un capteur de flux
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thermique refroidi a I'eau de type Hukseflux SBG 01 fonctionnant dans la plage 0-200 kW/m2.
L'homogeéneité du flux thermique incident dans I'échantillon n'est pas affectée par la variation
de la distance au cone. En utilisant le capteur de flux thermique mentionné ci-dessus, on
constate que le rapport entre l'intensité du flux au centre et son intensité moyenne est de
1,006 a une distance de 2,5 cm du fond du cone et de 1,04 a une distance de 15 cm. Ce rapport

est inférieur a 1,06, ce qui répond a I'exigence d'uniformité ISO 5660-1 (Boulet, 2014).

24 E N I i T ' T N I ' I M I ' I ' I

2E g o] 588“55 b)

E Calibration q"(d)
F o Mertest * 2iémtest * 3iém test
Fit Linéaire q" ~ 7010702

Flux thermigue incident g" (lemz)

2 4 6 8 10 12 14 16
Distance d(cm)

Figure 3.2 a) Image du dispositif expérimental, b) représentation schématique de la calibration du flux
incident

L’inflammation de la végétation est controlée par une flamme pilote situé¢e a 1cm au-
dessus de la cible suivant les standards ASTM (2017). On considére que 1’inflammation a eu
lieu, si la flamme persiste pendant un temps supérieur a 4 s. Si une combustion couvante
(lente) est observée avec une oxydation compléte du combustible dans sa phase solide, on
considere que l'inflammation ne peut pas se produire (Rein, 2016). Le temps d’inflammation
est enregistré ainsi que le nombre de tests réussis, le temps de 1’exposition au flux varie d’un

test a ’autre et ne dépasse pas 75 min.

A cause de I'nétérogénéité de la structure de I'échantillon et pour la répétabilité, cing
(5) tests d'inflammation ont été réalisés pour chaque valeur du flux thermique incident. Dans
la région de faibles intensités de flux thermique (proches de la valeur seuil), certains essais
d’inflammation ont échoué, d'autres essais étaient nécessaires pour remplir la condition des
cing inflammations réussies. Afin d'étudier I'aspect probabiliste de 1’inflammation, 50 tests
ont été réalisés pour chaque condition de flux thermique. Les essais ont été réalisés dans une

chambre aérée avec des températures ambiantes entre 13°C et 19°C et une humidité entre 50
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et 60% pour les aiguilles du pin d’Alep et des températures ambiantes entre 20°C et 30°C et
une humidité entre 45 et 55% pour les feuilles de 1’Eucalyptus et la paille de blé.

3.3. Description du modéle

Sous I’action d’un flux thermique constant 1’inflammation obéit généralement a trois
critéres : La température critique, 1’énergie critique et le taux de perte de masse critique
(Vermesi et al., 2016). Plusieurs modeles existent pour décrire 1’inflammation aussi bien pour
les combustibles épais que pour les combustibles fins incluant ces trois criteres (DiDomizio,
2016 ; Utiskul et Quintiere, 2008). Le modele utilisé est basé sur la conservation de 1’énergie
(Koo et al. 2005) et considere la température comme critere d’inflammation. Nous 1’avons
adopté dans cette étude car il décrit bien le processus d’inflammation (Quintiere, 2006) et il a
été inclus dans le modéle du Réseau de petit monde, modéle de propagation des feux de
foréts, qui a été validé sur des feux historiques et expérimentaux (Adou et al., 2010). Ce
modele est adapté ici au processus d’inflammation de végétations par le cone calorimetre du
dispositif expérimental décrit ci-dessus voir (Fig.3.2) ou un échantillon poreux composé de
particules thermiquement fines (Fig.3.1) est soumis a un flux incident de chaleur q";,. -
L’allumage piloté se produit lorsque la temperature de surface atteint la température de
pyrolyse (T,,,). Le temps d’inflammation est généralement exprimé comme la somme de
trois durées de différents processus supposés ne pas se produire simultanément (Quintiere,
2006) :

tinf = tpyr T tmet T tenim (3.4)
Ou:

tyyr €St le temps nécessaire a la surface du solide a atteindre la température de

pyrolyse T,,, qui permet aux produits volatiles inflammables de s’enflammer.

o tne €St le temps de diffusion ou de transport nécessaire pour que le mélange

inflammable combustible/oxygeéne atteigne la flamme pilote.

® t.um €St le temps requis par le mélange inflammable a procéder a la combustion une

fois qu’elle atteint la flamme pilote.
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Généralement le deuxieme et le troisieme terme du cété droit de 1’équation (3.4) sont
suffisamment petit pour étre négligés devant le premier terme t,,,.. Le flux effectif q". 5 est

le flux absorbé par I’échantillon :
q"eff =q"inc — q"perdu (3.5)

En négligeant le transfert de chaleur par conduction pour I’approximation des combustibles

thermiquement fins, le flux perdu par rayonnement et par convection est :
q"perdu = ht(T - TO) + G£(T4 - TO4) (3-6)

L'énergie accumulée par un échantillon solide thermiquement fin pendant son délai
d'inflammation est supposée permettre a la température de surface d'atteindre la température

de pyrolyse T, en trois étapes:

i.  Augmentation de la température de I’échantillon humide jusqu’a 1’ébullition
(373 K)

ii.  Evaporation de I'eau de 1’échantillon humide a la température d'ébullition.

iii.  Augmentation de la température de I'échantillon séché jusqu'a T,

En négligeant la chaleur de la désorption de I'eau, la conservation d'énergie d'un combustible

solide dans I'approximation thermiquement fin est:

373K
ffTo (MsecCp® + Mecy®)dT —

tin n
[;™q efdet=J f:leLvdM + (3.7)

Tpyr

C
373  MsecCp dr

Comme le combustible considéré ici est poreux (Fig.3.1), la surface effective

exposée au flux thermique est différente de celle du combustible solide. Pour un

combustible humide, sa masse est reliée a sa densité p(h,) et sa porosité ¢ (h,) :
m(he) = ¢(he).p(he).S.e (3.8)

Le rapport de compacité ¢ est le rapport du volume de la partie solide (particules) a celui du
lit combustible pour une méme masse. Ce rapport est inférieur & un pour les combustibles
poreux est égale a un (¢ = 1) pour un solide (la porosité =1 — ¢). En incluant en (3.7),
I’expression de la teneur en eau h, (3.3) et la masse du combustible sec (selon 1’équation 3.8),
I’équation de conservation d’énergie pour un combustible humide et poreux s’écrit:
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J272% $(0) p(0) e [ + hocy] dT —
Jo™ @eppdt = f #(0) p(0) e Lo dh', + (3.9)
L L2 ¢(0p(0) ec, dT

On remarque a chaque étape de chauffage (premiere et troisieme) 1’apparition dans les termes
du second membre de (3.9) d’une énergic caractéristique du combustible. Elle est définie
comme [’énergie par unité de surface nécessaire pour augmenter la température du

combustible d’un degré. Cette énergie qui dépend de la teneur en eau s’exprime comme :
Ey(hy) = Eq (1 + hi) avec Eo = (0) p(0) ec,® (3.10)
p

Le temps d’inflammation est donc la somme des durées des trois étapes de l'inflammation
susmentionnées conduisant a (3.9). Pour résoudre 1’équation 3.9, ces conditions aux limites

sont nécessaires :

T(t=0)=T, ; R (T<373K)=h,

T(t = ting) = Tyyr ;  h'o(T >373K) =0 (3.11)

Puisque la température de pyrolyse (T,,,) est la condition d’inflammation, la
température critique apparait alors comme le seul critére utilisé dans le modele représenté par
(3.9). Cependant I’énergie critique, deuxiéme critére d’inflammation (Vermesi et al., 2016),

définie comme 1’énergie totale absorbée par unité de surface requise pour I’inflammation

(Eing = f()ti”f q"crrdt) apparait sur le coté droit de I’équation 3.9. Si les paramétres de la

végetation sont constants, 1’intégrale de (3.9) donnera :

he
Eins = Eg [(TW —Ty) + ;{cpe(373 —Ty) + Le}] (3.12)
Type de matériau Densité p cp,“a300K he
. 997.05 (Wagner et 4182 (Wagner et -
au
Kretzschmar, 2010) Kretzschmar, 2010)

Paille de blé 500 (Lam et al., 2008) 1700 (Ahn et al., 2009) 0.11
Aiguilles du Ph | 789 (Lamorlette et al., 2016) | 1827 (Lamorlette et al., 2016) | 1.27
Feuilles d’Eu 1800 (Okonkwo et al.,2006) 1547 (Cavagnol, 2013) 1.33

Tableau 3.1 Les parametres physiques des combustibles utilisés dans le modéle et leurs contenances en eau
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Par conséquent, le modele basé sur une balance d’énergie comprend a la fois les critéres
d’inflammation d’énergie et de température (lorsque la température atteint la température de
pyrolyse, I’énergie atteint 1’énergie critique). Selon I’hypothése de la cinétique de pyrolyse
supposée par Drysdale (voir les équations 1.1 et 1.2 de Drysdale, 2011), le taux de perte de
masse critique devrait étre lié a la température T,,,,- qui dépend de la chaleur de gazéification
(voir I’équation 17 de Lyon et Quintiere, 2007). Le troisiéme critére apparait donc
implicitement dans le modele a travers la température de pyrolyse.

L’énergie critique donnée par 1’équation 3.12 dépend de la température ambiante Ty,
de la temperature de pyrolyse T,,, et des parametres physiques du combustible utilisé. Elle
ne dépend ni du mode de transfert de chaleur ni du flux incident ni méme du temps
d’inflammation contrairement aux conclusions de Vermesi et al. (2017a) pour le cas du flux
incident transitoire, ou 1’énergie a été trouvée corrélée au carré du temps d’inflammation. En
calculant 1’énergie critique (a partir de 1’équation 3.9) numeériquement par la méthode de
Runge-Kutta pour les cas de transfert radiatif et convectif et en choisissant comme
combustible la paille de blé séche (h, = 0) avec les paramétres indiques dans le tableau 3.1 et
pour une température de pyrolyse T,,,, = 561 K (Koo et al., 2005), nous remarquons, comme

attendu, que 1’énergie critique ne dépend pas du flux incident ni du mode de transfert de
chaleur (Fig. 3.3).

T v T v T v T v T
m  flux convectif
¥ flux radiatif
600 —
T
= ] o o [ ] o [ ] - o [ e
=<
W 550 | 4
. ; r : . . . : : . .
4 6 8 10 12 14 16

g, (KW/m?)

Figure 3.3 L énergie critique d’inflammation en fonction du flux incident pour la paille séche.
Deux modes de transfert de chaleur sont considérés.
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Le combustible s'enflammera ou non en fonction de l'intensité du flux thermique
incident. Pour des intensités de flux thermique suffisamment importantes, 1’inflammation se
produit avec un temps d’inflammation réduit. Lorsque l'intensité du flux incident diminue, le
temps d’inflammation augmente. Aucune inflammation ne se produit (temps d’inflammation
infini) pour des intensités suffisamment faibles de flux incident de chaleur, car la température
de surface n'atteint jamais la température de pyrolyse et par conséquent, 1’énergie totale
absorbée n’atteint jamais I’énergie critique Ej,r. Il existe une intensité de flux incident
critiqgue q", au-dessus de laquelle I'inflammation se produit. Elle est définie comme
I’intensité du flux incident pour laquelle la température de surface atteint la température de
pyrolyse, c’est-a dire I’énergie absorbée coincide avec Ej,r. Il a été démontré que le flux
thermique critiqgue pour I’inflammation est l'une des conditions d’inflammation piloté
soutenue (voir I'équation 20 de Lyon et Quintiere, 2007). Ce flux seuil est donc le parameétre

pertinent décrivant la transition de phase d’inflammation prédite par (3.2).
3.4 Résultats et discussion

Le but de ce travail est d’estimer le flux critique pour I’inflammation q". & partir des
données expérimentales, en utilisant la loi de puissance caractérisant les transitions de phase
exprimée par I’équation 3.2. Le flux critique ainsi estimé est comparé a celui trouvé par le
modele. En outre le processus probabiliste prés de la région critique est étudié
expérimentalement. Mais tout d’abord, nous allons examiner analytiquement le comportement

du temps d’inflammation t;,,r en fonction de q";,. — q" prés du seuil de la transition.

3.4.1 Résolution analytique du modéle

a) Cas de perte de chaleur par convection

Nous allons considérer le cas ou le flux perdu par convection est dominant, ou bien la
température de surface est proche de la température ambiante (T — Ty)/T, < 1) dans le cas
du flux radiatif. Le flux perdu s’écrira alors q"peray = he(T — Tp). Dans les trois etapes de
(3.9), deux étapes correspondent a une augmentation de la température (chauffage), avec des
durées t; (chauffage jusqu’a I’ébullition de I’eau du combustible a 373 K) et t; (chauffage du
combustible sec de 373 K jusqu’a la pyrolyse). L’étape restante correspond a 1’évaporation

totale de 1’eau du combustible avec une durée t,. Le temps d’inflammation est la durée totale
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des trois étapes t;r(he) = t1(he) + t,(h.) + t3. Chaque étape de chauffage est décrite par

une équation différentielle de type équation de relaxation :

Tine— (T(0) = Tp) = 7(he) o™ (3.13)

La solution de 1’équation (3.13) est :

T(t) — Ty = "h—f (1 — e~t/7he)) (3.14)

Ici t(h,) est le temps de relaxation relatif au chauffage d’un combustible ayant une

contenance en eau h,:

t(hy) =1(1+h, ‘Z{) avec 7 = E,/h, (3.15)

Le coefficient de transfert de chaleur est en fait le rapport E,/t. En remplagant (3.14) dans
(3.9), la conservation d’énergie des termes de chauffage du combustible devient:

373-T,

__t
g imee” Tadt = [P t(ho)hy d(T — Tp)

t _
[l qmee™ wdt = L7 O the d(T = Ty)

t1+t; 373-T,

(3.16)

Concernant 1’évaporation totale de I’eau du combustible, 1’équation de conservation d’énergie

devient:
t1+t " " 0 E ’ he LeE, ’
[ (@ ne — Q' dt = — [ 2% Lo dbe = [} T2 dl, (3.17)
etlp 14
On obtient apres I’intégration de (3.16):
_ta(he)
q inc (1_9 T(he)) =0Q"
(3.18)

_tittp _ tinf(he)
qinc|l€ * —€ T =qc.— Q"%

Ici Q". = h,(373 —Tp) et q"c = hy(Tpyr — To). Ces grandeurs définissent le flux incident
pour lequel le processus de chauffage a I’ébullition (respectivement a la pyrolyse) est atteint
asymptotiquement (t;(h,) — oo respectivement t;,(0) — o). Le flux caractéristique q".
définit donc le flux critique pour I’inflammation du combustible sec, alors que Q" définit le

flux critique pour le chauffage a 1’ébullition du combustible humide. A partir de (3.18), il
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semble que le flux critique d’inflammation q". dépend de la teneur en eau. Cependant, il est
paradoxal que la seconde équation de (3.18) conduise a une durée de chauffage du
combustible sec dépendante des conditions initiales t; = f(t; + t,), donc de la teneur en eau.
A partir de (3.13) la température maximale atteinte asymptotiqguement (t — oo) ne dépend que

du mode de transfert de chaleur, de la température ambiante et du flux incident :

qQ"inc = ht(Tmax - TO) (3-19)

En outre, si nous considérons un flux incident suffisamment faible pour que le combustible ne
puisse pas s’allumer ni évaporer son eau (premiére étape), la premiére équation de (3.16) avec
Tnax < 373 K ett; - oo deviendra :

t
[ q"ince” T@adt = [ t(ho)h, d(T — To) (3.20)

Apres intégration, on retrouve (3.19) indépendamment de la teneur en eau. En conséquence,
I’énergie intervenant dans le chauffage du combustible ne dépend que de la différence des
températures initiale et finale. Cette énergie est donc décrite par une force qui dérive d’un
potentiel au méme titre que le potentiel gravitationnel et Coulombien (Beer et al., 2018). La
seconde équation de (3.16) ne tient pas en considération cet aspect conservatif et ne décrit
donc le chauffage durant la troisieme étape que pour un combustible sec. Afin de lever ce
paradoxe et prendre en considération 1’aspect conservatif de 1’énergie de chauffage, la
seconde équation de (3.16) est remplacée par la différence d’énergies entre celle du chauffage
de Ty a Ty (Tpyr) €t celle du chauffage de Ty a 373 K pour le méme état du combustible

(sec) :

tin 0 n t1(0 " Tyyr
L g e = e (T = T)lde = [ V1q"ine — he(T = Tldt = [[2" ThdT  (3.21)

373K

La période de pyrolyse (phase séche) est donc la différence entre le temps d’inflammation et

celui du chauffage a 373 K pour un combustible sec t; = t;,r(0) —t;(0). Le temps

d’inflammation pour une teneur en eau h, devient :
ting (he) = t1(he) — 61(0) + t2(he) + ting(0) (3.22)

Les différents termes de 1’équation 3.22 peuvent étre obtenus a partir des equations 3.14, 3.17

et la premiere équation de (3.18):
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t1(he) = ~t(h)In (1 = 79

ty(he) = voee 20 QD (3.23)

€ q"inc—Q"¢c

tin(0) = —7In (1 - q—)

q inc

L’expression générale du temps d’inflammation devient :

9 inc q"inc 4"inc—Q"c

ting (he) = —T [ln (1-2<) +%(cpeln(1 — ey _ _fefolr )] (3.24)

o Comportement asymptotique du temps d’inflammation

Cette équation se réduit a un comportement linéaire de 1’inverse du temps d’inflammation
dans la limite des grandes intensités du flux thermique incident (q"./q"inc < 1) en accord
avec la théorie d’inflammation pour des combustibles fins (Quintiere, 2006) :
1 h -1
tinf_1 = ;(q"c + ;ec (CpeQ"c + Leht)) q"inc (3.25)
La constante de linearité décroit inversement avec la teneur en eau et le flux critique. En ce

qui concerne les faibles intensités du flux incident, le flux critique pour I’inflammation est

défini comme étant le flux incident pour lequel le temps d’inflammation diverge (£, r(he) —

oo ). Cette condition de (3.24) est satisfaite pour deux solutions q"i, = Q"; €t q"inc = q".
La premicre solution correspond au flux critique de chauffage jusqu’a 1’¢ébullition de I’eau du
combustible (divergence logarithmique) et aussi a 1’évaporation totale de 1’eau (divergence en
puissance). La seconde solution correspond au flux critique pour I’inflammation (divergence
logarithmique), qui est donc indépendant de la teneur en eau q". (h,) = q".. On pouvait
prévoir ce résultat a partir de (3.22), ou pour q"i,,c > Q"c, seul le dernier terme t;,((0) peut
diverger. Le flux critique q". dépend de la température critique (de pyrolyse) a partir de
(3.19). Mais comme mentionné ci-haut, 1’énergie critique est aussi une condition
d’inflammation définie par (3.11), elle fait intervenir le flux critique et le temps de relaxation

dans le cas d’un combustible sec :

Eing(0) = 79" (3.26)

Pour un combustible avec une contenance en eau h, cette énergie critique fait apparaitre le
flux critique d’inflammation q"., et celui du chauffage a 1’ébullition Q". en plus d’une

énergie dissipative d’évaporation de I’eau :
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Eing(he) = 71q"c + (t(he) = D)Q"c + t2(he)(q"inc — Q") (3.27)

Les deux premiers termes de cette équation (concernant le chauffage) sont des énergies de

type conservatif tandis que le dernier est dissipatif.
o L’effet de I’émission des gaz volatiles

Ce modele n'inclut pas explicitement la contribution de 1’émission de composés
volatiles inflammables a Ty,,,.. Si on néglige la teneur en eau (h, = 0) pour simplifier, et on
inclut 1’émission des volatiles de la méme maniere que celle de I’évaporation de 1’cau, le flux
critique pour I’émission des volatiles Q" coincidera avec q", (la température d’émission étant

Tyyr). L*équation (3.24) deviendra alors :

it = Bl (g = g7 4 (14 B 2] n (1-25) (328)
Ici L, et c,” sont respectivement la chaleur latente et la chaleur spécifique des composeés
volatiles émises, h,, étant la proportion des volatiles dans le combustible. L’équation 3.28
décrit de maniére plus compléte I'inflammation, puisqu’elle inclut explicitement la troisieme
condition d’inflammation, qui est le taux de perte de masse critique d0 a I'émission des
composés volatiles lors de la pyrolyse (Vermesi et al., 2016). Cette équation combine les
comportements en loi de puissance et logarithmique du temps d’inflammation en fonction de
q"imc — q"c. La tendance en loi de puissance due au taux de perte masse critique domine la

divergence pres du flux critique.

b) Cas de perte de chaleur par rayonnement

Pour le cas des pertes radiatives, le flux perdu par I’échantillon est donné par la loi de
Stefan-Boltzmann q"pera, = 0&(T* — To* ). Cette expression remplace celle de la perte par
convection dans (3.13). De la méme maniere que pour (3.13), I’équation différentielle gérant
les étapes du chauffage est :

n d
q"inc — 08(T* = To* ) = Eo(he) 5 (3.29)

Avec E(h,) définie par (3.10). La variation de température diminue donc au fur et a mesure
que celle-ci augmente. La température maximale T,,,, est atteinte asymptotiquement (t — oo)

a I’équilibre:
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qQ"inc = O-‘g(Trnax4 - TO4 ) (3-30)

En remplacant (3.30) dans (3.29) et en séparant les variables, celle-ci peut étre alors réécrite

comme :
ar oeg
= dt 3.31
Tmax*=T*  Eo(he) (3:31)
1 A ey
Le terme ———; pourrait étre linéarise :
Tmax —T
1 1 1 1 2Tmax )

Tmax*—T* - 4Tmax’ (Tmax_T + Tmax+T + Tmax? +T2 (332)

En incorporant (3.32) dans (3.31), le chauffage du combustible jusqu’a une température T

pendant une durée t est décrit par I’équation de conservation d’énergie :

F% gt =t [ (e 4 Pmex ) g (3.33)
I}

0 Eo(he) N 4Tmax® “To \Tmax—T! = Tmax+T! Tmax”+T1?

En intégrant, on obtient le temps de chauffage a une température donnée T :

L~ n (Tm“"_T Tm“"+T°> + Zatan( ! ) — 2atan< To ) (3.34)

t(he) Tmax—To Tmax+T max max

Ici t(h,) est le temps caractéristique de chauffage du combustible ayant une contenance en

eau h, pour le cas de pertes de chaleur par rayonnement :

r(he)=%=t<1+he%i>; T (3.35)
Similairement au cas des pertes par convection, le coefficient de transfert de chaleur ici est
E,/t. Ce temps caractéristique semble étre un temps de relaxation puisque 1’équation (3.31)
est une équation générale de relaxation (Stanislavski and Weron, 2019). L’aspect dynamique
de chauffage et processus de relaxation sera discuté plus loin ou ce temps caractéristique
apparait comme un temps de relaxation. Nous 1’appellerons ici temps de relaxation au méme
titre que celui de la convection. Contrairement au cas des pertes par convection, ce temps
caractéristique dépend du flux incident qui est relié a la température maximale T,,,, par

(3.30).

Déterminons maintenant les durées des trois étapes avant 1I’inflammation. La durée de

la premiere étape est obtenue a partir de (3.34) pour T = 373 K :
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tlhe) _ o (Tmax—373 Tmax+To ) 1 2atan ( 373 ) _ 2atan (TTo ) (3.36)

T(he) Tmax_TO Tmax+373 max max

La deuxiéme étape est celle de 1’évaporation de I’eau a 373 K. En remplacgant les pertes par
convection dans (3.17) par celles par rayonnement et en utilisant (3.35), 1’équation de
conservation d’énergie devient :

Eo/T
e c
Cp

G e = Qe de = 7L P A aveo @' = 02(373' ~T,")  (331)

Cette équation est similaire a (3.17) et on obtient apres intégration:

heLe Eo/T

Cpc 4"inc—Q"c

ta(he) = 7 (3.38)
Comme pour le cas des pertes convectives Q" définit le flux incident pour lequel le temps
d’évaporation de I’eau diverge (t,(h,) = o). On remarque aussi que pour q"i,. = Q". la
premiere étape de chauffage jusqu’a 1’ébullition est atteinte asymptotiquement (t; (h,) = )
puisque T, = 373 K dans ce cas. Le flux Q" est donc un flux critique pour 1’évaporation
de I’eau et pour le chauffage jusqu’a I’ébullition. En prenant en considération le caractére
conservatif de 1’énergie du chauffage, le temps d’inflammation est déduit de (3.22). Les deux
premiers termes de cette équation sont donnés par (3.36), alors que le troisieme terme est
donné par (3.38). Le dernier terme est le temps d’inflammation pour un combustible sec et

peut étre obtenu a partir de (3.34) avec T = Ty, -

tnf @ _ (Tm“"_pr r Imax*To ) + 2atan (—pr r) — 2atan (TTO ) (3.39)

T Tmax—To Tmax+Tpyr max max

Le temps d’inflammation d’un combustible ayant une contenance en eau h, sera donc :

tinf(he) _
—1: =

—In

€
p_

(Tmax_373 Tmax+To )hecpc Tmax—Tpyr Tmax+To
Tmax—To Tmax+373

+ 2atan (;”J) +

Tmax—To Tmax+prr max

373 hele Eo/T

c e
2h, *-arctan ( PR
C Cp© Q'inc—Q'c

D max

) —2(1+ h, %j)arctan( To ) + (3.40)

Tmax

On retrouve t;,r(0) en posant h, = 0. On remarque de (3.39) et (3.40) que le temps

d’inflammation varie linéairement avec la teneur en eau :
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tinf(he) — tinf(o) + E(Cpe {_ln (Tmax_373 Tmax+To ) + 2arctan ( 373 ) _ 2arctan( To )} +
T T Cpc Tmax—To Tmax+373 Tmax Tmax
Eo/T
Lo ) 3.41
€ q"inc—Q"c ( )

Ce comportement linéaire est en désaccord avec les résultats de Terrah et al. (2020) et
Hamamousse et al. (2021) ou le temps d’inflammation augmente exponentiellement avec la
teneur en eau en base frais (2" équation de 3.3), qui reste non-linéaire en base sec. L’une des
raisons possibles de ces désaccords est I’émission des gaz du combustible qui accompagnent
I’émission de la vapeur d’eau (Ciccioli et al., 2014). Ce processus n’est pas pris en compte
explicitement dans le modele. Mais nous avons montré que ’effet de 1I’émission de gaz affecte
seulement les résultats prés du flux critique. Or, dans leurs études, ils ont utilisé un flux
incident loin du flux critique. L autre raison possible de ce désaccord est la compacité du
combustible. En effet, 1’épaisseur des échantillons considérés par Terrah et al. (2020) et
Hamamousse et al. (2021) variait entre 1 et 2 cm. Par conséquent le flux radiatif incident ne
chauffe que la partie supérieure dont 1’épaisseur correspond a la longueur optique du
rayonnement. Cette partie va donc chauffer et évaporer I’eau, alors que le flux thermique sera
transféré par conduction aux parties inférieures. L’évaporation de 1’eau des couches internes
refroidira la couche supérieure, ce qui retardera considérablement I’inflammation. L’influence

de la porosité dans ce cas-la est trés importante (voir section c.1/ ci-dessous).
o Comportement asymptotique du temps d’inflammation

Contrairement au cas des pertes convectives ou le flux incident est proportionnel a
la température maximale, dans le cas des pertes radiatives la relation entre le flux incident
et la température maximale est non-linéaire (voir équation 3.30). Le flux critique

d’inflammation est le flux pour lequel Ty = Ty, A partir de (3.30) nous avons :
q"c = 0&(Tpyr* — To*) (3.42)

Afin de retrouver le comportement du temps d’inflammation pour de faibles intensités
du flux incident (¢";,c = q";) et pour de grandes intensités (q";,.c > q".), nous introduisons

dans I’expression (3.40), les grandeurs q";,,. (3.30), q". (3.42) et Q". intervenant dans (3.37).

En utilisant les variables réduites 8, = TL 0, = 73 et Opyr = TT”# (3.40) devient alors :
max max

Tmax
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t. (h " 1+ 60)(1 + 6,
mf( e) —|—m (1 9 ) ( 0) ( 0 ) + Zatan(epyr) — 2atan(6,) | —

t 9"inc (1 + prr)z(l + prrz)

Cp q"inc (1+9v)2(1+9v2) inc—

" 2
h—ec [cpe {ln ((1 L ) (1+80)"(1+6 )> — 2atan(6,) + Zatan(eo)} —L, qu_/rl (3.43)

Comme défini précédemment, le flux critique pour I’inflammation est le flux incident pour
lequel le temps d’inflammation diverge. Comme pour le cas des pertes convectives, 1’équation
3.43 avec ti,r(h,) — o admet deux solutions: q";,c = q"c et q"ync = Q"c. La premiere
solution apparait dans le premier terme (terme sec t;,(0)) de (3.43) et correspond au flux
critique pour I’inflammation (avec une divergence logarithmique). La seconde solution
n’apparait que dans le second terme (humide) de (3.43) et correspond au flux critique de
chauffage jusqu’a I’ébullition de I’eau du combustible (divergence logarithmique) et aussi

pour 1’évaporation totale de 1’eau (divergence en puissance). Pres du flux critique, la méme

singularité In (1 - L) que pour le cas des pertes convectives (3.23) domine I’expression du

49 inc

temps d’inflammation (3.43) avec 6,,, = 1. Le flux critique pour I’inflammation est donc

indépendant de la teneur en eau q". (h,) = q". quel que soit le mode de transfert de chaleur.
Il est important de vérifier ’indépendance du flux critique en teneur en eau. Cela revient a
vérifier I’indépendance de la température maximale de la teneur en eau (voir section c.2/ ci-

dessous).

Pour de grandes intensités du flux incident (¢";,c > q".), la température maximale est
grande devant celle de pyrolyse T,y > Ty, @ partir de (3.30) et (3.42). Donc les variables
reduites sont petites (y < 1, 8, < 1 et 6, < 1) et le flux incident peut étre approche a

q"inc ~ 0€Tmq,". En développant (3.43) au premier ordre on a :

" +heCpe "
ting(he) T cp® Qe

hecp€ E
! oty 4{(9pyr ~6,) + 2L 6, - 90)} LB (3.44)
Sachant qu’a partir de (3.35) le temps de relaxation dépend du flux incident (t = " Eogag), le

temps d’inflammation devient :
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" hecpe " heCpe
EO (q c + Cpc Q c) (prr - TO) + Cpc (373 - TO) + Le
tinf(he) ~ 1 7 + EO "
4(0e)%* q"inct k @ inc )
X q"inc_1 + 0(q"inc_7/4) (3-45)

Comme pour les pertes convectives, on retrouve donc le résultat de la théorie d’inflammation

pour des combustibles thermiquement fins avec les pertes radiatives.
o L’effet de I’émission des gaz volatiles

Maintenant, afin de rendre compte de 1’effet d’émission des gaz de pyrolyse sur le
temps d’inflammation, nous considérons (comme dans le cas des pertes convectives) un
combustible sec, avec une émission des produits de pyrolyse a T,,,,., ce qui signifie 8, = 8,

et Q". = q".. Le temps d’inflammation devient :

. v " 2 2
tins(©) _ (1 N hzc,c, ) [—ln ((1 _ % ) (1+00)*(1+60°) ) + 2atan(6,,,) — 2atan(6,) [ +

T P @"inc/ (146pyr)" (1462

Eo/T

vV o n "
qinc—4q c

(3.46)

Comme pour le cas des pertes convectives, le temps d’inflammation (avec émission des
volatiles) présente deux types de divergence: un logarithmique correspondant au chauffage, et
un autre en puissance correspondant a I’émission des gaz de pyrolyse a T,,,. La divergence
en puissance domine prées du flux critique, ce qui en accord avec les résultats de Mindykowski
et al. (2011) et Khan et al. (2009). On remarque que le flux critique, défini a partir de la
différence des températures de pyrolyse et ambiante (3.42), est le méme avec ou sans
introduction de I’émission des gaz. Par conséquent, le flux critique vient du critere
d’inflammation de température T,,,, alors que le comportement en puissance du temps
d’inflammation prés du flux critique vient du critére d’inflammation de perte de masse. On
retrouve donc la dualité température critique/perte de masse critique proposée par Vermisi et
al. (2017b). Le troisiéme critére d’inflammation E;, est relié a la température critique a
travers (3.12). Notons que cette énergie critique ne peut pas étre reliee au flux critique et au
temps caractéristique comme dans le mode de transfert de chaleur par convection (3.27). En
effet, le temps caractéristique du chauffage dans le cas des pertes radiatives dépend du flux

incident (3.35) alors que I’énergie critique est indépendante de ce flux (3.12).
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c)Vérification expérimentale de influence de la teneur en eau

Nous soulignons deux conclusions importantes de 1’analyse théorique du modéele : 1/
la dépendance linéaire du temps d’inflammation en teneur en eau ; 2/ I’indépendance du flux

critique a la teneur en eau.
c.1/ Dépendance linéaire du temps d’inflammation en teneur en eau

Afin d’éliminer l’effet de la compacité sur le comportement du temps
d’inflammation, nous avons considéré 1’échantillon en une seule couche avec une masse 3.5 g
soumis un flux thermique d’environ 17 kW /m?. La dépendance en teneur en eau (base frais)
du temps d’inflammation moyen obtenu sur 3 tests est compareé sur la figure 3.4a aux résultats
avec une épaisseur de 1.5 cm. Dans cette figure I’écart type des résultats en une couche est
représente, alors que pour les résultats avec compacité tous les points sont présentés. On voit
bien que pour les échantillons en une couche, le temps d’inflammation varie linéairement
avec la teneur en eau (base frais) aux erreurs statistiques prés. Ce temps augmente
exponentiellement pour les échantillons de 1.5 cm d’épaisseur, ce qui démontre 1’influence
importante de la compacité. Mais la linéarité observée expérimentalement ne correspond pas
aux prédictions de (3.24) et (3.41) car le comportement théorique du temps d’inflammation
est linéaire avec la teneur a base sec.

Teneur en eau a base frais (%)

0 20 40 60
60 . : . ; .

®m 1 couche 1 mm a)
Ajustement linéaire

50 o épaisseur 1,5cm o

- 100

Temps d'inflammation (s)
Temps d'inflammation (s)

10 ; ' ; ' ; 10
0 20 40 60

Teneur en eau a base frais (%)

Figure 3.4a Temps d’inflammation en fonction de la teneur en eau (base frais) pour un échantillon
de 1 mm d’épaisseur (échelle linéaire) et de 1.5 cm d’épaisseur (échelle semi-logarithmique).
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Afin de comparer les résultats expéerimentaux aux prédictions théoriques, nous
présentons les résultats de la figure 3.4a en fonction de la teneur en eau en base sec (voir
figure 3.4b). Notons qu’a partir des équations (3.3) ces deux teneurs en eau sont reliées
par h", = h,/(1+ h,). On voit que la linéarité pour 1’échantillon de 1 mm d’épaisseur se
limite a des teneurs en eau relativement petites (inférieures a 0.7), au-dela le temps
d’inflammation a tendance a saturer. La méme tendance est observée pour 1’échantillon de 1.5
cm d’épaisseur (comportement exponentiel induit par la compacité pour des teneurs en eau
inférieures a 0.7 puis saturation). Maintenant on se limite aux échantillons de 1 mm
d’épaisseur. Connaissant 1’expression affine du temps d’inflammation montrée par la figure

3.4a ty,r = ah", + b et en utilisant I’expression de h", en fonction de h,, I’expression du
temps d’inflammation devient

ting (he) = [tin(20) = ting (O] 71+ tins (0) (3.47)
Afin d’éviter la divergence du temps d’inflammation pour un matériau ou il n’y a que de
I’eau, t;, (o) correspond a un combustible dont la masse seche est négligeable devant la
masse de I’eau. Dans ce cas-1a, le temps mis pour le chauffage et I’évaporation de 1’eau est
dominant et correspond donc a la saturation du temps d’inflammation. Par conséquent, pour
une masse de combustible finie, le temps d’inflammation reste fini quelle que soit la teneur en
eau, ce qui confirme I’inexistence d’une teneur en eau critique pour I’inflammation comme
observée récemment par Terrah et al. (2020).
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Figure 3.4b Temps d’inflammation en fonction de la teneur en eau (base sec) pour un échantillon de
1 mm d’épaisseur (échelle linéaire) et de 1.5 cm d’épaisseur (échelle semi-logarithmique).
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Les prédictions théoriques n’expliquent donc pas les tendances a grandes teneurs en eau.
Nous attribuons cette tendance de saturation a 1’émission des volatiles qui accompagnent la
vapeur d’eau tel qu’observé par Ciccioli et al. (2014). En effet a partir d’une certaine teneur
en eau, les gaz volatiles émis sont suffisants et peuvent atteindre la limite inférieure
d’inflammabilité (Zabetakis 1965). Ainsi I’inflammation peut avoir lieu avant que 1’eau ne

soit complétement évaporée, ce qui n’est pas pris en compte par le modéle.
c.2/ Indépendance du flux critique a la teneur en eau

Dans le but de vérifier expérimentalement la dépendance de la température maximale
Tmax (par conséquent le flux critique) en teneur en eau, nous avons soumis des échantillons
de combustibles de pin d’Alep a un flux thermique suffisamment faible pour qu’il n’y ait pas
d’inflammation (q";, = 10 kW /m?). Ces échantillons de masse 10 g sont préparés a
différents états de teneur en eau : sec (séchés au four micro-onde pendant 3 min) et frais.
Nous rappelons que la température maximale est la température pour laquelle tout le flux
incident est perdu, ceci correspond a (3.19) pour le cas convectif et (3.30) pour le cas radiatif.
Dans le présent cas expérimental, nous avons aussi bien les pertes par convection que par

radiation d’ou :

q"inc = ht (Tmax - TO) + O-E(Tmax4 - T04 ) (348)
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Figure 3.5 Evolution de la température de surface du lit combustible poreux en fonction
du temps d’exposition pour des combustibles secs et frais.
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Dans la phase de saturation, la température fluctue autour d’une valeur moyenne (voir
figure 3.5). Ces fluctuations sont causées par la compétition refroidissement (par écoulement
d’air frais)/chauffage (par flux thermique). On observe une légere augmentation de la
température de saturation (maximum 10 °C) du combustible sec par rapport au frais. Cette
différence de température maximale est due a la différence du flux effectif incident au niveau
de la surface. En effet, en plus du flux incident recu par le cone calorimetre, la surface recoit
un flux supplémentaire di au re-transfert de la chaleur par rayonnement des couches internes,
ce qui augmente le flux effectif. Concernant le combustible frais, 1’émission de vapeur d’eau
refroidit la surface ce qui réduit le flux effectif et par conséquent la température maximale. On
remarque également dans la figure 3.5 que I’augmentation de la température de surface est
abrupte pour le combustible sec tandis qu’elle est linéaire pour le frais. Ceci est attribué a
I’évaporation graduelle de 1’eau des couches internes qui refroidissent la surface. Cette
augmentation graduelle de la température avant la saturation devrait dépendre de la porosité
du lit végétal. Une étude systématique de I’effet de la porosité est en cours dans le cadre de la
thése de M®"® Hanane Boutchiche. L’influence de la porosité ne nous permet donc pas de
vérifier I’indépendance de la température maximale en teneur en eau.
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Figure 3.6 Evolution de la température de surface du combustible étalé sur une seule couche en
fonction du temps d’exposition pour des combustibles dans différents états de la teneur en eau.
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Afin de vérifier cette indépendance nous avons utilisé des échantillons étalés sur une
seule couche avec des aiguilles disposées parallelement sur le porte échantillon, le
thermocouple étant disposé perpendiculairement aux aiguilles pour minimiser 1’influence de
son déplacement lors du chauffage. Dans ces expériences, nous avons ajouté, en plus des deux
états de la teneur en eau sus-indiqués, un état partiellement humide (aiguilles séchés pendant
Imin 40 s). D’apres la fig.3.6 les températures maximales semblent coincider pour toutes les
courbes a quelques degrés pres, ce qui confirme 1’indépendance de la température maximale
(et par conséquent du flux critique pour I’inflammation) en teneur en eau. Mais Si on examine
la température maximale moyenne pour chaque état de la teneur en eau, on remarque une
Iégere augmentation de la température de 3 a 5 degrés en passant du sec au frais. En outre, un
noircissement de la surface du combustible frais est observé en comparaison avec le sec. Ceci
est causé par I’oxydation de la surface du combustible frais lors de 1’évaporation de 1’eau, ce
qui signifie que son émissivité est différente de celle du sec. En utilisant (3.48) et en
considérant que le flux incident est constant (absence de I’influence de la porosité discutée

plus haut), on déduit que 1’émissivité du combustible frais (noircit) a diminué.

Avant de comparer les résultats analytiques a ceux expérimentaux et d’examiner
I’aspect comportement en puissance preés du flux critique, nous allons investiguer la
dynamique de chauffage du combustible. En effet, dans le développement précédent nous
avons défini un temps de relaxation. Il est important d’étudier le type de relaxation décrivant

le chauffage pour les deux modes de transfert de chaleur étudiés ici.
3.4.2 Dynamique de chauffage du combustible

Dans le processus de chauffage décrit ci-haut (3.9), on remarque que 1’échantillon
évolue vers un état d’équilibre et peut étre décrit par 1’approximation de la réponse lin€aire.
Selon cette approximation, 1’évolution du systéme vers son état d’équilibre dépend de la
perturbation et d’une fonction de réponse liée aux caractéristiques du systéme. La réponse
Y (t) du systéme obéit a la formule intégrale suivante d’apres 1’équation Al.1 de Kremer et
Schonhals (2003) :

V() =Y + 1] (=) E g (3.49)

Ou J(7) la fonction de mémoire ou de matiére qui peut étre mesurée comme la réponse du

systeme lorsque la perturbation est de type fonction § (% = x,6(t)). Dans ce cas j(t) =
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(Y(t) — Yo)/xo. Pour le cas du présent dispositif expérimental (échantillon soumis au flux
radiatif d’un cbne calorimétre), la fonction de réponse est la température de surface de
I’échantillon T'(t), et la perturbation est le flux thermique par unités de surface absorbé par
I’échantillon. Pour un échantillon sec, (3.9) peut étre réécrite sous la forme de (3.49) et

devient :

t 1 dEgps 5.
T(t) =T, + fO Eo(tl)d_tlbdt (3.50)

Notons ici que le flux effectif absorbé par I’échantillon est q".rr = dEqps/dt. La fonction
mémoire du combustible est donc inversement proportionnelle a 1I’énergie par unité de surface
E, definie par (3.10) et qui dépend en général du temps (incluant la perte de masse et la
variation de la chaleur spécifique). Par analogie avec les définitions du tableau Al.1 de
Kremer et Schonhals (2003) cette fonction mémoire définit ici la susceptibilité thermique

de 1’échantillon.

Maintenant, examinons 1’évolution temporelle de la réponse du systéme. Nous
avons trouvé ci-haut que pour des pertes de chaleur par convection la température du
combustible est décrite par un processus de relaxation exponentielle d’apres (3.13) et (3.14)
avec un temps de relaxation T = E,/h;. Dans le cas des pertes radiatives, 1’équation décrivant
I’évolution de la température reste du premier ordre mais devient non-linéaire (voir équations
3.29 et 3.31). Cette équation est aussi une équation générale de relaxation (Stanislavski et

Weron, 2019) puisqu’elle peut s’écrire sous la forme :

ao
—=—1(O® (t) avecr(t) = ‘;—j (Trmax + T(O) (Tmax” + T(£)?) (3.51)
Avec
Tmax_T
@ (1) = Tm—_T(O” (3.52)

La fonction de relaxation @ (t) obéit aux conditions aux limites :

(t=0—T=T,) @ (0) =1

(t=00>T=Thax) ® (00) = 0 (3.53)

Dans le cas d’une relaxation normale (exponentielle), la fonction r(t)est constante et

correspond a I’inverse du temps de relaxation. A cause du comportement dépendant du temps
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de cette fonction, le processus de chauffage décrit par les pertes de chaleur radiatives peut

correspondre a une relaxation anormale.

Les différents types de relaxation (normale et anormale) ont été étudiés dans
difféerents domaines (Bouchaud, 2008 ; Stanislavski et Weron, 2019). Les relaxations
anormales sont souvent modélisees par une fonction empirique de forme exponentielle étiree
proposée par Kohlrausch-Williams-Watts (Kohlrausch, 1854 ; Williams et Watts, 1970):

t
D (t) = e @ queco < <1 (3.54)

On retrouve les phénomeénes de relaxation de ce type dans plusieurs domaines comme les
diélectriques (Kremer et Schonals, 2003 ; Stanislavski et Weron, 2019) et la viscoélasticité
(Sahraoui et Zekri, 2018). Le processus de relaxation a été relié a celui de la diffusion
(Bouchaud, 2008). Dans le cas présent du chauffage du combustible, une partie de la chaleur
incidente est rediffusée vers le milieu ambiant supposé suffisamment grand par rapport a
I’échantillon. La chaleur perdue augmente avec la température du combustible (3.4).
L’¢équilibre est atteint lorsque le flux de chaleur incident est totalement rediffusé vers le
milieu ambiant et la température du combustible atteint asymptotiquement sa valeur maximale
(t = ). 1l a été montré qu’une décroissance exponentielle étirée avec exposant § < 1 dans
(3.54) correspond a une sous diffusion (Metzler et al., 1999). Concernant la propagation des
feux de foréts une super-diffusion a été observée correspondant a un phénoméne de super-
relaxation (Porterie et al., 2008). Qu’en sera-t-il dans le cas du processus de relaxation
thermique avec pertes radiatives?

6000
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-------- pertes convectives
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Figure 3.7 L’évolution temporelle de la température de surface d’'un combustible sec pour différents
modes de pertes de chaleur avec un flux incident de 5 kW/m?
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En comparant I’évolution de la température pour les cas de pertes radiative et
convective pour un combustible sec a ¢";,,. = 5 kW /m? dans la Fig.3.7, on retrouve pour les
deux cas une évolution de type relaxation (une température maximale atteinte
asymptotiquement). D’autre part, la température maximale est beaucoup plus grande (un ordre
de grandeur) dans le cas des pertes convectives. Cette température maximale est atteinte

beaucoup plus rapidement dans le cas des pertes radiatives.

Si, pour les pertes convectives, le chauffage est décrit par une relaxation de type
exponentielle (3.14) pour le cas des pertes radiatives, on remarque dans (3.34), que le premier
terme (le logarithme) fait apparaitre la fonction de relaxation @ définie par (3.52). La
relaxation dans ce cas semble exponentielle et le temps caractéristique T semble bien un temps
de relaxation. Afin d’examiner le type de relaxation pour les pertes radiatives, on présente
dans la figure 3.8 (en échelle semi-logarithmique) la fonction de relaxation @ en fonction du
temps en termes du temps caractéristique . Une décroissance linéaire correspondrait a une
relaxation exponentielle (normale) comme c’est le cas des pertes convectives (3.14), alors
qu’une déviation de la linéarité pourrait indiquer une relaxation anormale. Une décroissance

non-linéaire est observée au début du processus du chauffage pour les pertes radiatives.

1 | | I | | | I |
. 014 2
}_I ] ]
:
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g ——q" S5 kW/m? ;=575 .\
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Figure 3.8 La fonction @ (3.52) en fonction de t/t pour différentes intensités du flux incident avec
pertes radiatives et convectives données par (3.14). Les courbes sont en échelle semi-logarithmique
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Au-dela du temps caractéristique, la tendance devient linéaire ce qui correspond a une
relaxation exponentielle. Cette déviation au début du chauffage provient des termes en arc
tangente dans (3.34), alors que pour des temps suffisamment grands, le terme en logarithme
domine. On remarque sur la Fig.3.8 que le temps de relaxation ne dépend pas du flux incident

dans le cas des pertes convectives (7 = 2159 s a partir de 1’équation 3.15), alors qu’il

diminue en q"inc'3/4 pour le cas de pertes radiatives d’aprés 1’équation 3.35. D’autre part,

deux ordres de grandeurs séparent les temps caractéristiques des deux modes de transfert de
chaleur.

3.4.3 Comparaison résultats modele-données expérimentales

Les données expérimentales sont confrontées dans la Fig.3.9 aux résultats du modele
en considérant des pertes radiatives, ou I’inverse du temps d’inflammation est présenté en
fonction du flux thermique incident. Puisque les tendances sont similaires pour les trois
combustibles investigués, seuls les résultats du modéle pour la paille de blé sont présentés
pour éviter I'encombrement sur la figure. Trois températures de pyrolyse sont considérées
pour ce combustible: 410 K, 500 K et celle utilisée par Koo et al. 561 K (2005). Ces
températures sont choisies en remarquant que la température critique d'auto-inflammation
varie de 254 a 530°C pour le bois (Babrauskas 2001) et de 380 a 511°C pour le Cistus
Monspeliensis selon la taille des particules (Tihay-Felicelli et al., 2016). Pour I'allumage

piloté, la température de pyrolyse est beaucoup plus petite.
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Figure 3.9 L’inverse du temps d’inflammation vs. flux thermique incident. Comparaison des
données expérimentales avec les résultats du modeéle.
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Nous remarquons dans Fig.3.9 que pour des intensités de flux supérieures a 16 kW /
m?, une tendance linéaire peut étre ajustée pour les données de paille avec un coefficient de
corrélation (R? ~ 0.998), bien meilleur que pour Ph et Eu (R? = 0.96). Cette tendance
linaire, prédite analytiquement a partir de (3.25) et (3.45), est aussi confirmée pour les trois
températures considérées. Puisque le comportement linéaire apparait pour les hauts flux, le
flux critique pour I’inflammation devrait étre bien inférieur a 16 kW /m?. Remarquons ici la
forte pente des données de paille par rapport a celles du Ph et Eu sur la figure 3.9. Cela peut
s'expliquer par la faible teneur en eau des échantillons de paille séchés naturellement (h, =
0,11) comparée a celles des autres combustibles (h, > 1). La teneur en eau contribue a la
pente du comportement linéaire comme prédit par (3.25) et (3.45). Pour des valeurs élevées de
la teneur en eau, des fluctuations du temps d'inflammation apparaissent comme observé pour
les données Ph et Eu. En effet, des substances volatiles inflammables accompagnent
I’évaporation de 1’eau (Ciccioli et al., 2014), ce qui conduit soit a renforcer I’inflammation a
cause des volatiles soit a I’empécher en raison de la présence de vapeur d'eau au niveau de la
flamme pilote. La pente obtenue de 1’ajustement linéaire des données de la paille pour de
grandes intensités de flux thermique (q",c > 16 kW / m?) est de 0.0131 + 0.0004 m?/kJ
sur la figure 3.9. Cette valeur de la pente correspondrait aux résultats du modele pour une
température de pyrolyse T, = 325 K (non illustré sur la figure). Aucun essai d'allumage
piloté n'a été observé expérimentalement a cette température de surface. De plus, le modéle a

T

pyr = 325 K donne des valeurs de temps d’inflammation bien inférieures a celles des

données expérimentales. Les résultats numériques (raisonnables) du temps d’inflammation les
plus proches des résultats expérimentaux de la paille sont ceux utilisant une température de
pyrolyse de 410 K méme si la pente est encore faible. Examinons maintenant les résultats
pour les faibles intensités de flux thermique. On remarque que les courbes deviennent non
linéaires comme prédit analytiquement. En outre, des fluctuations du temps d’inflammation
sont observées pour les donnees expérimentales a cause du caractére hétérogene du lit
combustible (non inclus dans le modéle). Le flux critique correspond dans cette figure a
I'intersection des courbes avec l'axe horizontal (1 /t;,s = 0). Cette méthode nécessite la
connaissance de g". avec une précision infinie. Pour les résultats numériques, g". est donné
par (3.42) indépendamment de la teneur en eau, mais seules les solutions numériques avec
quatre chiffres de précision sont présentées sur cette figure, ce qui correspond a des valeurs de
q".a 0.1 W pres. Cependant pour les mesures expérimentales les incertitudes du capteur sont
bien plus grandes (100 W).

98



Chapitre 3 Etude de la transition de phase d'inflammation et estimation du flux critique

Comme discute ci-haut, I’estimation du flux critique a partir de 1’extrapolation a 1’axe
horizontal des données expérimentales est donc difficile en raison des fluctuations du temps
d’inflammation et de son comportement non lin¢aire. Afin de contourner ce probléme, une
méthode est proposée, basee sur le concept des transitions de phase décrits par la loi de
puissance universelle (3.2) prés du seuil d’inflammation (Blundell et Blundell,
2006 ; Pokrovskii, 1999 ; Stauffer et Aharony, 1992 ; Stanley, 1971 ; Yeomans, 1992). Pour
cela, les résultats numériques et les données expérimentales du temps d’inflammation illustrés
sur la Fig. 3.9 sont présentés maintenant sur la Fig. 3.10 en fonction de q",c — q" en échelle
logarithmique. Le flux critique g". est ici un paramétre inconnu qui est varié jusqu’a ce que le
meilleur ajustement en loi de puissance (linéaire dans cette figure) soit atteint. Les meilleurs
ajustements lineaires des données a faibles intensités du flux thermique incident sont obtenus
avec un coefficient de corrélation R? > 0.95 (les paramétres ajustés sont illustrés dans
Fig.3.10a). Cependant, les résultats numériques montrent un meilleur comportement linéaire
sur la Fig.3.10b ou seulement 1’axe du flux incident est en échelle logarithmique en accord
avec 1’équation 3.41. Pour les résultats numériques, les valeurs du flux critique déterminés a
quatre chiffres de précision a partir de la figure 3.9 sont illustrées sur Fig.3.10b. Remarquons
que pour la température 410 K, le flux critique (g". = 1.0395 kW /m?) est trés faible par
rapport a celui estimé des données de la paille de blé (q", = 6.8 + 0.8 kW /m?). Par
conséquent, le modéle ne semble pas en mesure de reproduire les données expérimentales et
le comportement pour de faibles valeurs du flux. Comme prévu, le flux critique pour
I’inflammation de la paille de blé obtenu par cette méthode est loin de la région du

comportement linéaire qui commence a 16 kW /m? sur la figure 3.9.

Comparons les valeurs du flux critique estimées a partir de I'ajustement des parametres
des données des figures 3.10. Le flux critique pour I'inflammation est plus important pour les
feuilles d'Eucalyptus q ", = 9.6 + 0.6 kW /m? que pour la paille de blé (q".=6.8 +
0.8 kW /m?) et les aiguilles du Pinus halepensis (¢". = 4.0 + 0.5 kW /m?). Ceci confirme
I’important indice de sensibilité au feu observé dans les foréts Méditerranéennes pour les
aiguilles du Pinus halepensis (Alexandrian et Rigolot ; 1992). Les feuilles de /’Eucalyptus ont
besoin d’un flux plus grand pour leur inflammation. Mais ce combustible a largement
contribué aux feux de foréts extrémes survenus en Portugal en 2017, ou il est dominant
(Hé&usler et al., 2018). En effet, les feuilles d’Eucalyptus sont connues par leur grande
contenance en huiles et par la rapidité de propagation de feux de cimes. (Pyne et al., 1996 ;

Gabbert, 2014). Remarquons que le flux critique pour I’inflammation estimé a partir des
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données expérimentales des aiguilles de pin est plus faible comparé a celui d’environ
8 kW /m? donné par la littérature (Lamorlette et al., 2015; Torero, 2010). En fait, les valeurs
du flux critique données par la littérature sont estimées par des méthodes déterministes
réalisées suivant le standard ASTM 1354 (2017). Or d’apres les concepts des transitions de
phase, un désordre maximal apparait dans la région critique (ici pres du seuil d’inflammation).
Ceci se traduit par I’échec de tests d’inflammation donnant lieu a un comportement

probabiliste. Cet aspect probabiliste est observé dans le présent travail (voir la sous-section

suivante).
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Figure 3.10 Temps d‘inflammation vs. q"i,c —q". @) résultats du modele (courbes) et données
expérimentales (symboles) en échelle logarithmique, b) résultats du modéle pour la paille séche en échelle
semi-logarithmique

L’autre parametre important décrivant les transitions de phase est I’exposant de la loi
de puissance (3.2). Il est estimé pour les données expérimentales a partir de la pente de
I’ajustement linéaire dans la figure 3.10a. Les valeurs estimées de cet exposant coincident,
aux erreurs prés, pour les combustibles en forme d’aiguilles (y = 1.20 + 0.06 pour Ph, et
y = 1.1+ 0.3 pour la paille), mais sont plus petites pour les combustibles en forme de
feuilles (y = 0.87 + 0.06 pour I’Eu). Par consequent la transition de phase d’inflammation
dans le cas des feuilles n’appartient pas a la méme classe d’universalité de celle des aiguilles
(Stanley, 1971, Yeomans, 1992, Stauffer et Aharony, 1992). Ceci suggére différents processus
d’inflammation pour ces deux formes de combustibles. Parmi les causes de cette différence on
peut citer le taux d’évaporation des gaz volatiles qui affecte directement 1’inflammabilité du
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combustible. Ce taux dépend fortement de la taille, de 1’arrangement des particules et de la
compacité du combustible (Beyler, 2016). D’aprés des études récentes utilisant la microscopie
a balayage électronique, les feuilles ont beaucoup plus de pores que les aiguilles

(Hamamousse et Boutchiche, 2018).

Ce modele a réussi a décrire le processus d’inflammation en accord avec la théorie
d’inflammation (Quintiere, 2006). D’autre part, il a été inclus dans le modele de propagation
de Petit Monde qui a été validé pour des feux expérimentaux et historiques (Adou et al.,
2010). Cependant, il existe des déviations par rapport aux données expérimentales, en
particulier pour les faibles intensités du flux thermique. Ces déviations peuvent étre causés

par :

a) L'absence d'utilisation du troisi¢éme critére d’inflammation (le taux de perte de
masse critique) dans le modele (Lyon et Quintiere, 2007; Vermesi et al., 2016).
L’incorporation de ce critere dans le modéle permettra de reproduire le

comportement en puissance observé expérimentalement (Fig.3.10a).

b) La valeur constante de la capacité calorifique du combustible c, tout au long du

chauffage (voir Tableau 3.1), alors qu’elle dépend de la température.

c) L’absence de la convection induite par la source de chaleur (résistance du céne ou
les flammes) dans la modélisation de I’inflammation ou de la propagation des feux
de foréts. Un tel effet risque de diminuer ou augmenter le flux incident, et peut
expliquer certaines inflammations anormalement lentes ou des comportements
inattendus des feux de foréts comme ceux des feux de jonction (Viegas et al.,
2012 ; Raposo et al., 2018).

d) L'homogénéité des combustibles des foréts considérée dans le modele, ce qui
conduit a un processus d’inflammation déterministe correspondant a un temps
d’inflammation moyen. Ainsi, les fluctuations observées du temps d’inflammation
et les tests d’inflammation ratés dans le cas des faibles intensités du flux

(comportement probabiliste) ne sont pas reproduits par le modele.

Afin de reproduire les données du temps d’inflammation, il est nécessaire d'inclure
dans le modele le comportement des parametres mentionnes ci-dessus. Cependant, il est
difficile de connaitre par exemple la dépendance a la température de la capacité calorifique et
du taux d'émission des volatiles dans les conditions du dispositif expérimental (voir Fig.3.2).

Concernant la capacité calorifique, sa dépendance en température peut étre mesurée au
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laboratoire grace au balayage calorimétrique différentielle/analyse thermo-gravimeétrique
(DSCI/TGA). Une dépendance linéaire en température de la capacité calorifique a été proposée
pour simuler le processus d’inflammation (Lyon et Quintiere, 2007). Cependant, la forte
augmentation de température dans les conditions du cone calorimetre peut influencer de
maniere significative son comportement ou des tendances non linéaires peuvent apparaitre
pour certains taux d’augmentation de température (Toledo, 2007). Concernant le taux
d'émission des volatiles, il n’existe pas a notre connaissance de résultats quantitatifs sur leur
dépendance en température surtout pour des températures de pyrolyse, ou par exemple un
taux d'émission maximal a été observé autour de 175 °C (Courty et al., 2014). D’apres
Drysdale (2011) le taux de perte de masse se comporte avec la température suivant une loi
d'Arrhenius avant I’inflammation. Ce comportement peut étre influencé par la distribution
des pores dans le combustible (Hamamousse et Boutchiche, 2018). Enfin concernant le
dernier point du désaccord (d), afin d’inclure I'hétérogenéité du combustible dans le modéle, il
est nécessaire de connaitre sa répartition dans le lit végétal (distribution du rapport de
compacité) ainsi que la composition microscopique hétérogéne des particules de combustible.
Puisque I'nétérogénéité du combustible n'est pas incluse dans le modeéle, I'analyse probabiliste
de l'inflammation dans la sous-section suivante pour les aiguilles de pin ne concerne que les

données expérimentales.
3.4.4 L’effet probabiliste de la transition de phase d’inflammation

D’aprés le désaccord (d) discuté dans la sous-section précédente, prés du flux critique
(seuil de la transition) certains tests d’inflammation échouaient, ce qui a nécessité des tests
supplémentaires pour satisfaire la condition de cing tests de la figure 3.10a. Des situations
similaires ou I’inflammation peut réussir ou échouer ont été observées lors de I’inflammation
de combustibles par des particules chaudes (pres du seuil) simulant le processus
d’inflammation par brandons (Hadden et al., 2010). En effet de petites spheres métalliques de
diametres variant entre 8 mm et 19.1 mm ont été chauffées a des températures entre 500°C et
1300°C, puis projetées sur le combustible pour simuler I’effet des brandons. La région
critique est ici la ligne critique diamétre/température de la sphére. Le comportement
probabiliste observé dans la région critique provient de la complexité des végétaux. Cette
complexite est fort probablement due a la contenance en eau (h,) et a la compacite (¢ ) du lit
végétal (Rothermel, 1972 ; Beyler, 2016). Selon Rohermel (1972), il existe un rapport de

compacité optimal conduisant a un maximum d’intensité du feu et de vitesse de réaction. On
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passe d’une combustion limitée en oxygéne pour des rapports suffisamment grands vers une
combustion limitée en combustible pour des rapports suffisamment petits (Van Wagtendonk,
2006). Ce rapport de compacité, défini par (3.8), est en réalité une quantité moyenne qui peut
étre déduite de la compacité locale (a travers I’échantillon) ce qui induit un comportement
stochastique du processus d’inflammation des combustibles poreux. Il a été constaté que le
taux d'émission des gaz augmentait & mesure que le flux thermique incident augmentait pour
les combustibles solides (Shi et Chew, 2012). Il est prévu qu’il en soit de méme pour les
combustibles poreux. Suivant les travaux de Vermesi et al. (2017b), la condition duale du
seuil d’inflammation (température critique/ taux de perte de masse critique) doit étre
satisfaite. Pour des intensités du flux incident suffisamment importantes, la distribution de
compacité (pour un taux de compacité moyen donné) entraine des fluctuations du temps
d’inflammation, mais les deux critéres d'inflammation (taux de perte de masse critique et
température critique) sont toujours atteints. Le temps d’inflammation est donc le temps
minimum pour atteindre la condition dual du seuil d’inflammation. En revanche, dans la
région critique, le taux de perte de masse et la température fluctuent autour de leurs valeurs
critiques. Dans ce cas, des configurations ou au moins une des deux conditions de seuil

d’inflammation n'est pas remplie apparaissent conduisant a I'échec des tests.

Examinons maintenant le comportement probabiliste des tests d’inflammation. Pour
chaque flux thermique incident, la probabilité d’inflammation est définie comme le rapport du
nombre de tests réussis au nombre total de tests réalisée (P,r = Ninr/Neese). La précision sur
la probabilité d’inflammation ainsi estimée dépend de nombres de tests (N.s:). Pour un faible
nombre de tests la distribution de la probabilité d’inflammation suit une loi binomiale. Elle
deviendrait Gaussienne pour un nombre infini de tests Ny, — oo (Landau et Lifshitz 1970)
et devrait obéir au théoreme de la limite centrale (Lindeberg 1922). Selon la loi des grands
nombres (Landau et Lifshitz, 1970; Lindeberg, 1922) le nombre moyen des tests
d’inflammation réussis et sa variance sont respectivement (N,¢) = pNy.s €t ANmf2 =
PN:os: (1 — p). Par conséquent les fluctuations relatives du nombre de tests réussis devraient

décroitre inversement avec la racine du nombre de tests comme :

ANig _ ( —
(Nlnf) 1/Ntest (355)
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Par conséquent a la limite N, ; — oo les fluctuations statistiques du nombre de tests réussis
s’annulent. En utilisant (3.55) la déviation standard de la probabilité d’inflammation

devient pour un nombre de tests fini mais suffisamment grand:

AN; N;j 1-Ninr/N 1 1
APinf — inf — inf mf/ test — Pinf _ (356)
Ntest Ntest Ninf Ninf Ntest

Dans la figure 3.11a la probabilité d’inflammation est présentée en fonction du flux

thermique incident pour des échantillons de pin d’Alep. Deux masses d’échantillons sont
utilisées pour comparaison: 10 g et 15g (ou en utilisant (3.8): ¢ =0.16 et 0.20
respectivement). Un intervalle d'intensités de flux thermique suffisamment grand est balayé
de maniére a inclure la région critique (0 < Py <1). Pour chaque intensite du flux
cinquante tests d’inflammation sont réalisés (N..s; = 50). Les barres d'erreurs estimées a
partir de (3.56) sont représentées sur la figure 3.11a sauf pour les flux ou il n’y a aucune
inflammation (N;,s = 0). Comme attendu la probabilité est égale a 1 pour des intensités du
flux incident suffisamment grandes (Pis(q"inc > q"c) = 1), alors qu’elle s’annule pour des
intensités plus faibles que celle du flux critique (Pi,r(q"inc < q"c) = 0). La région critique
est définie alors comme I’intervalle (§¢q") des intensités du flux incident ou la probabilité P,
vérifie I'inégalité 0 < P;,r < 1. On voit que la région critique est plus large pour les
échantillons de plus petit rapport de compacité (6q"(¢ = 0.16) > 6q"(¢ = 0.20)), ce qui

suggere que la région critique d'inflammation devient abrupte pour des combustibles solides

(¢ - 1).
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100 | S— . 1 i a1, &
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Figure 3.11 a) Probabilité¢ d’inflammation pour Ph (avec erreurs statistiques) vs. flux incident. Les
fleches montrent la largeur de la région de transition §q". b) Probabilité de percolation I1(p) pour
différentes tailles L du systeme (d’apres Stauffer et Aharony 1992 p.72).
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Ce comportement est similaire a celui de la théorie de la percolation méme si les phénomenes
sont tres différents. La probabilité de percolation devient plus étroite lorsque la taille du
systeme tend vers l'infini, comme illustré sur la figure 3.11b (Stauffer et Aharony, 1992). Le
rapport de compacité joue pour la transition d’inflammation le méme role que la taille du

systéeme pour la transition de percolation.

La probabilité d'inflammation minimale pouvant étre estimée sur la figure 3.11a est
Py = 2% (C'est-a-dire un test réussi sur 50). De toute evidence, d'apres la figure 3.11a, la
probabilité d'inflammation pour le flux critique estimeé a partir de Fig.3.10a (g ", = 4,0 +
0,5 kW / m?) devrait étre bien inférieure a cette limite. On s’attend a ce que cette probabilité
limite s’annule pour N..s; = oo. Les valeurs données par la littérature pour le flux critique
pour I’inflammation (Lamorlette et al., 2015 ; Torero, 2010) ont été estimées selon les
normes ASTM 1354 (2017) avec seulement quelques tests (au plus 5 tests pour la répétabilité)
ce qui correspond a une probabilité d’inflammation autour de 20%. On voit sur la figure
3.11a que ces valeurs sont proches de I’intensité du flux thermique correspondant a 10% <
Pins < 20%. Ainsi, le désaccord entre la valeur du flux critique pour I’inflammation estimée
a partir de la figure 3.10a (comportement en puissance) et celle donnée par la littérature est
principalement due au comportement probabiliste de I’inflammation, ignoré par les méthodes
d’estimation utilisées dans la littérature. Les méthodes déterministes surestiment donc le flux
thermique seuil, car il existe des configurations ou le combustible peut étre encore allumé. Le
flux seuil estimé a partir de la figure 3.10a apparait alors plus précis et devrait étre considéré

pour des raisons de sécurité incendie.

Si l'estimation du flux thermique critique est de peu d’importance pour les
gestionnaires d'incendie pendant et apres propagation d'un feu de forét, elle est en revanche

d'une extréme importance avant l'incendie pour les considérations de sécurité suivantes:

- Le contr6le de la propagation des incendies a travers ['aménagement du territoire: cela se
fait par la plantation de végétaux a faible inflammabilité et/ou a faible taux de dégagement de

chaleur. Les combustibles a haute teneur en eau peuvent aussi étre de bons ignifuges.

- Les coupures de combustible a l'interface forét/habitat: la largeur de coupure de
combustibles est généralement estimée de maniere a empécher 1’allumage du co6té urbain
(Kaiss et al., 2007). Dans ce cas le flux thermique est inférieur au flux seuil d’inflammation.

Un flux thermique critique obtenu a partir des méthodes déterministes serait surestimé et
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permettrait probablement le declenchement d'un incendie du c6té urbain. Ainsi, méme faible,

le feu initié peut étre amplifié avant I’intervention des pompiers.

Un comportement d'inflammation probabiliste similaire a celui de la figure 3.11a a été
observé dans le cas de I'allumage de liquides inflammables par des surfaces chaudes (Colwell
et Reza, 2005). Ce comportement probabiliste a été attribué a la fois a la nature statistique des
données et aux variations paramétriques aléatoires des conditions d'essai. Cela pourrait aussi
étre dd au processus hétérogéne du melange air/combustible (diffusion du combustible dans
I'air en mouvement). La largeur de la région critique observée pour probabilité d'inflammation
est dans ce cas attribuée a la composition microscopique du combustible liquide méme s’il est

compact (¢ = 1).
3.5 Analyse perspective de la transition de phase de propagation

La vitesse de propagation est I'une des grandeurs les plus étudiées par la communauté
scientifique des incendies pour la caractérisation des feux de forét. Elle correspond a I'inverse
du temps d’inflammation. Cependant, la transition de phase propagation/non-propagation
n'est pas seulement induite par le flux thermique critique délivré par la flamme, mais aussi par
son temps de résidence (temps de combustion), ou en d’autres termes par 1’énergie de

combustion délivrée par la flamme :

Ecomp = [,"™ HRR dt = HRR. teomp (3.57)

Ici HRR est le taux de dégagement de chaleur définit au chapitre 1. La part d’énergie
incidente au lit combustible dépend du facteur de vue F comme:

Ecombc = F HRR tcomb (358)

Le facteur de vue dépend de la position du combustible par rapport a la flamme. Notons ici
que le temps de combustion est fini (t.,mp» = 30 s pour les aiguilles, si elles sont disposées
dans des lits non-compactés d’apres Wotton et al., 2012), contrairement au temps
d’inflammation qui peut étre maintenu jusqu'a I’inflammation dans le cas du cone calorimétre.
11 est plus judicieux de raisonner en termes d’énergie plutét qu’en termes de temps. Le flux
critique de propagation est déterminé en comparant I’énergie critique d’inflammation d’apres
(3.12) a I’énergie de combustion définie par (3.58). La propagation du feu n'est possible que si

la chaleur de combustion incidente au lit combustible (3.58) est au moins égale a I’énergie
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nécessaire pour 1’inflammation du combustible le plus proche de la flamme (3.12), méme si le
flux incident est supérieur au flux thermique critique pour I’inflammation. Une illustration
schématique du comportement des énergies d’inflammation et de combustion est présentée
dans la figure 3.12a. Dans cette illustration, les combustibles sont disposés de maniere
réguliere comme montré dans la figure 3.12b, ou le combustible en feu dégage un flux total
HRR. L’énergie incidente au combustible le plus proche de la flamme définie par (3.58) est
proportionnelle au flux incident (q";,. ® HRR.F), alors que 1’énergie d’inflammation ne
dépend pas de g";,, d’aprés (3.12). 11 est évident dans cette figure que le flux critique de
propagation (intersection des deux lignes) est supérieur au flux critique d’inflammation. Zekri
et al. (2005) ont distingué cette transition de phase de propagation (qu’ils ont appelé transition
dynamique) de celle de percolation induite par I'hnétérogénéité spatiale du combustible
(Stauffer et Aharony, 1992).
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Figure 3.12 a) Représentation schématique des énergies d’inflammation et de combustion vs. flux
incident. Les seuils d’inflammation et de propagation sont clairement indiqués. b) Représentation
schématique 1D de la propagation du feu pour des combustibles réguliérement disposés.

3.6 Caractérisation de la transition de phase d’inflammation

Nous avons trouvé précédemment que la transition d’inflammation est bien une
transition de phase caractérisée statistiquement par un comportement en puissance et un
exposant critique. Il est important de caractériser cette transition. Comme décrit dans le
chapitre précédent, la transition de phase peut étre dynamique ou stationnaire (indépendante

du temps). Elle peut aussi étre classifiée de premier ordre ou continue.
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Concernant le premier point, on note que le temps d’inflammation caractérise cette
transition de phase. On peut donc le considérer comme un temps de corrélation, ce qui confére
a cette transition un caractere dynamique comme pour la percolation dirigée. Ce temps de
corrélation diverge lorsque le flux tend vers le flux critique. D’autres grandeurs peuvent étre
étudiées comme le débit des gaz (ou taux de perte de masse). Ce débit augmente avec le
temps lors du chauffage du combustible. Par conséquent il semble que cette transition est bien
une transition dynamique. Cependant, dans les transitions de phase dynamiques il existe aussi
une longueur de corrélation, qui correspond a I’effet d’échelle. Cet effet qui correspond a la
taille de 1’échantillon n’a pas été étudi¢ ici. On propose en perspective une étude d’échelle
afin d’établir la relation en puissance entre le temps et la longueur de corrélation permettant

de déterminer 1’exposant dynamique Z.

Concernant la classe de cette transition de phase, il est utile de la comparer a des
transitions de premier ordre comme la transition liquide/gaz et celles continues comme la
transition paramagnétique/ferromagnétique. Les deux transitions sont caractérisées par une
température seuil. Mais dans les transitions de phase de premier ordre il existe en plus une
chaleur latente. Dans le cas de la transition liquide/gaz, le liquide reste dans son état lorsqu’il
atteint la température seuil. Afin de passer a ’autre phase, il lui faut en plus une chaleur
supplémentaire lui permettant de passer a la phase gazeuse. Essayons d’utiliser ce
raisonnement pour voir si la transition de phase d’inflammation nécessite ou non une chaleur
supplémentaire. Dans le processus d’inflammabilité, la condition d’inflammation correspond
a un mélange gaz/air ou le gaz atteint une proportion limite comme discuté ci-dessus (limite
inférieure d’inflammabilité LII), ainsi qu’une température seuil. Cette limite est atteinte, la
température seuil étant donnée par la flamme pilote, le gaz s’enflamme et ne requiert pas
d’énergie supplémentaire pour cela. Ceci méne a la conclusion que I’inflammabilité est une

transition de phase continue.

Concernant le parameétre d’ordre, la similarité entre le comportement de la probabilité
d’inflammation et celle de percolation (voir Figures 3.8a et 3.8b) nous pousse a imaginer que
ce paramétre est un analogue a la probabilité d’appartenir a ’amas infini en percolation
(Stauffer et Aharony, 1992). Contrairement a la percolation ou la condition de transition est
I’apparition de I’amas infini, dans le cas de I’inflammation, il y a deux condition : la
température seuil (fournie par la flamme pilote) et la concentration limite du gaz LIl dans

I’air. En utilisant cette analogie, nous pouvons proposer comme parametre d’ordre la
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probabilité que le gaz émit appartienne au mélange avec une concentration LII et qu’il passe

par la flamme pilote.
Conclusions

Le temps d'inflammation de combustibles de foréts méditerranéennes a été mesuré a
l'aide d'un cbne calorimétre, et estimé analytiguement et numériquement au moyen d'un
modele basé sur la conservation d’énergie. Bien que le modéle ait été largement utilisé dans la
description du processus d’inflammation et la prédiction de la propagation des feux de forét, il
ne parvient pas a estimer le temps d’inflammation dans la région critique. La cause principale
de ce désaccord vient de la condition du taux de perte de masse critique non-incluse dans le
modele. Lors de I’étude de la dynamique du chauffage, nous avons montré que 1’évolution
temporelle de la température a un comportement de relaxation de type exponentielle aussi
bien pour une perte de chaleur radiative (asymptotiquement) que convective. Dans le cas de
pertes radiatives, une déviation de la relaxation normale est observée au début du chauffage,
alors que son temps de relaxation est beaucoup plus petit que celui du cas de pertes
convectives. Nous avons remarqué aussi que le temps de relaxation dépend du flux incident
dans le cas des pertes radiatives alors que pour des pertes convectives, il ne dépend que des
propriétés du combustible et du mode de transfert de chaleur. L’énergie critique dans le cas de
ce dernier mode de transfert de chaleur correspond au produit du temps de relaxation et du
flux critique dans le cas des combustibles secs. Pour les pertes radiatives, cette relaxation est
verifiée seulement asymptotiqguement (lorsque la température maximale atteinte par le

combustible est suffisamment grande et tends vers celle de la pyrolyse).

Le concept des transitions de phase d’inflammation examiné ci-dessus, avec un
comportement en puissance du temps d’inflammation nous a mené a introduire une nouvelle
méthode d’estimation du flux critique pour I’inflammation pour les combustibles poreux. Les
valeurs seuil du flux obtenues avec cette méthode sont beaucoup plus petites que celles
mentionnées dans la littérature (par exemple 4 kW/m?2 contre 8 KW/m2 pour les aiguilles de
pin). Cette différence provient du comportement probabiliste de 1’inflammabilité dans la
région critique qui n’est pas pris en considération par la littérature. Ceci aura des
conséquences sur la sécurité incendie dans de nombreuses situations de feux de forét. Ce
comportement probabiliste peut étre interprété par les hétérogénéités dans I’arrangement des
particules du combustible, dans le processus d'écoulement et de diffusion des gaz et aussi de

la composition microscopique du combustible. Enfin, la comparaison avec d’autres transitions
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de phase nous a conduit a la conclusion que la transition d’inflammabilité est dynamique et
continue (absence de chaleur latente). Finalement les résultats analytiques incluant la teneur
en eau ont montré qu’il n’existe pas de teneur en eau critique pour I’inflammation ce qui

confirme les résultats de Terrah et al.
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Conclusion générale
et

Perspectives

Dans ce travail de these, les concepts de la théorie des transitions de phase sont utilisés
pour I’é¢tude des propriétés d’inflammation de différentes végétations méditerranéennes. Les
données expérimentales utilisant un cone calorimétrique développé au niveau de notre
laboratoire L.E.P.M et inspiré des normes ASTM sont comparées aux résultats analytiques et
numériques d’un modele basé sur la conservation d’énergie et qui comprend les critéres
d’inflammation d’énergie et de température. Ce modele a été adopté dans cette étude car il
décrit correctement le processus d’inflammation et surtout qu’il a été inclus dans le modele
du Réseau de petit monde, modele de propagation des feux de foréts qui a été validé sur des
feux historiques et expérimentaux. Nous avons adapté ce modele au processus d’inflammation

des végetations décrit par le dispositif expérimental (cone calorimetre). Un développement
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analytique du modéle a été réalisé concernant les processus de chauffage du combustible et
d’évaporation de la contenance en eau pour le cas des pertes radiatives et convectives. En
particulier, nous avons trouvé que 1’énergie nécessaire au chauffage du combustible ne
dépend que du mode de transfert de chaleur et de la différence de température initiale et
finale. Ce comportement de 1’énergie de chauffage nous meéne a conclure que cette énergie est
issue de « forces conservatives » de maniere similaire a 1’énergie potentielle gravitationnelle

et Coulombienne. Deux conséquences ont éte tirées de ce résultat :

i) Le flux critique pour I’inflammation est indépendant de la teneur en eau aussi
bien pour le processus de pertes radiatives que convectives. Ceci confirme le
résultat de Terrah et al. (2020) selon lequel il n’existe pas de teneur en eau
critique pour I’inflammation.

i) Dans le cas de non-inflammation du combustible, la température maximale
atteinte par le combustible dépend uniquement du mode de transfert de chaleur,
ce qui nous permet de proposer en perspectives une méthode de détermination
des constantes de transfert de chaleur (coefficient de convection et émissivité

radiative).

D’autre part, 1I’étude de la dynamique de chauffage, nous a mené a definir une énergie
E, caractéristique du combustible. En utilisant les concepts de la théorie de réponse linéaire,
nous avons démontré que la susceptibilité thermique du combustible lors du chauffage n’est
autre que I’inverse de cette énergie. Or, la communauté scientifique du feu (par exemple
Alexandrian et Rigolot) caractérise les combustibles en termes de susceptibilité a
I’inflammation a partir de bases empiriques. Il est probablement plus intéressant d’utiliser une
définition incluant la susceptibilité thermique ainsi qu’une susceptibilité a 1’émission des gaz
ce qui caractériserait le combustible sur des bases physico-chimiques. D’autre part, la
dynamique de chauffage semble obéir a un processus de relaxation de type exponentielle dans
le cas des pertes convectives. Pour les pertes radiatives une relaxation anormale semble

apparaitre au debut du chauffage, mais devient exponentielle asymptotiquement.

Le modele confirme les prédictions de la théorie de 1’inflammation, selon lesquelles
I’inverse du temps d’inflammation augmente linéairement avec le flux incident pour de fortes
intensités. Cependant il échoue a reproduire le comportement en puissance des données

experimentales dans la région critique a cause de I’absence de la condition d’inflammation de
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perte de masse critique, correspondant a la limite inférieure d’inflammabilité des gaz volatiles

émis lors de la pyrolyse et mélangés a I’air.

En outre, il a été montré expérimentalement que prés de la région critique,
I’inflammation devient probabiliste (des tests d’inflammation échouent). Ceci nous a poussé a
étudier la probabilit¢ d’inflammation en fonction du flux incident. Le comportement
probabiliste obtenu ressemble bien a celui de la probabilité de percolation malgré la grande
difféerence entre ces deux phénomeénes. Les hétérogénéités de la composition et de
I’arrangement des particules du combustible pourraient étre les principales causes d'un tel
aspect probabiliste. Nous avons trouvé que la région probabiliste est réduite lorsque le rapport
de compacité augmente. Il est intéressant d’étudier en perspectives cette probabilité

d’inflammation pour des combustibles solides.

Ce comportement probabiliste nous a permis d’expliquer le désaccord entre le flux
critique obtenu ici a partir de la loi en puissance découlant de la théorie des transitions de
phase et celui obtenu dans la littérature a partir des méthodes déterministes. Le flux thermique
critique pour I’inflammation qui est un parameétre trés important dans la prévention incendie
est toujours surestimé par les méthodes décrites dans la littérature. Ainsi une nouvelle
méthode est proposee dans ce travail pour I’estimation du flux critique basée sur le
comportement du temps d’inflammation en loi de puissance caractéristique de la théorie des

transitions de phase.

Enfin, nous avons discuté le type stationnaire ou dynamique ainsi que ’ordre de la
transition de phase non-inflammation/inflammation. Cette discussion nous a permis de
conclure que cette transition de phase est dynamique puisqu’elle inclue un temps de

corrélation. C’est aussi une transition continue puisqu’il n’y a pas de chaleur latente.

En perspectives, ce travail pourrait étre étendu a d’autres types de combustibles (non-
poreux), et ’effet de la porosité devrait étre examiné dans le cadre de I’analyse probabiliste.
D’autre part, le modele utilisé ici devrait €tre amélioré en incorporant des grandeurs
physiques qui évoluent avec la température (chaleur spéecifique et charge). 1l est tres important
d’inclure explicitement la perte de masse dans le modele puisqu’elle est a 1’origine du
comportement en puissance du temps d’inflammation observé expérimentalement. En outre,

comme ce mod¢le fait partic d’un modele de propagation des feux de forét (Petit Monde), le
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développement analytique réalisé ici devrait permettre d’améliorer ce modéle surtout pour
réaliser une simulation en temps réel. En effet, le modéle de Petit Monde simule la
propagation du feu par étapes de temps prédéfinies. Or ces étapes de temps conduisent a une
surestimation de [’énergie critique d’inflammation. Les formules analytiques obtenues
devraient réduire considérablement le temps de calcul et définir des étapes de temps en
fonction de la configuration du front. Finalement, la classification des combustibles pourrait
étre améliorée en utilisant la nouvelle définition de la susceptibilité basée sur la théorie de la

réponse linéaire.
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ARTICLE INFO ABSTRACT

Keywords:

Critical heat flux for ignition
Phase transitions

Power-law behavior

Ignition probability

Flaming ignition properties of dead and live thin wildland porous fuels submitted to different incident heat flux
intensities are examined experimentally using a cone calorimeter. Data are compared to analytical and numerical
results of a model that uses an energy balance and includes energy and temperature ignition criteria. The model
provides the linear trend of ignition time for large heat flux intensities, but fails to reproduce the behavior of data
near threshold ignition, because it does not include explicitly volatiles emission at pyrolysis. A new method is
proposed for the estimation of the critical heat flux for ignition of porous fuels, based on the ignition time
behavior as a power-law that characterizes phase transitions theory. The critical heat flux for ignition thus
estimated has been found small compared to literature data. The discrepancy is due to the probabilistic ignition
behavior observed in the critical region and ignored by literature that uses deterministic methods for the esti-
mation of the critical heat flux for ignition. The heterogeneities of fuel particles composition and arrangement
could be the major causes of such a probabilistic aspect.

1. Introduction ture. They are understood in thermodynamics as the abrupt or contin-

uous transformation of a system from one phase or state of matter to

A substance exposed to a heat flux that raises its temperature emits
flammable gases that may lead to its ignition. There are flaming or
smoldering ignition types that are functions of both gas and solid phase
chemistry [1]. While spontaneous ignition is rare and requires high flux
intensities to occur [2], piloted ignition is prevalent in wildland fires and
requires the aid of ignition sources (e.g. flame, firebrand or spark).
Sustained flaming ignition (fire point) is the onset of near-stoichiometric
burning with a diffusion flame [3,4]. Ignition time is one of the pa-
rameters characterizing the fuels flammability. In thermal ignition
theory, ignition time can be expressed analytically for both thin and
thick fuels [3]. In the limit of large incident heat flux intensities ignition
time behaves inversely with the flux for thin fuels, while for thick fuels it
behaves inversely with the square of the flux. As stated by Drysdale [5],
the flame is a gas phase phenomenon, where emitted volatiles can be
either in the flame state if ignition occurs (finite ignition time) or remain
in their gaseous state if ignition does not (infinite ignition time).

Phase transitions are among the most recurrent phenomena in na-

* Corresponding author.
E-mail address: nouredine.zekri@univ-usto.dz (N. Zekri).
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another. They can be observed in various fields like conductor/insulator
or percolation [6], liquid/gas [7] and paramagnetic/ferromagnetic
transitions [8,9]. For all these phenomena, any physical quantity A
either diverges or vanishes according to a universal power-law formula
when the control parameter X tends to its threshold (critical) value X, [8,
10]:

+
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Nomenclature
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Eu Eucalyptus max  maximum
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(continued)

he convection coefficient (W/  mix mixture
mZ.K)

hy, fuel moisture content pyr pyrolysis

Ly, water latent heat at 373 K test tests
J/kg)

Mi—dry,w mass (kg) w water

Ni—ign,test number of 0 ambient

P asymptotic probability Superscripts

Ph Pinus halepensis f fuel

Pign ignition probability w water

qi=c, off, inc, heat flux (kW/m?) Greek

lost

Q¢ evaporation critical flux A standard deviation
(kW/m?)

S base area of sample holder  5q” width of the critical region
(m?) (kW/m?)

ti—chem,ign, mix, time (s) £ fuel bed emissivity

pyr

Ti—0,maxpyr temperature (K) y critical exponent

TGA Thermal Gravimetry P density (kg/m®)
Analysis

Subscripts 4 Stefan-Boltzmann constant

(W/m2K%

c critical T relaxation time of dry fuel (s)

chem chemical reaction 7 relaxation time of moist fuel
(combustion) (s)

dry dry @ packing ratio

Phase transitions characterized by the same critical exponent y are
said to belong to the same class of universality, and are expected to
behave similarly even for different phenomena [8,10].
Ignition/non-ignition phase transition is here referred to the different
states of the gas phase: flame (ignitable) or gas (non-ignitable). The
physical quantities involved in this transition are thus expected to follow
the universal power-law behavior in (1) predicted by the theory of phase
transitions. If the physical quantity A is ignition time, and the incident
flux g’ is the control parameter X with a threshold value q”, the
power-law equation (1) becomes:

7 (2)

The power-law formula (2) has been indirectly used for the estima-
tion of the critical heat flux for ignition of thin fuels using cone calo-
rimeter tests [11,12]. The linear trend of the inverse ignition time
observed for large heat flux intensities was extrapolated to low flux in-
tensities, which assumes a power-law behavior like in (2) with an
exponent y = 1. On the other hand, Babrauskas compared a large
number of data sets on the piloted ignition of wood specimens (thick
fuels) in various orientations and heating conditions [13]. He found a
power-law behavior equation (2) with an exponent y = 1.828. The
power-law behavior in (2) is thus expected to occur at low incident heat
flux intensities both for thin and thick fuels. The theory of phase

tigu(x(q”inc - q”r)

Incident heat flux q" (kW/m")
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transitions predicts also an enhancement of disorder in the critical re-
gion [6,8,10] that leads to failed tests [14], and suggests a probabilistic
process. Hence, the estimation of the critical heat flux for ignition using
the deterministic methods (ASTM 1354 standard) [15] is questionable.
Disorder effect is also present for large heat flux intensities and induces
fluctuations of ignition time (see for example the top Fig. 1 of [16]).

The critical heat flux for ignition is an important property that allows
wildland managers and firefighters control the fire spread by managing
the wildland fuel properties, or using retardants so that the front heat
flux intensities remain close to their threshold values. This flammability
condition was also subject of scientific interest for several decades (see
Refs. [11,12,17-20]). The threshold heat flux value g”. depends on the
heat transfer, weather conditions and fuel properties (nature, ignition
temperature, porosity, compactness and moisture content) [21-23].
According to Rothermel, wildland fires with dead fuels will not spread
above some threshold value of fuel moisture content [24] (typically
assumed to be between 10% and 40%). Recently, no critical moisture
content for ignition was observed [25].

The present work focuses on ignition/non-ignition phase transition
of live and dead Mediterranean porous fuels by studying the ignition
time variation with the incident heat flux. Experimental data from a
cone calorimeter are compared to model results based on energy con-
servation for thermally thin fuels. Although more sophisticated ignition
models can be adopted [26], this model was chosen because it has been
used to validate several historical and experimental wildland fire spread
[27,28]. Using the power-law formula (2), the threshold value of inci-
dent heat flux is estimated from experimental data. The probabilistic
aspect of ignition is also experimentally investigated in the critical
region.

2. Experimental setup

Vegetation samples (needles or leaves) of 10 g mass are placed in a
cylindrical holder of a mesh shape of 10 cm diameter and 5 cm height
with sample thicknesses in the range 0.9 — 1.1 cm. The corresponding
fuel load is 1.27 kg/m?2. For the probabilistic study of ignition, samples
of Ph needles of mass 15 g (with thicknesses lying in the range 1.2 —
1.5 cm) are used for comparison with those of mass 10 g. An example of
vegetation sample is presented in Fig. la. Particles are assumed to be
thermally thin with leaves thickness or needles diameter of less than
1 mm.

The sample is exposed to a constant radiative heat flux provided by
the heat source of a cone calorimeter with an electrical resistance of
3000 W nominal power. It is placed at different distances from the heat
source, so that it receives radiation heat flux magnitudes ranging from 9
to 25 kW/m? at its center (see Fig. 1b). The incident heat flux at top
surface center position of the sample is calibrated using a water-cooled
heat flux sensor of type Hukseflux SBG 01 working in the range 0 —
200 kW/m?. The homogeneity of the incident heat flux in the sample is

Cone Calorlmeler/ \

E "(KW/m?)
S it q
i~
Porous fuel Sample holder

[ Calibration q"(d)
1st test
Linearfitq"~e

2nd test  *

-0,107(2)d

3rd test

1 1 1 1 1 1 1 !

Distance d(cm)

Fig. 1. a) a picture of straw in the holder as an example of fuel sample. b) A schematic representation of the calibration flux and the experimental setup.
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not affected by varying the distance to the cone. Using the above
mentioned heat flux sensor, it is found that the ratio of the flux intensity
at center to the average one is 1.006 at a distance of 2.5 cm from the
bottom of the cone, and is 1.04 at a distance of 15 cm. This ratio is
smaller than 1.06, which meets the uniformity requirement ISO 5660-1
[29]. The ignition process is controlled by a pilot flame located 1 cm
above the sample top surface according to ASTM 1354 standards [15],
and the ignition time is recorded. The fuel moisture content is here
defined on dry basis:

hy=—

Mary

3)

It was determined by oven drying both in a microwave and desic-
cator. Three different species of vegetation were used: Ph needles (fresh
live fuel) harvested and ignited in January 2018, straw needles (dead
fuel dried naturally) ignited in July 2018, and Eu leaves (fresh live fuel)
harvested and ignited in August 2018. In order to neglect chemical
composition changes and to guarantee the live character of Ph and Eu
samples, vegetation particles are harvested and ignited within the same
day. The ignition test is accounted successful if the flame persistence
time is greater than 4 s. We consider that ignition did not occur if the
smoldering combustion is observed with a complete oxidation of the fuel
in its solid phase [30]. The time of exposition to the heat flux varies from
a test to another, with a maximum time of 75 min.

Due to the heterogeneity of the sample structure, five (5) ignition
tests were realized for each value of the incident heat flux for repeat-
ability. In the region of low heat flux intensities (close to the threshold
value) some ignition tests failed and more tests were required as to fulfill
the five successful ignitions condition. In order to investigate the prob-
abilistic aspect of ignition, 50 tests were performed for each heat flux
condition. The tests were conducted in a draft-free room with temper-
atures and relative humidity respectively in the ranges of 13-19°C, and
50 — 60% for Ph needles and 20-30°C and 45 — 55% for straw and Eu
leaves.

3. Model description

As mentioned above, the present model is based on the energy
conservation. It has been used to describe ignition process [3,28], and
has been also included in the Small World Network model of fire spread
that validated historical and experimental fires [27]. This model is
applied here to the cone calorimeter experimental setup (Fig. 1b), where
a porous sample composed of thin particles (Fig. 1a) is submitted to a
constant heat flux q”;, provided by the cone heater. Piloted ignition
occurs if the surface temperature of the sample reaches the pyrolysis
temperature (Tp,,). Here the gradient temperature of the sample parti-
cles (considered as thin) is neglected, and in-depth temperature can be
represented by surface temperature. Ignition time is usually expressed as
the sum of times of different processes assumed to not occur simulta-
neously [3]:

tign = Ip,vr + tmix + tclmm (4)

Usually the time for fuel/oxygen mixture to reach pilot, and that for
the mixture to proceed to combustion are sufficiently small to be
neglected compared to t,,. Three ignition criteria are known for con-
stant irradiation flux: the critical temperature, the critical energy and
the critical mass loss rate [31]. As pyrolysis temperature is the condition
of ignition, only the critical temperature (T,,) is considered in this
model. The effective heat flux q” 5 absorbed by the fuel sample is:

q”eff = q”inc - q”losl %)

Neglecting the conductive heat transfer in thermally thin approxi-
mation, the heat flux lost from the sample is composed of a radiative and
a convective part:

Qo =he (T = Tp) + 6 &, (T* = Tj) (6)
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The energy accumulated by a thin solid sample during its ignition
delay is assumed to allow surface temperature reach pyrolysis temper-
ature T, in three steps: i) the temperature raise of moist sample up to
boiling (373 K), ii) the evaporation of water from moist sample at
boiling temperature, iii) the temperature raise of dried sample up to Tp,,.
Neglecting the heat of water desorption, the energy conservation for a
solid fuel in the thermally thin approximation is:

373 K ‘
/ (md,ycij + mwc: ) dT

To

g
/ Qee S dt =
0

0
/ L.dM+ @

Ny

TPY’
/ mdrycf)dT
3

73 K

As the fuel considered here is porous (see Fig. 1a), the effective
surface exposed to the heat flux in the holder is different from that of the
solid fuel. For a fuel sample with moisture content h,, its mass is related
to its density p(hy) as:

m(h,)=@(h,).p(h,).S.e ®

The packing ratio ¢ is the ratio of volume of the solid part (particles)
to that of the fuel bed for the same mass. This ratio is smaller than one
for porous fuels and is unity (¢ = 1) for solid fuels. If the expressions of
moisture content h,, in (3) and the dry fuel mass in (8) are included in
(7), the energy conservation for porous fuels becomes:

373K
#(0)p(0)e [a; v hwc;’] dT—

Ty

tign 0

/ gt = / P(0)p(0)eL,d’,+ ©

Iy

Ty

S}

P(0)p(0)ec,dT

373 K

Ignition time is thus the sum of the times involved in the three above
mentioned steps leading to equation (9). To solve equation (9) for T(t)
and kK, (t), the following boundary conditions are needed:

T(1=0) =Ty
T(t = lign) = Tpyr;

B (T < 373K) = h,

, (10)
B(T>373K) =0

Among the three ignition criteria mentioned above, the critical
temperature appears to be the unique criterion used in the model rep-
resented by (9). However, the critical energy (second ignition criterion
[31]) defined as the total absorbed energy per unit area required for

tign

ignition (Eg, = [ q"¢rdt) appears in the left side of (9). If the fuel pa-
0

rameters are constant, the integration of (9) yields:
Eiw=0(0)p(0)e [c{,(TW ~Ty) +hw{c;'(373 ~Ty) +Lw}] an

Hence the model includes both energy and temperature ignition
criteria. According to the pyrolysis kinetics assumed by Drysdale (see
equations 1.1 and 1.2 of [5]), the critical mass loss rate is expected to be
related to T,,, that depends on the heat of gasification (see equation (17)
of [4]). The third ignition criterion appears thus implicitly used in the
model through the pyrolysis temperature. The critical energy in (11)
depends on ambient temperature, critical temperature T, and the
physical characteristics of water and fuel, but does not depend on heat
transfer mechanism. It is here independent of ignition time contrary to
the results of transient irradiations [32], where this energy is square
correlated to ignition time. Note that in Ref. [32] the lost heat flux is
neglected assuming a low thermal inertia. However, thermal inertia
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varies with temperature during pyrolysis due to the increase of heat
capacity and mass loss.

The fuel will either ignite or not depending on the intensity of inci-
dent heat flux. For sufficiently large heat flux intensities, ignition occurs
with a small ignition time. As the intensity of the incident flux decreases,
ignition time increases. No ignition occurs (infinite ignition time) for
sufficiently low incident heat flux intensities, because the surface tem-
perature never reaches pyrolysis temperature (Tinqx < Tpyr), and conse-
quently, the total absorbed energy never reaches the critical energy E;g,
from (11). There exists a critical incident flux intensity q”. above which
ignition occurs. It is defined as the incident flux for which the maximum
surface temperature reached asymptotically (t—o0) coincides with py-
rolysis temperature (Tinqx = Tpyr), OF equivalently, the absorbed energy
coincides with Ejg,. The critical heat flux for ignition has been shown to
be one of the conditions of sustained piloted ignition (see equation (20)
of [4]).This threshold flux is thus the relevant parameter describing the
ignition phase transition predicted by (2).

4. Results and discussion

This section aims to compare ignition time results obtained by the
current model with experimental data, and to estimate the critical heat
flux for ignition q”, according to the power-law formula (2). Further-
more, the ignition probabilistic process occurring near the critical region
is investigated experimentally. Let us first consider a simple case where
equation (9) can be solved analytically. This allows examine the trend of
the ignition time in terms of q"i5c — q” near threshold flux.

4.1. Analytical resolution of the model for a simple case

Equation (9) can be solved analytically assuming convective losses
heat flux q" s = he(T — Tp). This occurs also for radiative losses flux if
surface temperature is close to ambient (T — Ty)/To<1). Let us first
neglect moisture content in (9) that is reduced to a one step integral
equation with a continuous surface temperature rise. The corresponding
differential equation is a relaxation-like equation with a relaxation time

= (0) p(0) e ch/he:

AT(1) — To)
ot

q inc

(1) ~T) =7

12)
The solution of equation (12) (see also in Ref. [3] equation 7.27) is:

T(1) = Ty=12 (1—¢7) (13)

In the non-ignition state, the maximum temperature T = To+
q"inc/he < Ty is reached asymptotically (t—o0), and corresponds to
equilibrium q”;,c = q” 15 As defined in the previous section, the critical
heat flux for ignition is the incident flux for which the asymptotic con-
dition Ta = Tpy: is satisfied. For dry fuels we have:

q"c=4"c(hy=0) = h (T, — Tv) as

In the ignition state, ignition time is deduced analytically from (13)
with T(tg,) = Tpyr. Using the equation (14), we have:

” -1

tion /‘L’Zl}’t(l - qq—c) ~n(q" me — q"c)fl 15)
In the limit of sufficiently large intensities of the incident heat flux

(q"./q"inc<1), the logarithmic behavior in (15) is reduced to the inverse

linear behavior of ignition time:

— 1 q“imr 1 q”inc

f) == =-—" 16

O T (T T0) (1o

This linear behavior was deduced previously by Quintiere (see
equation 7.28 of [3]), and has been observed experimentally for large
intensities of heat flux [11,12]. By taking h, = 0 in (11), the critical
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energy depends thus on the relaxation time of the heating process and
the critical heat flux through the relation Eg, = 7q”..

Let us now include the contribution of water heating and evaporation
on ignition time of moist fuels. In the first step (moist fuel heating), the
differential equation involved in (9) remains relaxation-like similarly to

equation (12) with a relaxation time 7 = 7(1 + hwey / c{,). The second

step is characterized by a critical heat flux for water evaporation Q". =
h.(373 — Tp). Solving the differential equations involved in (9) for each
step, yields:

T(t) = To :qh"”“ (1—e™*) for Ty < T<373K (17a)
q inc — Q”('
h,(t)=—2 ="t for T=373K (17b)
)= 50) p{0) L
T(r) =Ty =L (1—e7) for 313K <T<T,, 17¢)

The total ignition time is the sum of the times involved in the three
processes of ignition (see appendix):

5
el
lign /T: —In| e ™Tmoe (1 - =X »_
q inc

e 0 as)
q inc

The logarithmic expression in (15) is recovered here for h,, = 0. The
critical heat flux for ignition of moist fuels q”.(h,) corresponds to the
incident flux for which the argument of the logarithmic term of (18)
vanishes. In the limit of large intensities of the incident flux (q”inc» q”¢),
and for not very large values of moisture content so that the argument of
exponential in (18) remains small, equation (18) can be approximated at
first order as:

NG

L, c
by = |+ h 5 0" 4 19)
< le’ (Tﬁyr - TO)) C;

Hence, the inverse ignition time is still linearly varying with the
incident heat flux similarly to dry fuels in (16), but with a slope strongly
decreasing with moisture content.

However, the model does not include explicitly the contribution of
flammable volatiles emission at Tyy,. If moisture is neglected (h,, = 0)
for simplicity, and the emission of volatiles at Ty, is included as in (17b),
the critical heat flux for their emission Q", would coincide with q”,
defined by (14). Equation (18) becomes:

tign hyLyhe, o L o S\
— (qinc - qc) : + (1 +hv(:1;>11'1<1 7i> (20)

tign

8
~

f
T % P Dinc

Here L, and c; are respectively the latent heat and heat capacity of
emitted volatiles, and h, is the mass proportion of volatiles in the fuel.
Equation (20) provides a more complete description of ignition, since it
includes explicitly the third ignition criterion (the critical mass loss rate
due to volatiles emission at pyrolysis). It combines both power-law and
logarithmic behavior of ignition time with respect to q"inc — q”.. The
power-law trend dominates the divergence near threshold flux. In the
next subsection, the critical heat flux for ignition is estimated by
assuming the power-law behavior of ignition time for experimental data.

4.2. Model comparison with experimental data

Now let us compare model results to experimental data. Porous fuels
composed of thermally thin particles (as shown in Fig. 1a) are submitted
to a cone calorimeter providing a constant heat flux (see section 2). The
lost heat flux is then dominantly radiative (non-linear with tempera-
ture), and thus equation (9) cannot be solved analytically. This equation
is then solved numerically using the second order Runge-Kutta method
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Table 1
The physical parameters of the fuels used in the model and their moisture
content.

Material type Density p c{, at 300 K hy, from (3)
Water 997.05 [35] 4182 [35] -

Straw 500 [36] 1700 [37] 0.11

Ph needles 789 [38] 1827 [38] 1.27

Eu leaves 1800 [39] 1547 [40] 1.33

for the parameters shown in Table 1, and using eg, = 0.9, L, = 2.257x
108J/kg and Ty = 298 K. As the trends of temperature are similar for the
three fuels considered here, only model results for straw are presented to
avoid clutter. In order to compare model results with experimental data
for straw, two pyrolysis temperatures are considered (410 K and 500 K)
in addition to that used by Koo et al. [28] (T, = 561 K). The critical
temperature for auto-ignition was found to vary from 254 to 530 °C for
wood [33], and from 380 to 511 °C for Cistus Monspeliensis depending on
the particle size [34]. For piloted ignition, the pyrolysis temperature is
much smaller.

The temperature evolution, which is a solution of (9), is shown in
Fig. 2a for different intensities of the heat flux. Surface temperature
follows a relaxation-like trend similarly to equation (13), with a
maximum temperature Tpe < Tpyr reached asymptotically in case of
non-ignition (i.e. for q“j < q”c). Ignition occurs when Tyex > Tpyr as
shown for q”;,. = 5 kW/m? in Fig. 2a. Using the above definition of the
critical heat flux for ignition of dry fuels (i.e. Tnax = Tpy) yields:

pyr

g"c=oen (T3, - T3) @D

As discussed above, the critical energy depends on the critical heat
flux and the relaxation time (E, = 7q”.) independently of heat transfer
mechanism. Here, temperature evolution exhibits an anomalous relax-
ation governed by a relaxation equation similar to equation (12), but
involving the non-linear term T* — T§ [41,42]. The relaxation time for
such a radiative heat transfer can be deduced using equations (11) and
2n.

Experimental data are compared to model results in Fig. 2b, where
the inverse of the ignition time is presented as a function of the incident
heat flux. For intensities of the flux larger than 16 kW/m?, a linear trend

a)
Tt
pyr
550 |
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— [ — 2 j
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can be fitted for straw data with a correlation coefficient (R? ~ 0.998),
much better than for Ph and Eu (R? ~ 0.96). This trend is predicted
analytically from (19) and confirmed by model results. Hence, the
critical heat flux for ignition is expected to be much smaller than
16 kW/m?. Note here the sharp slope for straw data compared to those of
Ph and Eu in Fig. 2b. This can be explained by the small moisture content
of straw samples dried naturally (h, = 0.11) compared to that of the
other fuels (h,, > 1). For not very large moisture content values, the line
slope decreases when the moisture content increases, similarly to the
trend of (19). High moisture contents lead also to increase the fluctua-
tions of ignition time (as observed for Ph and Eu data) by either
strengthening flammable volatiles emission [23] or by preventing igni-
tion because of the presence of water vapor at pilot. The line slope of
straw data at large heat flux intensities (q"ic > 16 kW/m?) is 0.0131 +
0.0004 m2/kJ in Fig. 2b. This value of the slope corresponds to model
results with a pyrolysis temperature Ty, = 325 K (not shown). No
piloted ignition test has been observed experimentally at this surface
temperature. In addition, the model at Ty, = 325 K yields ignition time
values much smaller than those of experimental data. The closest
reasonable results to experimental data for straw are those using a py-
rolysis temperature of 410 K even if the slope is still small.

As expected, the curves become non-linear for low heat flux in-
tensities. Furthermore, fluctuations of data on ignition time are observed
because of the heterogeneous character of fuel bed (not included in the
model). The critical heat flux corresponds to the intersection of the
curves with horizontal axis (1/t;; = 0) in Fig. 2b. This requires the
knowledge of q”. with infinite accuracy. For model results q”, is given
by (21) for dry fuels, but only numerical solutions with values at four
digits of precision are shown in Fig. 2b. This corresponds to |qQ"inc —
q"c| < 0.1 W. Sensor’s uncertainties for experimental measurements
are of 100 W.

The extrapolation to horizontal axis is difficult for experimental data
on ignition time because of their fluctuations and non-linear behavior.
The present estimation method of the critical heat flux for ignition for
the current fuels is based on the phase transitions concepts described by
the universal power-law behavior in (2) near threshold flux [6-9] as
discussed above. Experimental data and numerical results shown in
Fig. 2b are now presented in Fig. 3a in logarithmic scale with respect to
q"inc — q"c, where q”. is an unknown parameter that is varied until the

'b)
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Fig. 2. a) Surface temperature vs. exposition time for various incident flux intensities for straw. b) The inverse ignition time vs. incident heat flux for experimental

data and model results.
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Fig. 3. The ignition time vs. ¢"inc — q” for: a) model results (curves) and experimental data (symbols) in logarithmic scale, b) model results in semi-logarithmic scale.

best power-law fit (appearing as a line) is reached. The best linear fits of
data at low heat flux intensities are obtained with correlation co-
efficients R > 0.95 (the fitted parameters appear in Fig. 3a). However,
numerical results clearly show a better linear behavior in Fig. 3b, where
only the heat flux axis is presented in logarithmic scale, confirming the
logarithmic behavior predicted by the model in (18). For numerical
results, the values of the critical heat flux determined at four digits
precision from Fig. 2b are shown in Fig. 3b. The value at 410K (g, =
1.0395 kW/m?) is very small compared to that estimated for straw data
(g, = 6.8 £ 0.8 kW/m?). Hence, the model seems to fail in reproducing
data and behavior at low values of the flux. As expected above, clearly
the critical heat flux for ignition for straw data is far from the region of
linear behavior that begins at 16 kW/m? in Fig. 2b.

Now let us compare the values of the critical heat flux and power-law
exponent estimated from the fit parameters of data in Fig. 3a. The
critical heat flux for ignition appears much larger for Eu leaves (q". =
9.6 + 0.6 kW/m?) than for straw (q”. = 6.8 + 0.8 kW/m?) and Ph nee-
dles (q”c = 4.0 £ 0.5 kW/m?). This confirms the large fire susceptibility
index of Ph needles observed in the Mediterranean wildlands [43].
Eucalyptus leaves are found here less easily flammable, but this fuel
contributed significantly to extreme wildfires that occurred in 2017 in
Portugal (where it is the major fuel) [44]. Indeed, Eu leaves are known to
produce a large amount of oils, and Eu crown fires spread rapidly [45,
46]. It is worth noticing that the value of the critical flux for ignition
estimated from data of Ph needles appears small compared to that given
by literature (around 8 kW/m?) [38,47]. The values of literature are
estimated using a deterministic method according to ASTM 1354 stan-
dards [15]. In the concepts of phase transitions on which the present
critical flux estimation method is based, a maximum disorder is expected
near threshold flux. Ignition tests may thus fail leading to a probabilistic
behavior. The other quantity estimated from Fig. 3a is the power-law
exponent that corresponds to the line slope. The estimated values of
the exponent appear the same for needles within statistical errors (y =
1.20 £ 0.06 for Ph, and y = 1.1 + 0.3 for straw), but they are smaller for
Eu leaves (y = 0.87 4+ 0.06). Hence, needles and leaves ignition phase
transition belongs to different classes of universality as defined above
[6-9], suggesting different ignition processes. The rate of gas evapora-
tion at ignition depends strongly on the shape, particle arrangement and

compactness of the fuel [48]. From recent investigations using electron
scanning microscopy, leaves were found to have much more pores than
needles [49].

Although the model is successful in describing ignition process [3]
and in validating the spread of previous wildfires [24], there are dis-
crepancies with experimental data particularly for low heat flux in-
tensities. These disagreements may be caused by:

a) The lack of use of the third ignition criterion (the critical mass loss
rate) in the model [4,31]. If flammable volatiles emission is included
in the model (in the second term of equation (9)), ignition time will
behave as a power-law in the critical region similarly to equation
(20) as observed for experimental data in Fig. 3a.

b) The constant value of fuel heat capacity ‘31): used in the model (see
Table 1). This quantity depends on temperature during pyrolysis
process.

c) The absence of convection induced by the heat source (e.g. the
flames) particularly for fire spread modeling. Such an effect en-
hances the incident flux, and may explain unexpected wildfire be-
haviors like junction fires [50,51].

d) The homogeneity of wildland fuels considered in the model, leading
to a deterministic ignition process that corresponds to an average
ignition time. Hence, the observed fluctuations of ignition time and
the failed ignition tests at low intensities of the flux (probabilistic
behavior) are not reproduced by the model.

In order to reproduce the ignition time data it is necessary to include
the behavior of the above mentioned parameters in the model. However,
it is difficult to know for example the temperature dependence of heat
capacity and the rate of volatiles emission in the conditions of experi-
mental setup. Concerning heat capacity, its temperature dependence can
be measured in laboratory by means of DSC/TGA. A linear temperature
dependence of heat capacity was proposed to simulate the ignition
process [4]. However, the sharp temperature rise in the conditions of the
cone calorimeter may strongly influence its behavior, and non-linear
trends might appear for higher temperature rises [52]. Regarding the
rate of volatiles emission, its temperature dependence is known only
qualitatively especially at high temperatures, where a maximum
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emission rate was observed around 175 °C [53]. Before ignition, the
mass loss rate is expected to behave with temperature according to an
Arrhenius law [5] that could be influenced by the distribution of pores in
fuel particles [49]. Finally concerning the last discrepancy point, ac-
counting for the fuel heterogeneity in the model requires the knowledge
of fuel distribution in the sample (distribution of packing ratio), and
even that of microscopic components in fuel particles. Since the fuel
heterogeneity is not included in the model, the probabilistic analysis of
ignition is investigated only experimentally in the next subsection for Ph
fuels.

4.3. Probabilistic effects of the ignition phase transition

As discussed above (see discrepancy d), not all ignition tests may
succeed near threshold heat flux. Therefore, additional tests were
required to fulfill the five successful ones in Fig. 3a. Similar situations
where ignition may succeed or not have been also observed for fuel bed
ignition by hot particles that simulate spotting processes near diameter/
temperature critical line [54]. The probabilistic ignition behavior
appearing in the critical region is most probably caused by the
complexity of wildland fuels (e.g. moisture content and random
arrangement and compactness of vegetation particles in the sample [24,
48]). According to Rothermel [24], there is an optimal packing ratio
allowing maximum fire intensity and reaction velocity. It separates
oxygen-limited combustion for sufficiently large ratios and fuel-limited
combustion for sufficiently small ratios [55]. The packing ratio ¢
defined by (8) is in fact an average quantity that can be deduced from a
distribution of local compactness (throughout the sample). This induces
the stochastic behavior of ignition process for porous fuels. The rate of
gas emission was found to increase as the incident heat flux increases for
solid fuels [56], and is expected to increase also for porous fuels. Ac-
cording to the work of Vermisi et al. [57], the dual threshold condition
(critical mass loss rate and critical temperature) must be fulfilled for
ignition. For sufficiently large incident heat flux intensities, the distri-
bution of compactness or porosity (for a given packing ratio) leads to
fluctuations of ignition time, but both ignition criteria (the critical mass
loss rate for sustained ignition [4] and the critical temperature) are al-
ways reached. Ignition time is thus the minimum time to reach the dual
threshold condition. In contrast, in the critical region both the mass loss
rate and temperature fluctuate around their critical values. In this case
configurations where at least one of the two threshold conditions is not
fulfilled appear, leading to failing tests.

Let us now examine the probabilistic behavior of ignition tests.
Ignition probability is defined for each incident heat flux as the ratio of
the number of successfully ignited tests to the total number of tests
(Pign = Nign/Niest). This probability is equal to unity for sufficiently large
intensities of the flux (Pign(q”inc >q"¢) = 1), and vanishes for intensities
smaller than the threshold flux (Pig,(q"inc < q”¢c) = 0). The critical region
for ignition is thus defined as the interval of incident heat flux intensities
69" where ignition probability Pj, lies in the range 0 < Pjg; < 1. The
accuracy of the estimated ignition probability depends on the number of
tests (Nis). For a small number of tests (few tests), the ignition proba-
bility distribution is a binomial law (either succeeded or failed ignition).
It is expected to become Gaussian [58] and obeys the central limit
theorem [59] in the limit N —o0. Let p be the limit value of ignition
probability for a given intensity of the flux (Pi =p for Ny = o).
According to the law of large numbers [58,59], the average number of
successfully ignited tests and its variance are respectively Nigu = PNiest,
and ANfgn = PNeese (1
ignited tests asymptotically decrease inversely with the square root of
the number of tests as:

— p). Hence, relative fluctuations of the number of

AN, 11—
Nign \ Nrexr p

=

(22)
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Hence, in the limit N,,— oo the statistical fluctuations of the number
of ignited tests vanish. Using (22), the standard deviation of ignition
probability for large but finite number of tests is:

ANign _ Nign |1 = Nign/Nies 1 1
N e 23
N, test N, test N, ign N, ign N, test

In Fig. 4, ignition probability is presented as a function of the inci-
dent heat flux for Ph samples with two values of the mass: 10 gand 15 g
(or using equation (8): ¢ = 0.16 and 0.20 respectively). A wide range of
heat flux intensities is swept including the critical region (0 < Py, < 1)
with fifty tests (N,x = 50) for each intensity of the flux. The error bars
estimated from (23) are shown in Fig. 4 except for tests with no ignition
(Nign = 0). The minimum ignition probability that can be measured here
is P, = 2% (i.e. one successful test). Obviously, from Fig. 4 ignition
probability at the estimated critical heat flux q”c = 4.0 + 0.5 kW/m? is
expected to be much smaller than this limit probability. The ignition
probability at (q”. = 4.0 &+ 0.5 kW/m?) would correspond to the limit
probability for N, = oo. The values of the critical heat flux for ignition
presented in literature [38,47] were estimated according to ASTM 1354
standards [15] with only few tests (at most 5 tests for repeatability).
These values are consistent with the value of the heat flux corresponding
to Py, = 20% in Fig. 4. Hence, the difference between the value of the
critical heat flux for ignition estimated from Fig. 3a and that given by
literature is mainly due to the probabilistic behavior of ignition, ignored
by the methods of literature. Deterministic methods thus over-estimate
threshold heat flux, since there are still configurations where the fuel
can be ignited. The threshold flux estimated from Fig. 3a appears then
much more accurate for fire safety purposes.

If the estimation of the critical heat flux is of least importance for fire
managers in case of large wildland fire spread, it is on the other hand of
extreme importance before fire event in the following cases:

- The control of fire spread through the wildland properties management:
this is done by planting fields of vegetation with low flammability
and/or low heat release rate. Fuels of high moisture content can be
good retardant of fire.

Fuel breaks at the wildland/urban interface: the fuel break width is
usually estimated so that fuels cannot be ignited on the urban side
[60], because the heat flux is smaller than threshold flux for ignition.
A critical heat flux obtained from deterministic methods would be
over-estimated, and would allow probably fire initiation at the urban
side. Thus, even weak, the initiated fire may be strengthened before
fire fighters’ intervention.

d T T T T T T T T T T
59"=1,5 kW/m?
100 = -
& ,
= "
8 50 J E
9 T/
o .
o J'l”
S I
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g) \J "rl \J
- 0F n——u—HN
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Fig. 4. Ignition probability for Ph needles (with errors) vs. incident heat flux.
The arrows show the width of the transition region q".
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A similar probabilistic ignition behavior as in Fig. 4 has been
observed in the case of ignition of flammable liquids by hot surfaces
[61]. It has been attributed to both the statistical nature of data and
parametric variations in test conditions. It could be due to the hetero-
geneous air/fuel mixing process (fuel diffusion in flowing air). The
width of the critical region of ignition probability for drop liquids could
depend on the microscopic composition of the liquid fuel. In Fig. 4, the
width (6q”) seems to decrease as the packing ratio increases. It would be
interesting to investigate such a probabilistic aspect for solid fuels like
PMMA, although cheaper solid fuels might be used for this end.

The rate of spread is one of the most used quantities by fire science
community for wildland fires characterization. It corresponds to the
inverse of ignition time, but the spread/non-spread transition is not only
induced by the critical heat flux delivered by the flame but also by its
residence time (combustion time). Fire spread is not possible if the
residence time of the flame is smaller than the time required by the
nearest fuel bed for its ignition, even if the heat release rate of burning
fuel is larger than the critical heat flux for ignition. The flame residence
time of burning fuels is finite (e.g. around 30 s for needles if arranged in
non-compacted beds [62]) whereas the heat flux supplied by the cone
calorimeter can be maintained until ignition. Zekri et al. [63] have
distinguished this spreading transition (called dynamic transition) from
that induced by the spatial heterogeneity of the fuel [6].

5. Conclusions

Ignition time of Mediterranean wildland fuels was measured using a
cone calorimeter, and estimated analytically and numerically by means
of a model based on energy balance. Although the model was widely
used to describe ignition process and to predict wildland fire spread, it
fails in estimating ignition time in the critical region. The main cause of
this disagreement comes from the critical mass loss rate that misses from
the ignition criteria used by the model. The critical heat flux for ignition
was estimated for experimental data using a new method based on the
power-law behavior of ignition time characterizing phase transitions.

Appendix

Fire Safety Journal 119 (2021) 103257

The threshold value of the flux was found much smaller than those
mentioned in literature (e.g. for Ph needles), with fire safety conse-
quences in many wildland fire situations. The discrepancy is explained
by the probabilistic ignition behavior appearing in the critical region,
which was ignored by the deterministic methods of literature. It is
suggested that such a probabilistic behavior is due to the heterogeneities
of fuel particles arrangement and even probably to those of the micro-
scopic components flow and diffusion processes. This opens the question
of assessing the probabilistic behavior for solid fuels (¢ = 1).
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Let us demonstrate equation (18) using the above energy conservation equation (9), which can be rewritten as:

373K

/ 2(0)p(0)e {c; + hc,} dr—
To

i+ 0

/ (4" — he(T — To)ldit — / PO (O)eLdh’ s+

n hyy
tign

/ [q”inc - h:(T - To)]dl‘

i+t

/ (7" inc — he(T — To)]dt+

Thyr

9(0)p(0)ec,dT

3713 K

(A1)

Ignition time is the sum of the 3 steps durations of (A.1): the heating up to boiling temperature (To < T < 373 K) for a time span t;, water
evaporation for time span t,, and dry fuel heating up to pyrolysis for time span tig-t;-t>. From (A.1), the differential equation of the first step is:

d(T —Ty)

,,i'14‘7h<‘ T-Ty)= ,hc
q ( 0)=1 ar

(A.2)

where the moist fuel relaxation time is 7 = ¢ (1 +hw°§> . The solution of (A.2) is:
P

_ q inc -

. 1—e

T-T,

(A.3)

Replacing equation (A.3) in the first term of (A.1), the energy conservation for the first step yields:
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1 373-T,

/ G mee Tt = / T hed(T —Ty) (A.4)
0

This yields after integration:

Ul

q”inc l—e? | = Q”c (A5)

Here Q" = h (373 — Ty). The first step time t; is:

” -1
tI:T’ln(1 - Q,, ) (A.6)

inc

Regarding the second step duration t, (water evaporation) q” ;s = h.(373 —Ty) = Q" and the energy conservation yields:

1+t 0 hyy L h
[ @@=~ [oopoe.an, = [ = ar, A7)
n Iy i
Then:
Lyh./d,
l‘zthwq,,_f/é’,, (A.8)

The third step corresponds to pyrolysis of dry fuel in the temperature range 373 K < T < T,,,. Temperature solution is similar to equation (A.3)
with a relaxation time 7 = (p(O),o(O)ec{J /h. instead of 7°. The energy conservation equation for the third step is then:

H+h+t Tpyr—To
[q”[nc 7hc(T_ TO)]dt: Thtd(T7 TO) (A.g)

i+ 373-T

Here temperature exhibits a relaxation process as in (A.3) with a relaxation time t. This yields after integration:

1+ _lign

q”im'T e T —e " | = T(q”c - Q"c) (A-]-O)

With ¢”c = he(Tyyr — To). Rewriting t; + t; from equation (A.6) and equation (A.8) yields:
v ” - Lwhc W
h+t :T(lJrhWCL)ln(l ,&) oy Ll (A.11)
cﬁf q inc q inc — Q c

Finally we have:

. Lt o o\ v

e _ el (1 B g ) 7 (g - Q") (A.12)
q inc q inc
The logarithm of (A.12) yields equation (18)
Lt o RN
lin /7= —In e*’—g(l e ) 740" (A13)
q inc q inc
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