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MESURES SIMULTANEES DE TEMPERATURE ET DE CONCENTRATION DE NO 
DANS UNE FLAMME TURBULENTE HYDROGENE-AIR

F. GRISCH, B. ATTAL-TRETOUT, P. BOUCHARDY,
V.R. KATTA, W.M. ROQUEMORE

Resume
Des mesures instantanees de temperature par "Diffusion Raman Anti-Stokes Coherente" 

(CARS) et de concentration de NO par melange degenere a quatre ondes (OFWN) ont ete effectuees 
dans une damme instationnaire hydrogene/air. Cette flamme constitue une source controlee 
permettant d'etudier les interactions flamme-vortex. Des etudes numeriques recentes ont demontre que 
des modifications importantes de la temperature locale et des concentrations d'especes se produisent au 
cours de ces interactions flamme-vortex. Les temperatures et les concentrations mesurees sont 
representees sous forme de cartes et sont comparees aux resultats de calcul. L'accord entre les mesures 
et la theorie est excellent.
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Temperature and NO concentration can change dramatically during a vortex-flame in­
teraction. In this paper, a vertically mounted buoyant hydrogen-nitrogen jet diffusion 
flame is used to study vortex-flame interaction. Single shot measurements of temper­
ature by Coherent Anti-Stokes Raman Scattering (CARS) and of NO concentration 
by Degenerate Four Wave Mixing (DFWM) are used to investigate the temporal and 
spatial evolution of the flame. The results are compared with theoretical predictions. 
Temperature and mole fraction are presented in two-dimensional maps. Experimental 
and theoretical results are in excellent agreement.

1. Introduction

The purpose of this paper is to evaluate predictions of Katta et al. that temperature 
and NO concentration can change dramatically during a vortex-flame interaction. 
A vertically mounted buoyant hydrogen-nitrogen jet diffusion flame is used to study 
vortex-flame interactions. Single shot measurements of temperature by Coherent 
Anti-Stokes Raman Scattering (CARS) and of NO concentration by Degenerate 
Four Wave Mixing (DFWM) are used to investigate the temporal and spatial evo­
lution of a flame. The results are compared with theoretical predictions. A second 
objective of this paper is to demonstrate the applicability of purely coherent tech­
niques to a dual measurement of temperature and NO concentration in a flame.

Recent numerical studies of Katta et al.1,2 have shown that significant changes 
occur in local temperature and species concentrations during the vortex-flame inter­
action processes. It was predicted that the local temperature and concentration of 
NO increase in the compressed regions and decrease in the stretched regions of the 
flame surface. Initial comparisons to the theoretical predictions of Katta et al. are 
presented in previous papers.3,4
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The present paper gives the details of the experiment described in Ref. 4 and 
presents the whole set of measurements of temperature and NO concentration ob­
tained by CARS and DFWM respectively. We have probed the interaction of an 
outside vortex with a low-speed hydrogen / nitrogen /air jet diffusion flame at two 
locations downstream from the jet exit (h = 50 and 135 mm). Sequential point 
measurements sampling the flame period in one millisecond steps are recorded for 
different radial locations relative to the flame axis. The temperature and mole frac­
tions are presented as space-time colored maps of the flame, enhancing the location 
of the flame bulge, i.e. the compressed regions of the flame.

Numerical simulations are also shown for comparison. The theoretical model is 
described in detail in previous papers.1,2,4

2. Experimental Set-Up

2.1. Lasers
A special diagnostic system was developed that allows simultaneously trace species 
analysis and conventional CARS thermometry. The schematic diagram of the ex­
perimental set-up is shown in Fig. 1. The laser system is composed of two benches 
mounted on a single table. The first bench comprises a frequency-doubled injection- 
seeded Nd:YAG laser and a broad-band dye laser that generates the pump and 
Stokes beams required for the multiplex CARS temperature measurement. The 
Stokes beam is centered at 607 nm to excite the nitrogen Raman Q branches (Fig. 2) 
and has a bandwidth of 60 cm-1 FWHM. The output energies are about 60 mJ for 
the pump beam and 5 mJ for the Stokes beam.

The second laser bench used to measure NO concentrations with DFWM consists 
of a tunable narrow-band dye laser pumped by a multi-mode Nd:YAG laser. The 
blue emission of the dye laser (coumarine 460) is frequency-doubled in a BBO

I He-Ne I

Sig.,

.. Photodiode
Spectograph

signal
Spectograph

reference T -
Chronometer

Gated
electronics

T
CCD arrays

Clock
Trigger pulse

Delay time (ms)

Fig. 1. Schematic diagram of the experimental set up.
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Fig. 2. Broad-band CARS spectra of nitrogen at 3100 K in a welding torch.

crystal. The output energy of this laser is 3 mJ between 222 and 227 nm with a 
FWHM of 0.12 cm-1. The laser repetition rate is 10 Hz with 10 ns pulses and the 
two laser systems are synchronized within the temporal jitter (1 or 2 ns).

The narrow-band dye laser frequency is tuned to the Qi (21.5) 4- S21 (10.5) set of 
transitions of the A 2E+ —X2II(0,0) band of the 7 system of NO (Fig. 3). Using the 
excitation wavelength (A = 2256.93 A), the DFWM signal level is significant over a 
wide range of temperatures down to that of room air. Nitric oxide concentrations 
are retrieved from the signal amplitude by taking into account the ground level 
populations, the rotational line strengths and the saturation parameters of these 
two main and satellite lines.5

A planar BOXCARS arrangement (Fig. 4) is used on the CARS system in which 
referencing and non-resonant background cancellation are applied systematically.6 
Referencing is performed by first focusing the laser beams in a cell filled with Ar at a 
pressure of 10° Pa, then splitting off the non-resonant CARS signal using a dichroic 
plate and then refocusing the laser beams in the jet flame. The CARS beams are 
focused into the flame using a 300 mm focal length achromat yielding a 3 mm long, 
100 /xm diameter probe volume. The available energies in the probe volume are 30 
and 2.5 mJ at 532 and 607 nm respectively. The signal is finally recollimated before 
the entrance of the spectrometers (Fig. 1). Reference and sample CARS spectra 
are dispersed in separate spectrometers and detected by means of two 512 diode 
arrays. The spectral dispersion and resolution (FWHM) are 0.125 cm-1/pixel and
0.8 cm-1 respectively.

The laser beam for the DFWM measurements is split into three beams in a 
folded BOXCARS arrangement (Fig. 4).7 The pump beam Pi is vertically polarized 
whereas the Pg pump and the probe beam Pr are horizontally polarized. This 
arrangement was demonstrated to provide optimal signal to noise ratio.8,9 The 
DFWM beams are focused at the same probe volume as the beam set of the CARS 
system using a 900 mm focal length lens. With a pump beam separation of 18 mm
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Fig. 3. DFWM spectra of NO in a methane/air flame: (—) synthetic spectrum calculated 
according to Ref. 5; (...) experimental points.

Fig. 4. BOXCARS beam geometry in CARS (a) and DFWM (b). The pump, Stokes and anti- 
Stokes frequencies are o>i, wg and wg respectively. The pumps, probe and DFWM signal beams 
are Pi, P%, Pr and S respectively.

in DFWM, a longitudinal resolution of 15 mm is achieved. The latter may be 
further improved by increasing the crossing angle of the pump beams. The DFWM 
probe volume is about 200 jam in diameter. The angle between the DFWM and the 
CARS beam axes is 5° (Fig. 1). The superposition of the DFWM and the CARS 
probe volumes is performed using a pinhole mounted on translation stages.
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The DFWM saturation process is controlled by attenuating the laser beams Pi, 
Pg and Pr. Energies at the probe volume for the probe and pump beams are ~ 1.5 
and 23 fi3 respectively. The power density of the pump beam is about half the 
saturation intensity of NO in the present experimental conditions; this threshold 
was determined in a previous paper.5 Detection of the signal is performed by a 
photomultiplier tube (PMT) and using spatial filtering and dichroic polarizer on 
the signal path. The optical path is about 7 m-long. The beams are recollimated 
on a collection lens (Fig. 1). In DFWM, finding a good compromise between sen­
sitivity and spatial resolution is a delicate problem. Blocking the exciting beams 
just behind the collection lens efficiently reduces the background noise level caused 
by laser beam scattering in the forward geometry. When pump beam separation 
is increased, spatial resolution is improved, sometimes leading to a decrease of the 
signal amplitude, but the noise rejection is also improved and so is signal to noise 
ratio.

Part of the pump beam is also detected on a reference channel to monitor the 
laser power. The laser power from shot to shot is recorded by the acquisition 
routine to process the data in two ways. First, the routine takes into account the 
dependence of the signal versus the exciting beam intensities already ranging in a 
saturation domain.5 Second, the routine subtracts the noise from the signal level. 
Because of its polarization state, the stray light diffusion from the pump Pi is 
known to be mainly contributing to the noise intensity. Therefore, the background 
noise level varies linearly with laser power as shown in Fig. 5. This relationship is 
first calibrated in the useful laser power range (12-25 /zJ/pulse). Then, its value is 
subtracted from single shot NO signals using the laser intensity information provided 
simultaneously by the reference channel. This procedure improves the sensitivity 
of the concentration measurement and allows one to probe low NO traces that are 
formed in the boundaries of the buoyancy induced vortices.

reference intensity (counts)

Fig. 5. Noise level recorded on the DFWM signal channel as a function of the reference intensity.
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2.2. Burner and flame

A vertically mounted jet diffusion flame was stabilized on a 10 mm diameter con­
toured nozzle. The fuel was a mixture of hydrogen and nitrogen with a volumetric 
ratio of 3.5. The fuel jet had a cold gas velocity of 3.35 m/s at the exit of the 
nozzle. The flame was surrounded by a 150 mm diameter coannular air jet having 
a velocity of 37.9 cm/s which helped to shield the central jet flame from room-air 
disturbances.

An instantaneous image of a flame, similar to the one studied, is shown in Fig. 6. 
The potential core inside the flame surface is quite laminar. The buoyancy induced 
toroidal vortices formed outside the flame surface10,11 and their interaction with 
the flame surface is the focus of this study. As these outside vortices are convected 
downstream, they interact with the flame. This vortex-flame interaction causes part 
of the flame to be pushed inward forming a convex-shaped flame surface. Another 
part of the flame is pushed outward forming a concave-shaped bulge in the flame 
surface. The inward motion of the flame causes the flame surface to experience 
positive stretch and the outward motion of the flame produces negative stretch or 
compression. According to the predictions of Katta et al,1-4 the flame temperature 
and NO concentration decrease along the flame surface experiencing positive stretch

Fig. 6. Reactive-Mie-Scattering image of low-speed dynamic Hg/air flame.
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and increase in the region of the flame experiencing compression. These changes in 
temperature and NO concentration are the result of local differences in heat and 
mass diffusion coefficients (non-unity Lewis numbers) and the combination of flame 
stretch and curvature. This study involves using CARS and DFWM to investigate 
the changes in temperature and NO concentration that are predicted to occur during 
the outside vortex interaction with the flame. This interaction occurs at a rate of 
~15 Hz.

2.3. Synchronization

The crossing frequency of the vortices is monitored by passing a He-Ne laser through 
the flame and by detecting the beam wandering using a PIN photodiode. The 
phase angles, on which single shot measurements are performed, are obtained by 
comparing the delay between the laser pulse and the periodic signal generated by the 
PIN photodiode using a chronometer (Hewlett Packard, 5345A). The measurement 
sequence is started by a COMPAQ 486/50 microcomputer which:

(1) controls the photodiode array scanning,
(2) the photomultiplier tube and the chronometer, and
(3) processes the data at 5 Hz (Fig. 1).

The sequence is first recorded in real time over several successive cycles of the 
buoyant structure. Sequences of 500 shots are recorded at each spatial position. 
An example of temperature measurement is shown in Fig. 7. The shape of the 
temperature gradients depends on the flame region which is being probed. The 
time sequence of Fig. 7 is based on the time scale of a single cycle which has a

1800

1600

g i4oo- ; :

i v y ^
.**.*•• t . Vs. . •-

.*• *
800-

600 -J---------i---------1 i |-------- 1---------1---------1 "t..... .................
0 100 200 300 400 500

Laser shot

Fig. 7. Temperature measurement recorded in real time on sequence of 500 shots. Five successive 
cycles of the buoyant structures are sampled with a time resolution of 0.74 ms. This resolution 
can be varied between 0.5 and 1.3 ms by adjusting the repetition frequency of the laser.

Buoyant cycles

4
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period of 66 ms. This way of sampling the flame event is preferred over the phase- 
locked measurements3 because the latter are more difficult to implement in our case 
due to the relative frequencies of the buoyant fluctuations and of the laser pulses. 
Furthermore, it is easy to adjust the laser repetition rate between 9.6 and 10.4 Hz 
in order to change the temporal sampling quite accurately. The latter was adjusted 
to about 1 ms in most of the experiments with a final accuracy of ~ 0.1 ms that 
results from the small fluctuations of the fuel and air flow rates in the flame.

3. Results and Discussion
Measurements were taken in the low speed Hg/ctir flame by translating the burner 
to the axial (h) and radial (r) positions of interest. Variation in temperature and 
molar concentration of NO as a function of time across the flame were recorded 
over the 66 ms period of the vortices. Two-dimensional maps were constructed 
from the individual signal profiles versus time. Typically, between 5 and 10 single 
shot measurements were averaged for each temporal and spatial location, i.e., every 
millisecond and every millimeter on the flame radius. The averages are used in 
constructing the 2-D maps. The temporal profiles that will be presented later are 
single shot measurements without any averaging.

The temperature is deduced by fitting experimental CARS spectra of Ng with a 
library of theoretical ones.12 Regions of the flame where the temperature gradients 
are large were probed by using double sequences of 500 shots. The high temper­
atures (> 800 K) are first sampled without signal attenuation; low temperatures 
are subsequently sampled using neutral density filters inserted in the signal path to 
maintain the signal intensity inside the dynamic range of the CCD array. A perfect 
coincidence of the two profiles is shown in Fig. 8. The reduction of a set of 500 shots 
gives a standard deviation of 2.5% on the temperature measurements at 2000 K.

The number density of NO in the ground state is measured at each laser shot 
by simply subtracting the noise background and then taking the square-root of the 
NO signal. The dependence of NO concentration on temperature, collision linewidth 
and saturation parameter is also taken into account. The latter is calculated for 
each of the temperatures contained in the CARS library. The relative accuracy of 
the NO concentration is estimated to be about 10% on 30 shots average.

Calibration for NO involves measuring the DFWM signals from a known con­
centration of NO in a flame with a known temperature. A preliminary calibration 
was performed using a stoichiometric CH4/air flame, but the absolute value of the 
NO concentration formed in this flame is somewhat uncertain. Because of this 
uncertainty, the absolute calibration of the DFWM system has an uncertainty of 
a factor of 2. The calibration will be performed more carefully later in a burner 
configuration similar to that used in the calibration described in Ref. 3. Simulta­
neous temperature measurements will be recorded by CARS to extract, accurately 
the heat losses above the porous plug burner. However, for this paper, relative 
measurements by DFWM are considered good and absolute values have a large 
uncertainty.
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Fig. 8. Temperature profile sampling: (a) high level for T < 1800 K; (b) low level signals for 
T > 800 K. The single shot measurements have been reordered on the time scale of a single cycle.

The sensitivity limit has also been evaluated in this flame using the measured 
signal to noise ratio (S/N) on the Qi (21.5) line of NO. S/N is about 280 for 
the DFWM signal obtained with 20 fiJ on each pump. Assuming a natural NO 
concentration of 80 ppm in the flame, a detectivity of about 5 ppm is estimated.

In Fig. 9, a set of profiles is presented to illustrate the evolution of the vortex 
captured during a laser sequence of 500 shots and plotted on the time scale of one 
period of a vortex. Temperatures (■■■) are given on the left vertical axis and NO 
molar fractions (♦♦♦) are given on the right vertical axis. The coarse mapping is 
done in 1 mm radial steps at the downstream location of 135 mm. These profiles 
represent radial locations that are outside (Figs. 9(a)-9(d)), on (Figs. 9(e)-9(g)) 
and inside the averaged flame surface (Figs. 9(h)-9(m)).

Some interesting observations at these different radial locations are presented 
below:

— around r = 26.5 mm (Figs. 9(a)-9(d)), in the air side region of the vortex, T 
and NO are increasing from 400 K and about 50 ppm to 2300 K and 250 ppm.
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Fig. 9. Time-profiles of temperature (■■■) and NO mole fraction (♦♦♦) at different radial 
locations (r) and at h = 135 mm.
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— around r = 16.5 mm (Figs. 9(e)-9(g)), is the location of the flame bulge where 
the maximum temperature occurs. On this profile, a well reproducible two 
peaks structure is observed. These peaks represent the stretched and compressed 
flamelets.1-4 The NO concentration is also maximum within the compression re­
gion of the bulge and is decreasing in the stretch regions of the flame as expected 
from Katta et al. predictions.1,2

— around r = 13.5 mm (Figs. 9(h)-9(j)), the vortex is vanishing toward the flame 
center.

0.0005

2300- -0.0004r= 16.5 mm

1800-
-0.0003

1300-
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800 -

-0.0001

300-
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Fig. 10. Time-profiles of temperature (DIM) and NO mole fraction (♦♦<>) at different radial 
locations (r) and at h = 50 mm.
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— around r — 4.5 mm (Figs. 9(k)-9(m)), near the center of the fuel jet, the temper­
ature is flat (~ 800 K) and NO concentration is about 40 ppm. Once the NO is 
produced, it is transported as a stable product, and a rather large concentration 
of NO is still observed in the fuel rich region, of the flame.

The same type of time evolution is shown in Fig. 10 at the upstream location of 
50 mm where the buoyancy induced outside vortex structures are just starting to 
develop (Fig. 6).

A direct numerical simulation described in Refs. 1, 2, 4 was used to predict the 
time and spatial evolution of the temperature and NO concentration fields. The 
variations in temperature and NO concentration are plotted at three radial loca­
tions (r = 26.5 mm, 16.5 mm and 6.5 mm) at a height of 135 mm. A comparison 
between the predicted and measured temperatures and NO concentrations is shown 
in Fig. 11. Experimental data (symbols) and the computed values (solid line) have 
been rescaled on the time period of 150 ms. In this plot, the molar concentra­
tion of NO in the experimental and computed flames are compared using relative 
units (relative to the theoretical concentration). Both calculation and experiments 
show that away from the average flame surface the NO density closely follows the 
temperature variations. However, at the location near the average flame surface 
(Fig. 11(b)), the NO concentration is much higher in the compressed region than 
that in the stretched region although the temperature of the two peaks is changed 
only by 100 K. On this particular plot, the 77 and 92 ms times characterize the 
stretched and compressed flamelets, respectively. The agreement between the mea­
sured and computed data at all three radial locations for both temperature and NO 
concentration is very good. This comparison supports the predictions that temper­
ature and NO concentration indeed increase when the flame is compressed; with 
the latter being affected more significantly.

The slight discrepancy in the shapes of the NO profiles is due, in part, to the long 
probe length (15 mm) used in DFWM. As mentioned above, we plan to improve 
the spatial resolution by increasing the pump crossing angle. Optimum compromise 
between sensitivity and resolution is always difficult to determine using coherent 
techniques. However, we expect the above DFWM resolution to improve to 7 mm, 
which is twice the CARS resolution. New experiments are being undertaken in our 
laboratory to achieve this resolution" and continue the investigations of the vortex- 
flame interaction. The expected effect of spatial resolution is shown in Fig. 12. The 
results of the direct numerical simulation were analyzed to determine the effects 
on NO concentration for an infinitely small resolution (solid line) and a 12.5 mm 
resolution (dotted line). Obviously, a less pronounced effect is observed at r = 
6.5 mm (a) and 16.5 mm (b) whereas at r = 26.5 mm (c), the NO peak concentration 
is changed significantly.

Finally, experimental and theoretical maps of the temperature and NO concen­
tration were constructed at h = 135 mm versus time and radial location. The 
resulting colored plots are displayed in Fig. 13 (experiment) and 14 (theory). The
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Fig. 14. 2-D map calculated by Katta et aZ.1,2,4 at h = 135 mm.
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mapping at h = 50 mm is shown in Fig. 15. Only a 10 sample average was taken 
on the experimental single shot data (no smoothing or any kind of treatment was 
done). The agreement between experiment and theory is considered excellent. It is 
noted that islands of high temperature and NO concentration contours develop in 
the compressed regions of the flame bulge. These islands, shown in Figs. 13(a) and 
14(a), are responsible for the two peaks observed in the time plots in Figs. 9(f)-9(g) 
and Fig. 11(b).

4. Conclusion

An experimental study was conducted in low speed Hg/Ng/air diffusion flame to 
verify theoretical predictions that temperature and NO concentration change dra­
matically during vortex-flame interaction.

The influence of the vortex-flame interaction is examined by comparing instan­
taneous temperatures and NO concentrations obtained by CARS and DFWM, re­
spectively. It was found that temperature and NO concentration increase in the 
compressed region of the flame as predicted. Also, 2-D maps of predicted and mea­
sured temperature and NO concentration at a height of 135 mm are compared. 
Excellent agreement was found between the predicted and measured data.

This study also demonstrated for the first time that joint CARS/DFWM mea­
surements are possible in a dynamic flame. In future studies, the capability of these 
techniques will be expanded to include measurements of other species (O2, O, NOg).
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1. SOMMAIRE
La fluorescence induite de I’iode par laser notde F.I.I.L., est 
une methode optique non intrusive qui peimet non settlement 
de visualiscr un Icoulement, mais aussi d'acceder aux 
grandeurs locales et instantanees telles que la pression, la 
temperature et la vitesse. Apr6s validation dans une cellule 
statique ou Ies paramdtres P et T sont facilement mesurables, 
des mesures des trois paramgtres ont et6 realisees sur un jet 
supersonique et dans une boucle aeraulique en utilisant un 
laser multimode gaussien et un laser k colorant monomode 
accordable.

2. INTRODUCTION
Le ddvcloppement de la fluorescence de l’iode par laser a 
d6but6 dans le cadre de la qualification des zones de mdlange 
des lasers chimiques [1, 2, 3]. Le champ duplication de 
cette technique s’gtend de la simple visualisation par 
tomoscopie, permettant par excmple d’6tudier le mdlange de 
jets [4 k 6] aux vdritables moyens d* investigation 
metrologiques [7, 8]. La fluorescence de l’iode induite par 
laser permet en effet d’effectuer des mesures locales et non 
intrusives de concentration [9], de vitesse [10, II], de 
temperature [12, 13] et de pression [14 k 17], Ensemenc6 de 
fa$on homoggne avec des molecules d’iode dont la 
concentration est de quelques parties par million, 
1’ecoulement est eclaire par un rayonnement laser absorbe 
par 1'iodc, le rayonnement fluorescent ymis depend des 
grandeurs caracteristiques locales de I’ecoulement. 
L’ensemencement par un traceur gazeux permet un suivi 
parfait de I’ecoulement, meme dans les zones de forts 
gradients de pression. Le volume de mesure peut etre reduit k 
10-3 mm3. Le decouplage entre les reflexions parasites du 
rayonnement excitateur et la fluorescence est realise 
facilement au moyen d’un filtie en verre colore. Des mesures 
sont possibles jusqu’a une distance d’environ 100 pm d’une 
paroi.

3. PRINCIPE DE LA METHODE
D’une manidre generate, le phenomene de fluorescence 
correspond & la desactivation d'un etat excite d'un atome, ou 
d'une molecule, par emission Iumineuse spontanee. L'etat 
excite peut etre atteint par absorption d'un rayonnement laser 
dont la longueur d'onde est accordee sur l'une des rales 
d'absorption de Vespece fluorescente. Dans le cas de l’iode la 
fluorescence se produit dans une bande de frequence comprise 
entre 520 nm et 1000 nm, le maximum de fluorescence se 
situant dans la partie jaune du spectre electromagnetique.

La reaction de pompage de 1’iode correspondant & 
('absorption des photons, s’ecrit pour un rayonnement a la 
longueur d’onde X:

(v"-0; J" - j") + hV—>I2B (V-i; }• -j1)

X
oh v’ represente le niveau vibrationnel et J’ le niveau 
rotationnel de l’6tat excitd I2B, I2X le niveau fondamental, 
v” un de ses niveaux vibrationnels et J” un de ses niveaux 
rotationnels (figure 1).

L’Smission Iumineuse due k la fluorescence correspond k la 
reaction :

IzB (v'-i; J'-j1) —>I%X (v"-k; r -D + hV (v'-i; r-j~. v"-k; J’-j1)

To
avec F0, probability d’Smission spontanee.

La disactivation sur un niveau vibrationnel v’ de I’dtat X 
s’effectue suivant une probability donnSe par le facteur de 
Franck-Condon.

L’emission fluorescente est limitye par la dysactivation non 
radiative due aux collisions avec d’autres moldcules :

I2B (v'-i; J'.j") + M —> I2X(v"_k
Kq

ou M est une molecule de 1’ycoulement et Kq la cons tan te de 
desactivation dependant de la tempyrature [14]. La 
competition entre remission fluorescente des molecules 
d’iode et leur desactivation collisionnelle, permet de rendre 
compte de revolution de la pression statique dans un 
ycoulemenL La determination de la temperature s’appuye sur 
revolution de la fraction de Boltzmann en fonction de la 
temperature.

Etat B (v'J1) Etat excite

Fluorescence
D6sactivation
collisionnelle

Etat fondamental

Figure 1 : Mecanismes d’absorption et d’emission

La resolution des equations gouvemant la cinetique de 
1'absorption du rayonnement laser par un niveau 
d’absorption de 1’iode, ainsi que la desactivation de l'etat



excite conduit i la determination de la concentration en iode 
dans l'6tat excitS [18 k 22]. Le signal de fluorescence est 
directement propordonnel a la concentration en iode excitee 
[I2B] qui depend de la pression et de la temperature.

Le rayonnement laser absorbe depend de la nature de celui-ci, 
en particulier de sa frequence, mais aussi de son caractere 
monomode.

L’iode est un traceur moleculaire interessant, sa pression de 
vapeur saturante est de l’ordre de quelques Pascals k la 
temperature ambiance [23], ce qui permet un ensemencement 
de I’ecoulement principal suffisant pour assurer la presence 
de quelques parties par million. Le spectre d’absorption de 
l’iode dans la partie visible du spectre electromagnetique est 
riche de plusieurs milliers de rales done chacune a et6 
parfaitement caract6risee par Luc et Gerstenkom [24, 25]. 
Chaque rale presente une sensibilite a la pression et a la 
temperature plus ou moins significative.

3.1 Cas d’un rayonnement laser multimode 
Le moyen le plus simple de realiser des mesures par 
fluorescence de l’iode induite par laser est d’utiliser le 
rayonnement vert k X-514,5 nm multimode k large bande 
spectrale du laser & argon ionise puisque remission coincide 
fortuitement avec la double rale d’absorption P13-R15 (43- 
0). La largeur de rale d’un laser & argon ionise multimode 
gaussien s’Stend sur une bande d’environ 10 GHz (0,33 cm-1), 
eile couvre un domaine spectral d’environ 0,165 cm-1 de part 
et d’autre du centre de la rale laser [26]. La raie d’emission 
laser k X-514,5 nm est ddcalde de 2 GHz du centre de la double 
raie d’absorption P13-R15 (43-0) du spectre d’absorption de 
I'iode. II peut done y avoir transfert resonnant d’energie.

Le rayonnement laser excitateur a large bande spectrale k 
caractere multimode est susceptible d’etre absorbe par des 
raies adjacentes a la raie P13-R15 situees dans le domaine 
spectral ddfini par la largeur de la raie laser. Le signal total de 
fluorescence est egal a la somme des contributions ponddrees 
par leur facteur de force de raie, apportees par chaque raie 
compte tenu de sa position spectrale AVj. Le facteur de la 
force de raie est egal au produit de l’intensite et du facteur de 
Franck-Condon. Chaque raie etant indicee i, le signal de 
fluorescence total s’exprime par la relation :

Av;, decaiage spectral
Le signal de fluorescence theorique est calcule k 1’aide des 35 
raies d’absorption contenues dans une bande spectrale de 2 
cm-1 correspondant k la zone spectrale soumise k 
l’Slargissement collisionnel dont la manifestation est 
significative pour des pressions elevees. Get elargissement 
collisionnel diminue egalement l’intensite de fluorescence. 
II a ete montr6 que le signal de fluorescence induit par un 
rayonnement laser multimode gaussien est tres dependant de 
la temperature avec la fraction de Boltzmann f,(T) et de la 
pression k travers le terme de desactivation collisionnelle Q.

3.2 Cas d’un rayonnement laser monomode 
Lorsque le signal de fluorescence est le r6sultat de 
1’absorption par l’iode d’un rayonnement issu d’un laser 
monomode de largeur de raie faible (500kHz) exactement 
accorde k une raie d’absorption de l’iode, l’expression de 
celui-ci est considSrablement simplifie puisqu’inversement 
proportionnel a la pression:

Sf = VCB,2A,, P_ f,(TJ ") X, j

avec: P^p puissance laser.
L’analyse de l’expression du signal de fluorescence montre 
une double ddpendance aux paramdtres de pression et 
temperature. L’exploitation de cette propriety conduit k la 
possibility de mesure simultanee de ces deux grandeurs de 
1’dcoulement par d6couplage parametr6.

4. APPLICATION AUX MESURES DE PRESSION 
Le signal de fluorescence est le r6sultat de la comp6tition 
entre la fluorescence et la dSsactivation collisionnelle. 
L’exploitation de ce signal permet done d’effectuer des 
mesures locales de pression.

4.1 Mesure de la pression avec un rayonnement 
laser multimode
Pour d6terminer la pression k partir du signal de fluorescence 
mesure experimentalement, une connaissance de la 
temperature locale est necessaire. Celle-ci peut etre 
determinee soil par une mesure experimentale 
supplementaire, soit en effectuant une hypothese sur 
1’evolution de la temperature [27], soit par fluorescence 
induite par laser en s’appuyant sur la methide decrite au 
chapitre 5.

S,= C„V,B,:
a2,+ q

—Z f,i(Tjr") FFC,P.,(P, T, Au,)

avec:
A2i, coefficient d’emission spontanee
B12, coefficient Einstein d’absorption
Copt, cons tan te Iiee a la chaine optique
FFC;. facteur de Franck-Condon caracterisant la raie i
fji (TJ"), fraction de Boltzmann de la raie d’absorption i a la
temperature T
k, constante de Boltzmann
P, pression
Pcff, densite spectrale du rayonnement incident
Q, taux de desactivation collisionnelle 
Sf, signal de fluorescence
T, temperature
Vc. volume de collection
X[2 , fraction molaire d’iode.

Dans le cas particulier d’un ecoulement suppose isentropique, 
le signal de fluorescence pourra s'exprimer sous la forme 
d'une fonction de la pression uniquement:

Sf = K.f(P,T) = K.f(P,CteP r ')

Une approximation polynomial de 1’expression du signal de 
fluorescence a etc determinee en fonction de la pression et 
pour une temperature T=(cte P(7-D/7), sur un domaine de 
pression encadrant celui de l’ecoulement. Cette 
approximation a ete effectuee a I'aide d'un polynome de 
Tchebychev :

Sf = K’g(P)
La constante de proportionnalite K’ est determinee a I’aide 
d’une mesure a un point de reference ou la pression est 
supposee connue :

Sfrcf=K’ g(Pref.Tref)
L’equation Sf= K’ g(P) est ensuite resolue par une methode 
iterative utilisant des dichotomies.



4.2 Mesure de la pression avec un rayonnement 
laser monomode
Pour effectuer des mesures de pression dans des ecoulements 
oil il n’existe pas de relation connue k priori entre la pression 
et la temperature, il est necessaire de parvenir a decoupler 
l'influence de ces grandeurs. Pour minimiser la dependance en 
temperature du terme fi(TJ") dans l'expression du signal de 
fluorescence afin d’en extraire uniquement la pression, il est 
necessaire d’Studier Involution de la fraction de Boltzmann 
fi (T,J”) en fonction de la temperature et du nombre 
rotationnel fondamental J”. La fraction de la population des 
molecules d’iode du niveau (v, J), est decrite par le produit de 
la fraction vibrationnelle fv des molecules dans Vetat
vibrationnel v et de la fraction rotationnelle fr dans l’6tat 
rotationnel J" [20] :

f,(T, J")=RjH(J").(2J"+1)

avec:
J", niveau quantique rotationnel de la raie d’absorption 
v, niveau quantique vibrationnel de la raie d’absorption 
FGH(J”), constante caracterisant la structure hyperfine de la 
raie d’absorption
6r, temperature rotationnelle de la molecule d’iode 

6V , temperature vibrationnelle de la molecule d’iode.

La possibilite de rendre minimale la ddpendance en 
temperature de la fraction de Boltzmann repose sur le choix 
d’un etat rotationnel dont la population est peu sensible k 
une variation de temperature dans le domaine de temperature 
de l’experimentation (figure 2). Ceci est possible en 
analysant la dSrivee partielle de la fraction rotationnelle en 
fonction de la temperature. Le niveau rotationnel optimal 
note Jop, est:

C„- 0.83
T

B.(cm“)

0,014
Fraction de Boltzmann ( UA.)

0.008

P 76 (29«0)

^ P 80 (3W1

P 107 (3M)

' R 113 <43-01

T ( e K )
0,000

Figure 2 : Evolution de la fraction de Boltzmann en 
fonction de la temperature pour differentes rales 
d’absorption

Le choix du niveau rotationnel optimal est tres important 
pour plusieurs raisons [28, 29]:

- pour minimiser l’effet de la temperature sur la 
fraction de Boltzmann;

- pour avoir une population dans I’6tat absorbant la 
plus forte possible et un facteur de Franck Condon [25] le 
plus eleve possible, le signal de fluorescence etant 
directement proportionnel k ces grandeurs ;

- pour selectionner une raie d’absorption la plus isolee 
possible des rales d’absorption voisines pour minimiser 
Ieurs contributions sur le comportement global du signal de 
fluorescence mesure. En figure 2 les differentes rales 
d’absorption presentent un plateau dans Involution "de la 
fraction de Boltzmann pour un domaine de temperature 
donne. L’utilisation d’un laser & colorant accordable 
s’impose.

La mesure de la pression est ensuite ddduite du signal de 
fluorescence obtenu par excitation d’une raie d’absorption de 
1’iode presentant le niveau rotationnel' J” optimal dans la 
gamme de temperature donne.

Ainsi le signal de fluorescence est exprime comme un terme 
inversement proportionnel k la pression pour la raie 
d’absorption principale, et des termes suppldmentaires 
d6crivant la contribution des rales d’absorption voisines & 
cette raie principale:

Nb no 1 NbrsksAdjxcacs

SF- l Sp-Kf.cn- + l Sp
i * r t J

La contribution des rales d’absorption voisines est connue. 
Le signal de fluorescence experimental est ensuite compare k 
la valeur du signal de fluorescence calculfi [30 k 33]. Deux 
techniques sont alors utilisSes, d’une part celle utilisant une 
mesure de reference suivie d’une resolution iterative, d’autre 
part celle s’appuyant sur revolution complete du signal de 
fluorescence par correlation avec un signal theorique k 
pression et temperature connues issu d’une bibliotheque. 
Cette seconde technique presente l’avantage de determiner 
egalement la temperature; cette technique est detailiee au 
paragraphe 5.2..

5. APPLICATION AUX MESURES DE 
TEMPERATURE
II a ete montre que la fraction de Boltzmann joue un role 
determinant dans la mesure de la temperature par fluorescence 
induite de l’iode par laser.

5.1 Mesure de la temperature avec un 
rayonnement laser multimode 
Pour des pressions superieures a 20000 Pa, k la temperature 
ambiante le taux de desactivation collisionnelle Q etant tres 
superieur au taux d’emission spontanee A;;, le terme 
A2i/(A2i+Q) caracterisant l’efficacite de la fluorescence se 
reduit a A2i/Q [34]. L’expression du taux de desactivation 
collisionnelle depend de la temperature et de la pression et 
d’une constante caracterisant le melange air-iode present 
dans recoupment [35]:

p
Q ~ OlftiHode) ^

A partir des approximations justifiees telle que la faible 
influence en temperature du terme Peff dans le cas de la double 
raie P13-R15 et des expressions du taux de desactivation



collisionnelle et de la fraction de Boltzmann, Vexpression du 
signal de fluorescence normalise par la puissance laser 
mesuree localement se resume & une expression £ une seule 
variable, la temperature :

T2

avec ©v, la temperature caracteristique vibrationnelle 

(0V-3O8,62K) et ©r, la temperature caracteristique 

rotationnelle (@r**0,0538K). C’, est une constante incluant 
les constantes physicochimiques de la molecule, la fraction 
d’ensemencement, le volume de collection du signal, la 
chaine optique ainsi que les termes de degre 0 apparaissant 
dans l'expression de la fraction de Boltzmann en ne 
considdrant que les rales d’absorption du niveau fondamental 
v”» 0. La mesure de la temperature & partir du signal de 
fluorescence experimental est possible de fagon similaire aux 
mesures de pression, la constante C est evaluee £ partir d’un 
point de I'dcoulement oil la pression et la temperature sont 
connues.

A partir de cette expression du signal de fluorescence il est 
done possible de determiner revolution de la temperature 
dans recoupment puis d’utiliser ces valeurs pour determiner 
revolution de la pression. La pression est alors obtenue par 
resolution iterative d’une equation relativement complexe 
puisqu’il est n6cessaire d’6valuer la fraction de Boltzmann de 
chacune des trente cinq raies d'absorption. Les evolutions de 
la pression et de la temperature dans un ecoulement peuvent 
etre connues £ partir d'une mesure unique du signal de 
fluorescence.

5.2 Mesure de la temperature avec un 
rayonnement laser monomode et couplage aux 
mesures de pression
La mesure de la temperature locale d’un ecoulement par 
fluorescence induite de 1’iode par laser necessite l’emploi 
d’un laser £ colorant monomode accordable [36]. La 
temperature est obtenue £ partir du rapport des signaux de 
fluorescence de deux Iignes d’absorption moldculaire 
excitees au cours d’un meme balayage en longueur d’onde. 
Pour determiner la temperature, il est necessaire de faire le 
rapport des maxima de deux signaux de fluorescence resultant 
de l’excitation de deux niveaux rotationnels issus d’un meme 
niveau vibrationnel v” :

T- B/ ln((Sn/SF1)/A)

Ou A et B sont des constantes ddfinies par:

A= (FGH (JJ-Cte^/FGH (J.).Cte,)
(2J, + 1)

B= [J,(J, + 1)-J2(J2+1)] 6r

Dans le cas de mesures simultanees de pression et de 
temperature, une raie d’emission laser accordable est utilisee 
pour exciter selectivement et successivement deux 
transitions de 1’iode, la premiere correspondent a un niveau 
rotationnel J”opt, la seconde presentant une evolution de la 
fraction de Boltzmann sensible dans le domaine de 
temperature de I’ecoulement. Dans le cas choisi, le laser a 
colorant balaye un domaine de frequence de 30 GHz dans la 
region spectrale de 1’iode contenant les deux transitions

R97(28-0) et P60(27-0) proche de 543 nm. Ces deux raies 
d’absorption presentent respectivement une bonne 
sensibility £ la temperature et £ la pression, pour un domaine 
de temperature donne.
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Figure 3 : Evolution du signal de fluorescence k 
temperature constante
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Figure 4 : Evolution du signal de fluorescence k pression 
constante

Les figures 3 et 4 montrent 1’evolution du signal de 
fluorescence thSorique dans la bande d’absorption contenant 
les raies d’absorption R97 et P60 £ pression constante pour 
differentes temperatures et inversement Une bibliothSque de 
spectres de reference a 6te constmite pour ces deux raies, pour 
des pressions comprises entre 10 000 Pa et 200 000 Pa par 
pas de 2 500 Pa et pour des temperatures comprises entre 100 
K et 400 K par pas de 5 K prenant en compte les raies 
d’absorption voisines dans une gamme spectrale de 60 GHz 
corespondent £ l’elargissement collisionnel autour de ces 
deux raies principals.

Le signal de fluorescence experimental obtenu par excitation 
successive de ces deux raies d’absorption est ensuite compare 
£ la bibliotheque de spectres theoriques. La correlation des 
signaux theoriques et experimentaux foumit directement les 
mesures de pression et de temperature dans le volume de 
mesure, sans recours £ une mesure de reference en un point de 
1’ecoulement oil les parametres P et T sont connus.



6. APPLICATION AUX MESURES DE VITESSE 
II a ete montre que la technique de mesure de pression et de 
temperature par FIL pouvait etre aisement couplee a des 
mesures de vitesse par vtiocimetrie laser interferentielle ou 
bi-point [37, 38], le rayonnement laser etant identique.

Le d6calage spectral Doppler d’une raie d’un traceur 
fluorescent en mouvement dans l’6coulement est 
proportionnel & la composante de la vitesse dans la direction 
excita trice du rayonnement laser monomode accordee sur 
cette raie d’absorption [12]. Le decalage Doppler est:

u
A V = ------

D X
avec:
A vD ddcalage Doppler en frequence, 
u module de la composante de la vitesse suivant la direction 
de propagation de la radiation, 
c vitesse de la lumiere, 
vq frequence de la radiation laser.
Deux methodes de mesure de vitesse par F.I.L. ont ete 
estimees.

La premiere methode utilisant le balayage en frequence est la 
plus precise, mais son emploi doit etre reserve & des 
dcoulements stationnaires dont la vitesse est limitee 
inferieurement & 20 m/s. Cette technique donne 
simultanement une mesure de la pression et une mesure d'une 
composante de la vitesse.

La methode utilisant une frequence laser fixe presente une 
resolution temporelle bien superieure & la methode utilisant 
le balayage en frequence. Cette deuxieme technique permet 
d'effectuer des mesures de vitesses instationnaires inferieures 
& 1000 m/s pour des ecoulements dont la pression est 
inferieure 6 50000 Pa. Son emploi peut etre envisage pour 
l’6tude d'dcoulements instationnaires.

6.1 Mesure du decalage Doppler par balayage de 
la raie laser
Le faisceau laser est divis6 au moyen d’une lame separatrice, 
puis dirige par un jeu de miroirs vers le volume de mesure 
pour former un couple de deux faisceaux coaxiaux k 
propagation opposee. La frequence du laser accordable est 
calde au voisinage de la position spectrale d’une raie 
d’absorption connue, puis un balayage en frequence est 
effectue sur un domaine spectral correspondant a la largeur de 
raie.

Le signal de fluorescence relatif a chacun des deux faisceaux 
est obtenu de maniere independante par l’altemance du 
passage du rayonnement vers le volume de mesure [39]. Deux 
spectres correspondant k chacun des sens de propagation du 
rayonnement laser sont obtenus et sont decales en frequence 
du double du decalage Doppler. Ce decalage temporel de 
I’excitation laser est realise au moyen d’un obturateur 
mecanique place juste apres le dispositif de separation en 
deux faisceaux. On en deduit la composante cherchee de la 
vitesse, voire la pression et la temperature par exploitation 
complete du signal de fluorescence.

Lorsque 1’ecoulement est bidimensionnel, il est necessaire de 
determiner successivement les deux composantes du vecteur 
vitesse u, et u?. Trois faisceaux laser a directions 
lineairement ind6pendantes sont alors utilises afin de

decomposer le vecteur vitesse sur la base formee par les 
faisceaux FI et F2 et au troisieme F3, dont la direction est & 
45° de FI et F2 [40].

Cette methode de determination directe du decalage Doppler 
presente 1’avantage d’offrir une bonne precision et de ne pas 
etre limitSe superieurement en" vitesse. La precision sur la 
mesure du decalage Doppler etant de 25 MHz, soit la limite du 
pas en frequence de la raie laser, conduit k une incertitude sur 
la mesure de vitesse de I’ordre de 13 m/s. La resolution 
temporelle de cette technique est limitee par le temps de 
balayage en longueur d’onde de la raie laser, qui peut etre 
reduit au minimum i 0,1 s pour une defacement de raie sur 10 
GHz dans le cadre d’une programmation interne du systdme 
AUTOSCAN [41, 42]. Une programmation exteme du 
fonctionnement de ce laser a 6t£ ddveloppee permettant de 
reduire (’acquisition.

6.2 Mesure a frequence laser fixe 
Cette methode offre la possibility de rdduire le temps 
d’acquisition, done de rialiser des mesures instationnaires, 
puisque le temps de balayage n’intervient pas directement 
dans la determination du d6calage Doppler [43, 44]. La 
technique de mesure de vitesse repose sur les proprietes du 
spectre d’absorption de la molecule d’iode dont le profil est 
decrit par I’integrale de Voigt g%(v). Ce profil, dit de Voigt, 
est une fonction de la pression et de la temperature. II 
presente une partie lineaire situee au maximum de pente qui 
est tres sensible aux ddcalages fr6quentiels. La raie laser doit 
alors etre positionnee dans cette zone spectrale perceptible 
en figures 3 et 4 afin de determiner le decalage Doppler. La 
frequence laser est accordee au maximum de pente du profil 
d’absorption dans la partie lineaire. Afin de lever 
1’incertitude sur la valeur de la longueur d’ondc, 1’utilisation 
d’un couple de faisceaux coaxiaux altemes i propagation 
opposee de meme source, indices a et b, est 6galement 
faite.Chaque faisceau est absorbe k des frequences d6caiees 
par effet Doppler d’une valeur respective de ± Av, le signe 
dependant de la composante de la vitesse se trouvant dans la 
direction de propagation laser. Les valours de la fonction de 
Voigt aux frequences dficalees par effet Doppler des faisceaux 
a et b sont referenc£es respectivement par gi2aet gn b • D 651

possible d’exprimer gi2a» Sg b et Av en fonction de la pente 

locale du profil d’absorption

tg a = S|2J ~Sl2b =f—|

Og.2
dv

On en deduit pour la composante de la vitesse:

-Av=
C St2 a ** Sb t>

9g,z ^

dv AO

Experimentalement le parametre mesurable est le signal de 
fluorescence Sf qu’on exprime en fonction du profil 
d’absorption par la relation :

Sf = KI gI2
avec :
Sf, signal de fluorescence mesure
K, constante caracterisant la chaine optique
gi2. fonction de Voigt, determinee a la frequence d’excitation



laser
I, intensity laser.
Pour les faisceaux a et b, ('expression du signal de 
fluorescence se resume A:

Sfa = K la g!2 a 
Sfb - K lb gI2 b

L’intensite laser I est differente pour chacun des deux 
faisceaux : elle peut varier selon le trajet optique et n’est pas 
repartie uniformement dans la section droite du faisceau. La 
constante K est identique puisqu’elle caractSrise la chaine 
optique. L’expression de la composante de la vitesse devient 
alors :

S* Sn,
la lb z g|2
Sfa fdSl2 )
la lb l dv J

L’adaptation de cette technique a un ecoulement 
bidimensionnel s’effectue de fagon similaire & celle enoncde 
pour la mdthode k balayage frdquentiel. La generalisation de 
la mdthode ddcrite precedemment k la determination du 
vecteur vitesse s’effectue par 1’utilisation d'une excitation 
laser i trois faisceaux afin de decomposer le vecteur-vitesse. 
La seule determination de l’intensite optique de chaque 
faisceau permet k partir du signal de fluorescence d’exprimer 
les composantes du vecteur-vitesse.
La pente normalisee du profil d’absorption ne depend que de 
la pression et de la temperature locale. Si 1’ecoulement est 
incompressible et adiabatique, il est possible de determiner 
la pente normalisee en utilisant un point ou la vitesse est 
connue. Pour un ecoulement compressible la pente 
normalisee du profil d’absorption varie d’un point de mesure 
k un autre ; une determination experimental est necessaire et 
elle peut etre r6alis6e k partir d’une mesure avec un quatrieme 
faisceau & frequence connue, lSgerement dScale par rapport 
aux trois autres faisceaux [45].
La frequence du quatrieme faisceau vs doit appartenir au 
domaine spectral correspondant a la partie lin6aire du profil 
d’absorption. Un modulateur acousto-optique permettant 
d’obtenir un d6calage Avs de 200 Mhz a ete utilise.
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Figure 5 : Exploitation du signal de fluorescence

7. MESURE SIMULTANEE DES PARAMETRES 
PRESSION, TEMPERATURE ET VITESSE
La mesure simultanee des parametres pression, temperature 

et vitesse par F.I.L. est possible par une m6thode de balayage 
en frequence dans un domaine d’6mission du laser monomode 
accordable couvrant au moins deux raies d’absorption de 
l’iode choisies en fonction des criteres precedemment 6tablis 
[46, 47, 48] telles que les deux raies d’absorption R97 et 
P60. La figure 5 presente le principe de determination des 
parametres.

8. DISPOSITIF EXPERIMENTAL
Le dispositif experimental (figure 6) comprend trois parties 
principales : la source laser, l’ensemencement de 
l’6coulement en iode mol6culaire, et le dispositif de 
collection et de traitement du signal de fluorescence.

is TTL

Fatscesu 21 'de detection

R«prtsei lode

Figure 6 : Dispositif experimental

L’emission laser est obtenue soil par un laser multimode 
gaussien i argon ionise Coherent Innova 100, soil par un 
laser k colorant Coherent 899-29 en anneau pompe par ce 
meme laser k argon ionise. Ce laser k colorant accordable 
est equipe d’un ensemble de mesure de la frequence dEmission 
et d’un systdme de calage et de pilotage en frequence dit 
Autoscan. En utilisant comme milieu actif le colorant 
Pyromethene 556, le laser peut etre accords k une longueur 
d’onde comprise entre 520 nm et 560 nm correspondant k une 
zone spectale du visible oh l’on recense de nombreuses raies 
d’absorption. La puissance du laser est superieure A 1W pour 
une puissance de pompage du laser a argon ionise de 6W. Le 
laser a colorant 899-29 emet une frequence monomode 
stabilisee de largeur de raie inferieure k 500kHz grace & un 
systeme asservi qui comprend des etalons intracavitS et une 
cavit6 de reference. La lame galvanometrique de Brewster 
permet un balayage sur une bande de frequence de 30 GHz. Le 
systeme est equipe d’un lambdametre haute resolution 
permettant un recalage en frequence de precision inferieur a 
200 MHz. En sortie du laser, le faisceau est ensuite guid6 par 
un systeme periscopique, puis separe en deux faisceaux 
colineaires et de directions opposees vers le volume de 
mesure.

L’ecoulement est ensemence par passage sur un tube 
thermostate contenant un manchon d’iode. Une faible 
fraction molaire d’iode (< 100 ppm) ensemence l’ecoulement 
d’air sec.
Le systeme de detection est constitue par une lentille 
achromatique permettant de faire focaliser le signal de



fluorescence sur un tube photomultiplicateur k comptage de 
photons AsGa refroidi k -30°C par effet Peltier. La lumiere 
laser diffusde par les particules et par les parois est bloquee 
par un filtre optique passe-haut A 570 nm. Le nombre de 
photons re$u par le photomultiplicateur est enregistre. Le 
volume de detection a comme dimensions en considerant la 
focale de l'achromat et le diametre du faisceau laser, 100pm 
de long et 150pm de diametre. Celui-ci est positionne a 
l’endroit souhaite par des tables de ddplacement pilotees 
correspondant generalement £ un maillage predefini de 
l’dcoulement etudid. Le signal de fluorescence est enregistre 
pendant un temps constant. Le signal du photomultiplicateur 
est normalise par la mesure instantanee de la puissance laser. 
Les deux methodes de mesures des parametres pression et 
temperature par fluorescence induite de l’iode avec un 
rayonnement laser multimode gaussien a 514,5nm et 
monomode accordd k des raies spdcifiques de I’iode ont ete 
testdes dans des conditions statiques puis dans des conditions 
d’ecoulement sur un jet supersonique issu d’une tuyere sous 
ddtendue de petites dimensions.

Une etude experimentale a etd menee afin de verifier la 
valid!td des principes thdoriques enonces et de tester la 
possibilite d'obtenir des informations sur le champ de 
pression et de vitesse d'un dcoulement ensemence en iode 
moleculaire.

9. APPLICATION AU CAS D’UN JET SOUS 
DETENDU

9.1 Description aerodynamique de la tuyere et du 
jet
L'dcoulement choisi est un jet issu d'une tuyere supersonique 
sous-detendue. Ce jet qui presente d'importantes variations 
spatiales des proprietds du fluide, notamment de la pression 
locale et de la vitesse, est bien connu des aerodynamiciens. 
Des modeles de calcul existent, permettant la determination 
de ces proprietds. Dans le cas present, un calcul par 
resolution des equations d'Euler a etd mis en oeuvre.
Pour cela, une tuyere de revolution presentant un diametre au 
col de 4 mm environ est apparue comme un bon compromis 
entre le debit d’air et la pression generatrice disponible, 
conditionnant l’intensite des gradients de pression et de 
vitesse dans le jet et les difficultes mecaniques tides a 
l'usinage de la tuyere. Dans ce type d’ecoulement, des 
mesures intrusives sont impossibles.
Les parametres de calcul suivants ont etd retenus :

- pression gdneratrice : 5,5.105 Pa
- temperature generatrice: 293 K
- pression a la sortie : 1,5.10s Pa
- nombre de Mach de sortie: 1,5
- ejection des gaz k la pression atmosphdrique.

Le calcul du profit de la tuyere est effectue dans un premier 
temps en fluide non visqueux, a I’aide de la methode des 
caractdristiques, puis un couplage avec un modele de couche 
limite a etd mis en oeuvre, permettant ainsi de corriger la 
geometric de la tuyere de l'dpaisseur de ddplacement. Le profil 
est peu divergent, puisque les diametres calcules au col et 
dans le plan de sortie sont respectivement:

- diametre au col: 4,56 mm
- diametre dans le plan de sortie: 5 mm.

La geometric de la tuyere est realisee avec une 
precision de 2 pm et le profil est rectifie jusqu'a obtention du

minimum de defaut. Le materiau choisi, devant resister au 
mieux k l’oxydation par l'iode est un acier special de type 316 
H. Un calcul des caractdristiques aerodynamiques du jet a ete 
realise sur une distance de huit fois le diametre au col, afin 
d'obtenir une representation de la quasi pdriodicite des 
evolutions de pression et de vitesse. Le calcul est effectue en 
fluide non visqueux par une methode pseudo-instationnaire de 
rdsolution des equations d'Euler. Le jet presente une structure 
altemee de ddtentes et de recompressions moyennement 
in tenses en raison du taux de detente modern de la tuyere. Le 
domaine de pression s’dtend de 2.104 Pa k 1,7.10s Pa. Les 
temperatures locales varient dans la gamme 120K a 220K. 
Les vitesses calculees sont comprises entre 400 et 600 m-s*1-

9.2 Mesure de pression sur l’axe du jet 
supersonique par fluorescence induite de I’iode 
par un rayonnement multimode et monomode

Les figures 7 et 8 prdsentent I’d volution de la pression 
determinee experimentalement par la methode multimode k 
large bande spectrale (figure 7) et la methode monomode 
(figure 8), sur l’axe du jet supersonique, comparde aux valeurs 
issues du calcul d’Euler. Les deux methodes experimentales 
rdvelent les oscillations de pression prdvues par le calcul. 
Pour chacune des deux mdthodes, Involution theorique du 
signal de fluorescence montre que sa dynamique est plus 
faible que la dynamique en pression. Le phdnomene est 
d’autant plus marque en multimode, ce qui signifie que de 
petites variations de pression seront difficilement 
ddtectables par cette technique. Dans le cas d’une excitation 
laser multimode, la pression est ddterminee k partir du signal 
de fluorescence soit au moyen d’une hypo these devolution 
de la temperature scion une loi d’dcoulement isentropique P(j 
isemropique). soil k partir d’une determination de temperature 
exploitant egalement le signal de fluorescence P (tfhl.)-

X (aim)

Figure 7: Evolution de la pression sur I’axe du jet

L’evolution deP(? fie.) est plus precise que 1’evolution de P(t 

isentropique)- Pour les mesures realisees a partir du 
rayonnement laser monomode (figure 8), les valeurs de



pression determines par la correlation de spectres theoriques 
correspondent aux points notds P (Biblio)ne nScessitent aucun 
point de reference dans I’ScouIement contrairement aux 
points de la courbe P(ref monomodc)- L’ecart observe est du en 
partie aux imperfections de ces methodes et pour une autre 
partie & I’hypoth&se de fluide non visqueux faite dans le code 
Euler. Pour les deux premieres structures de type dStente 
recompression, Is minima et maxima de pression obtenus 
experimentalement coincident avec ceux determines par le 
calcul Euler. L’incertitude en positionnement du faisceau 
laser est evaluee £ 0,1mm. Pour les deux methodes, 
I"amplitude de l’oscillation presente une decroissance 
reguliere de type decrement logarithmique, bien que la 
pression Euler 6volue sous forme d'oscillations 
quasip6riodiqus et pratiquement de meme amplitude.

X ( mm )

Figure 8: Evolution de la pression sur I’axe du jet

Experimentalement il st remarque que I’attenuation est plus 
importante pour les maxima que pour les minima. Cette 
attenuation des gradients de pression non predite par le calcul 
Euler, peut provenir du fait que les effets visqueux non pris en 
compte par le modele le sont experimentalement. De plus il 
est rappele que la couche limite se developpant dans le 
divergent de la tuyere a pour effet de provoquer une 
repartition du premier faisceau de detente sur l’epaisseur de la 
couche limite. II en resulte un etalement de la zone du premier 
minimum de pression et une diminution de l’intensite de la 
detente. L’ecart entre theorie et experience est aussi 
imputable £ la dimension trap importante du volume de 
mesure (150 pm)3 par rapport a 1’evolution locale de la 
pression, surtout dans la zone ou le gradient de pression 
s’inverse.

9.3 Mesure de temperature sur l’axe du jet 
supersonique par fluorescence induite de Mode 
par un rayonnement multimode et monomode 
Les temperatures d6terminees experimentalement par 
fluorescence induite par laser dans le cas du rayonnement 
laser multimode sont en bon accord avec les valeurs 
theoriques du code Euler (figure 9). L’ecoulement compte-tenu 
des valeurs de pression et de temperature peut etre considere 
comme pratiquement isentropique.
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Figure 9: Evolution de la temperature sur I’axe du jet

Les valeurs des mesures de temperature obtenues dans le cas 
d’un rayonnement laser monomode sont pr6sent6es sur cette 
meme figure pour une zone de l’6coulement. Les valeurs des 
temperatures theoriques du code Euler sont comparSes aux 
valeurs exp6rimentales obtenues £ partir du rapport des 
signaux de fluorescence enregistrds lors du balayage en 
frequence de la raie laser sur deux tales d’absorption voisines. 
Les ecarts les plus importants observes correspondent aux 
maxima de pression engendrant un dlargissement 
collisionnel consequent.

9.4 Mesure de vitesse sur 1’axe du jet 
supersonique par fluorescence induite de Mode 
par un rayonnement monomode 
Les mesures de vitesses obtenues £ partir d’un balayage en 
frequence de la raie laser presentees en figure 10 sont 
comparees & la fois aux mesures de vitesses obtenues sur ce 
jet par velocimetrie laser Doppler (LDV) et par velocimetrie 
laser bipoint (L2F) ainsi qu’aux valeurs theoriques du code 
Euler. La, encore les effets visqueux et la taille du volume de 
mesure comparee aux dimensions du jet peuvent expliquer les 
differences. Les valeurs des vitesses obtenues par FIL sont 
intermediaires entre les valeurs experimentales L2F et LDV 
laissant supposer un suivi de l’ecoulement plus facile par les 
molecules que par des particules.
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Figure 10 : Evolution de la vitesse sur I’axe du jet



9.5 Mesures simultanees de pression, de 
temperature et de vitesse sur l’axe du jet 
supersonique par fluorescence induite de Mode 
par balayage en frequence d’un rayonnement 
monomode
La mesure des trois principaux parametres d’un ecoulement a 
etc realisee k partir d’un spectre de fluorescence obtenu aux 
cours du balayage en frequence des deux faisceaux colineaires 
sc propageant en sens contraire. La direction des faisceaux 
fait un angle de 30 degrfis avec 1’axe du jet. Le signal de 
fluorescence est simultanement normalise par 1’intensite 
laser. Une mesure de bruit correspondant au signal de 
fluorescence normalise par l’intensitd laser dans le cas d’un 
dcoulement non ensemence en iode est realisee. Le bruit est 
retranchfi du signal de fluorescence normalise par l’intensite 
laser. La pression est obtenue par correlation avec la 
bibliotheque de spectres th6oriques, la temperature par 
exploitation du rapport des signaux de fluorescence des deux 
raies d’absorption.

10. CONCLUSION ET PERSPECTIVES 
L’utilisation de la fluorescence de I’iode induite par laser 
comme outil en mdtrologie optique des ficoulements a et6 
d6montr£e. Apres avoir fait 1’objet d’une modfilisation et 
d’une validation dans des conditions statiques, la technique a 
et6 testde dans des conditions d’lcoulements extemes et 
internes. Outre son excellente resolution spatio-temporelle 
et le parfait suivi de l’6coulement rdalise au moyen d’un 
ensemencement moliculaire homoghne, la technique 
presente 1’avantage d’obtenir deux ou trois informations 
essentielles sur l’Scoulement 6tudi6 k savoir la pression, la 
temperature et la vitesse k partir d’une unique mesure 
experimentale du signal de fluorescence [50].

Deux types d’excitation laser permettent la mesure couplee 
de la pression et de la temperature. Le laser a argon 
ionise multimode prdsente 1’avantage d’Smettre 
intensement k la longueur d’onde de 514,5 nm colncidant 
fortuitement avec la longueur d’onde de la double raie 
d’absorption de Mode notde P13-R15 (43-0). Ce type de 
rayonnement permet de rendre compte de Involution de 
pression k partir de la prdconnaissance de involution de 
temperature soit par une loi devolution, soit par une 
determination experimentale de la temperature realisee par 
F.I.L.. L’utilisation de ce type d’excitation impose une 
mesure de reference oh la pression et la temperature sont 
connues; ce qui peimet de s’affranchir de la connaissance de 
differentes constantes liees & la physico-chimie du 
phenomena et au type d’excitation laser.
L’autre type de source laser utilisable est un laser 
monomode accordable a colorant permettant de 
choisir une raie d’absorption de Mode dont la dependance en 
temperature est negligeable; ce qui permet d’obtenir une 
expression du signal de fluorescence simplifiee puisque celui- 
ci est inversement proportionnelle k la pression. La mesure 
de temperature est possible a partir du rapport des signaux de 
fluorescence induit par deux raies voisines du spectre 
d’absorption de la molecule d’iode. La determination de cette 
zone spectrale permet des mesures de temperature sur une 
large gamme. L’autre avantage du choix de cette excitation 
laser reside dans le fait qu’il n’est plus necessaire d’effectuer 
une mesure de reference puisqu’une correlation entre le 
spectre de fluorescence experimental et ceux Indus dans une 
bibliotheque de spectres theoriques issus de la modelisation 
est effectuee permettant une determination directe de la

pression. Enfin l’intensitd laser Smise par le laser k colorant, 
quoique inferieure k celle emise par le laser k argon ionise, 
offre desormais un bon rendement avec l’emploi de colorants 
tels que les PyrromethSnes et Rhodamines.
Cette methode peut egalement etre etendue k la mesure de 
vitesse par comparaison du dScalage frdquentiel Doppler 
entre le spectre de fluorescence et celui obtenu a partie d’une 
cellule statique a lode utilisee comme standard de frequence.

Le champ d’application de cette methode interesse les 
gcoulements gazeux dont la pression evolue entre 0.2 et 5 
bars avec une precision de 5 % et dont la temperature demeure 
inferieure k 600 K avec une precision infSrieure k 3 %.
Des mesures dans le champ d’un plan laser des memes 
grandeurs caractfiristiques peuvent etre r6alisees assez 
facilement, mais elles necessitent des moyens adapts de 
visualisation par camera intensifISe.

L’inconvenient majeur de cette technique reside dans le fait 
que Mode presente un caractdre corrosif sous forme d’acide en 
milieu humide nficessitant l’emploi de mat6riaux appropries 
tels que le tdflon, le PVC, l’acier 316TI ou plus simplement 
d’utiliser de l’air sec.
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Mesure d’indice de refraction et 
de temperature en phase Doppler.
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Objectif

Indice de l’eau a pression ambiante:
20°C -> m=1.3363, 100°C -> m=1.3209
Indice du fuel a 10 bar:
20°C -> m=1.41,1700°C > m=1.27

* Gradient de temperature, concentration.

* Role de la forme
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• Phase Doppler: principe et ambiguite de 
trajectoire

• Geometric Double Mode (Dual Mode)
• Geometric Double Bouffee (Dual Burst)
• Refractometrie d’Arc-en-ciel



Principe du phase Doppler

Volume de mesure

articule

P=PS [1 + v cos (Ago t + O) ]
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Exemple dc rcsultats
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Double Bouffee
Principe

Composante principale 
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Exemple de mesure d’indice reel
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Arc-en-ciel principal

rayon d’arc-en-ciel

lumiere
reflec

A partir de V arc-en-ciel principal, la dimension, un 
indice de refraction moyen, et une information sur 
la sphericite peuvent etre obtenus.



Double refractometrie d’Arc-en-ciel
IS

second arc-en-ciel

Arc-en-ciel principal

En mesurant le premier et le second Arc-en-ciel une information 
sur les gradients internes est obtenue.



Exemple de signaux 
experimentaux

200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000



Sensibilite a la forme de la
particule

Phase Doppler: peu sensible
Arc-en-ciel tres sensible. Une ellipticite de 
1.5 % modifie la mesure d’indice de 0.03 
(calcul rigoureux en GLMT pour cylindre).



Conclusion

PDA Double mode: Re(M) +/- 0.01 
PDA Double Bouffee: Re(M) +/- 0.01 et

Arc-en-ciel: Re(M) +/- 0.0005 si sphere 
parfaite, Re(M) +/- 0.01 si ellipticite a 
mieux que 1%.
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Resume

Ce travail presente 1’etude experimentale et numerique d’une projection de particules d’alumine a la torche a 
plasma atmospherique. D’une part, nous avons developpe une technique de mesure par thermographic dans 
1’ultraviolet pour mesurer les champs de temperature du jet. Et d’autre part, nous avons realise la modelisation 
complete de ce jet. Les champs de temperature experimentaux et theoriques sont presentes.

1 - Introduction

La projection a la torche a plasma est un 
precede qui est utilise pour fabriquer des couches 
dpaisses (de 100 pm a quelques mm). Le plasma 
d’arc produit dans la torche est utilise pour fondre le 
materiau injecte sous forme de poudre dans le dard. 
Les particules de poudre fondues et accelerees 
s’ecrasent sur la piece a trailer formant ainsi le 
revetement.
Parmi les techniques de diagnostic employees pour 
etudier les champs de temperature des particules en 
projection plasma, nous pensons que la 
thermographic rapide dans l’ultraviolet est 
certainement bien adaptee. Les plasmas thermiques 
de haute pression (voisine de l’atmosphere) 
consideres dans cette etude presentent une 
temperature des especes lourdes (ions-atomes- 
molecules) voisine de la temperature des electrons 
libres. Ils sont caracterises par une forte densite 
electronique, des temperatures superieures a 4000 K 
et des valeurs elevees de la conductivity thermique et 
de la viscosite [1], [2J.

D’autre part, on suppose I’equilibre 
thermodynamique local etabli, et on ne prend pas en 
compte [’influence des fluctuations du plasma etant 
donne les faibles temps d’ouverture de la camera 
intensifiee utilisee (100 ns < to < 64 ps); en premiere 
estimation, l’ecoulement du jet est considere en 
equilibre thermique et fige. Notre objectif est 
d’etudier les champs de temperature des particules 
d’alumines projetees a la torche a plasma 
atmospherique, plasma const!tue d’un melange 
d’argon et d’hydrogene. La presence d’hydrogene

augmente la densite energetique et la conductivity 
thermique du jet d’ou un gain d’efficacite thermique 
vis a vis du materiau traite.

La modelisation et le diagnostic des jets de 
plasma d’arc souffle, tels que ceux utilises en 
projection a la torche a plasma sous pression 
atmospherique, sont des etapes importantes pour 
comprendre les phenomenes de transfert impliques 
dans le chaufiage des particules, et predire les 
interactions plasma-particules. Cette etude 
numerique est realisee a l’aide du code de calcul 
PHOENICS.

2 - Thermographie dans l’ultraviolet

2.1 Generalite

La thermographie optique est actuellement la 
seule methode sans contact, qui permette d'obtenir la 
temperature de surface d'un objet Elle est cependant 
souvent consideree comme une technique d'imagerie 
qualitative ne permettant d'obtenir qu'une detection 
des zones chaudes d'une surface.
En effet, les cameras mesurent la luminance d'un 
objet, et cette luminance depend de la temperature de 
la surface, ainsi que du facteur d'emission du 
materiau.
Dans le cas des dielectriques, cette emissivite est de 
1'ordre de 0,9, et en premiere approximation, les 
isothermes peuvent etre confondues avec les 
isoluminances donnees par la camera.
Par centre, dans le cas des metaux, l'emissivite varie 
de 0,01 pour les metaux polis comme l'or, a 0,2 pour 
les aciers [3], La rugosite et les phenomenes



d'oxydation augmentent ces valeurs dans des 
proportions difficiles a estimer sans mesure in situ de 
cette emissivite.
L'idee presentee dans ce travail est d'effectuer la 
mesure de la temperature dans 1'ultraviolet. Cette 
mesure a courte longueur d'onde, peu sensible a la 
variation du facteur d'emission, permet ainsi 
d'obtenir la temperature vraie de la surface [4].
Le choix de la longueur d'onde doit etre compatible 
avec le nombre de photons emis par la surface a 
etudier [5].

2.2 Precision de la mesure

Dans une thermographie, nous mesurons la 
luminance d'tme surface.

Lx = -
CiX-5

exp Ci -1

(1)

avec:
C, = 1,191062 10"16 W/m2.sr 
C2 = 1,4388 10"2J/K
Tx, temperature de luminance (ou temperature 
equivalente corps noir)

Dans le cas de l'approximation de WIEN (X T < 3000 
pm. K), la temperature vraie Tv de la surface peut 
etre determinee a partir de sa temperature de 
luminance Tx. La relation qui lie Tv et Tx est:

Tv

1 X ,
(2)

avec:

Sx, facteur d'emission monochromatique

En travaillant a la plus courte longueur d'onde 
possible, on minimise le second terme de la relation 
(2) qui donne l'erreur sur la temperature vraie. De 
plus, l’avantage de I’utilisation des courtes longueurs 
d’onde est encore accentue lorsque le materiau a un 
facteur d’emission eleve. Le facteur d’emission de 
l’alumine est superieur a 0,9 pour des temperatures 
superieures a 2300 K [6].

3 - Etude spectroscopique du jet de plasma 
Ar-H2, sans et avec particules de poudre
D'ALzOs

Le plasma est un melange de gaz plus ou moins 
ionise : G GT + e\

II est cree et entretenu par apport d’energie du 
generateur electrique au melange de gaz dit 
plasmagene. L’ensemble generateur et plasma 
constitue une source de rayonnement de tres forte 
puissance. Le materiau, sous forme de poudre, est 
introduit dans le plasma ou il est partiellement 
transforme en vapeurs atomiques, et eventuellement 
ioniques, il est alors excite par les constituants du 
plasma (G, G+ et e"). Il existe alors des phenomenes 
de desexcitations radiatives des elements du plasma, 
ce qui se traduit par la production d’un spectre 
atomique constitue par un ensemble de raies 
spectrales caracterisees par leur longueur d’onde 
maximale et leur intensite. Les raies d’emission des 
elements atomiques constituant les particules 
projetees s’ajoutent a celles du plasma.

Pour optimiser le choix des longueurs d’onde de 
mesure, nous avons mene une etude spectroscopique 
preliminaire du jet de plasma seul.
Celle-ci a consiste a enregistrer d’abord le profil 
axial de plusieurs isochromatiques de luminance 
d’un jet de plasma d’arc Ar-H2 avec un spectrometre 
a reseau JOBIN YVON J38 a grande resolution 
(2400 traits/mm). Le detecteur associe au 
spectrometre est un photomultiplicateur 
HAMAMATSU R372 dont le domaine d’utilisation 
s’etend de 185 a 730 nm avec une reponse maximum 
a 340 nm. Un systeme d’acquisition numerique 
enregistre les signaux issus du compteur de photons. 
L’appareillage de detection est etalonne sur une 
lampe halogene a ruban de tungstene calibree, 
simulant la luminance d’un corps noir a 2776 K.
Le spectrometre est place dans la cabine de 
projection a environ 30 cm de la flamme. Toutes les 
experiences sont executees dans les memes 
conditions de projection, debits de gaz plasmagene : 
40 NL/min d’argon et 13 NL/min d’hydrogene, 
1=545 A et V=77 V. Le rendement thermique 
correspondant est d’environ 60 %.
La figure (2) represente les profils axiaux de 
luminances aux longueurs d’onde 350, 400, 488, 
550, et 600 nm obtenus dans les conditions 
experimentales de la figure (1). On constate que 
1’emission du jet est maximum dans le visible et 
decroit lorsque la longueur d’onde diminue. Le 
maximum d’emission releve se situe a 488 nm , ce 
resultat est representatif d’une raie d’emission de 
l’argon Ar I, centree a 4879.9 A.

Nous avons ensuite etudie les spectres 
d’emission du plasma Ar-H2 sans, puis avec 
particules de poudre d’alumine. La figure (3) 
represent^ le spectre d’emission du jet de plasma 
d’arc Ar-H2, en sortie de torche (diametre fie buse : 
6 mm) dans le domaine spectral compris entre 350 et 
450 nm. Les figures (4) et (5) represented les



spectres de rales du meme jet de plasma en presence 
de particules d’alumine, respectivement entre 200 et 
300 nm et 350 et 450 nm.
En presence d’alumine, le spectre d’emission du jet 
est tres riche en rales (A1 I) entre 200 et 280 nm. Par 
consequent on choisira des filtres interferentiels 
centres a 300 et 400 nm pour les experiences de 
thermographic rapide dans Vultraviolet.

Torch: A.P.S.
(Atmospheric Plasma

TranslationSpectrometre a reseau 
Jobin Yvon 2400 traits/mm V=ete

Figure 1: Dispositif experimental spectroscopique

e 2.5 to

4:0,4 pm

8 1.10

•| 5.10

Position le long de l'axe du jet (nun)

Figure 2 : Profils axiaux des isochromatiques de 
luminance d’un jet de plasma d’arc Ar-H2 (40/13 
NUmin)

360 380 400 420 440 460

longueur d'onde (nm)

Figure 3: Spectre d’emission du plasma d’arc Ar-H2 
(40/13 NUmin) entre 350 et 450 nm mesure a 10 mm 
en aval de la sortie de torche

longueur d'onde (nm)

Figure 4: Spectre d’emission d’un jet de particules 
d’Al203projetees a la torche a plasma d’Ar-H2 
(40/13 NUmin) entre 200 et 300 nm mesure a 10 
mm en aval de la sortie de torche

Figure 5: Spectre d’emission d’un jet de particules 
d’Alj03projetee a la torche a plasma d’Ar-H2 
(40/13 NUmin) entre 350 et 450 nm mesure a 10 mm 
en aval de la sortie de torche

4 - Mesure de la temperature

TcrcheAP.S. 
(Atmospheric Plasma 
Spray)

Camera GC.D. intensifies LendBe

Fibre
interferentiel Ar+H2

Figure 6 : Schema de principe de la mesure de 
temperature

Les experiences ont ete realisees avec tin filtre 
interferentiel etroit centre a 400 nm.



Notre appareillage de mesure a ete etalonne a l'aide 
d'un corps noir , et d'tme lampe halogene a ruban de 
tungstene.
La figure (7) represente une image d'isoluminances 
d'une flamme, telle que la voit la camera.

Figure 7 : Image d'isoluminances d'une flamme 
plasma Ar-H2 (40/13 l.miri1), contenant des particules 
d'alumine (<j><36 pm, 30g.minl), temps d'ouverture de 
la camera to = 64 ps, 2 = 0,400 pm

Les figures (8) et (9) representent le champ de 
temperature et le profil axial de temperature, de la 
flamme de la figure precedente. La valeur maximale 
atteinte par la temperature est d'environ 2900 °C pour 
ce type de flamme.

Figure 8 : Image 3D du champ de temperature de 
luminance d’une projection d’alumine (0 <36 pm, 30 
g/miri), a la torche a plasma d’Ar-H2 (40/13 NL/min), 
temps d’ouverture de la camera to —64 ps, X = 0,400 
pm

3200

o3100
i
•is3000 a.

H2900

2800

Figure 9 : Profil axial de temperature de luminance 
du jet de particules d’alumine (0 <36 pm, 30 g/min 
projetee a la torche a plasma d’Ar-H2 (40/13 
NL /min), X = 0,400 pm

2 : profil Hsse par FFT
profil mesure
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5 - Modelisation

5.1 Introduction

La modelisation du precede de projection 
thermique peut etre decomposee en difierentes phases : 
modelisation de l’arc electrique [7-9], calcul des 
champs de vitesse et de temperature dans le jet plasma 
[10-12], calcul des interactions jet - particules [13], 
calcul des interactions jet - substrat [14] ou calcul des 
interactions particules - substrat [15]. Dans cette 
etude, seules la determination des champs de vitesse et 
de temperature et la modelisation des interactions jet - 
particules seront abordees. Dans ce but, il est 
necessaire de connaitre les proprietes 
thermodynamiques et de transport des gaz utilises lors 
de la projection. Cette etape est realisee en 
determinant d’abord la composition chimique a 
l’equilibre du jet, que nous calculons en utilisant une 
methode de minimisation de l’energie de Gibbs. Les 
proprietes thermodynamiques des especes 
individuelles sont prises dans les tables de Gurvich 
[16].
Nous determinons ensuite les coefficients de transport 
en utilisant la theorie cinetique des gaz. En supposant 
des potentiels d’interaction entre chaque espece 
presente dans le melange, il est possible de determiner 
les integrates de collision entre chaque espece et d’en 
deduire les coefficients de transport du melange 
(viscosite, conductivity thermique, et conductibilite 
electrique).
Cette etape preliminaire realisee, il est maintenant 
possible de calculer les champs de vitesse, de 
temperature, de concentrations dans le jet, par la 
resolution des equations de Navier - Stokes regissant 
I’ecoulement. Pour resoudre ces equations nous 
utilisons le code de calculs PHOENICS™, distribue 
par la societe CHAM. Ce code est base sur une 
methode de resolution aux volumes finis. Il utilise 
Falgorithme SIMPLEST (derive de SIMPLE) pour 
resoudre les equations. Le calcul du jet est realise en



supposant que les particules projetees ne sont pas en 
quantite suffisante pour influencer les principales 
caracteristiques du jet de plasma. Nous pouvons alors 
dtudier les interactions entre le jet et les particules : 
acceleration, echauffement, fusion, et vaporisation.

5.2 Composition des plasmas a l’equiubre 
chimique

Les figures (10) et (11) presentent la composition 
chimique, a I’equilibre, du plasma d’air et du melange 
compose de 40 NL d’argon pour 13 NL d’hydrogene 
en function de la temperature a une pression de 1 bar. 
Lorsque la temperature augmente, les molecules 
diatomiques commencent par se dissocier pour donner 
des especes monoatomiques, puis s’ionisent, et le 
milieu devient conducteur. On pent noter que les 
phenomenes de dissociation et d’ionisation contribuent 
a une diminution sensible de la masse molaire du gaz 
dans la mesure ou le nombre de moles total augmente 
pour une masse conservee.

ti 04

Temperature (K)
Figure 10 : Composition chimique a I'equilibre du 
plasma d'air en fonction de la temperature 
(P=0.1MPa)

Temperature (K)
Figure 11 : Composition chimique a I'equilibre du 
plasma Ar-40l/H2-13l en fonction de la temperature 
(0.1 MPa)

5.3 Exemple de proprietes thermodynamiques 
d’un jet plasma Ar-H2

La figure (12) presente les evolutions des chaleurs 
specifiques a pression constante du plasma d’air et du 
melange precedent. Les pics observes correspondent 
aux differentes reactions de dissociation et 
d’ionisation. Ils mettent en evidence le fait que pour 
ces temperatures, une part importante de I’energie 
foumie est utilisee pour dissocier les molecules ou les 
ioniser plutot que d’augmenter la temperature du 
plasma, n est done evident qu’un plasma contenant 
initialement des especes diatomiques est plus 
energetique qu’un plasma d’argon pur par exemple.

B< 1

Temperature (K)

Figure 12 : Chaleur specifique du plasma d'air et du 
plasma Ar-40NL/H2-13NL en fonction de la 
temperature (P=0.1MPa)

5.4 Calcul des caracteristiques du jet
PLASMA

Le code de calcul PHOENICS utilise une meme 
formulation pour toutes les equations de transport 
resolues. Celles-ci peuvent done etre raises sous la 
forme:

div (pV<j> - V4>

ou V est le vecteur vitesse, <i> est la variable en 
question, F* est le coefficient d’echange associe a 
cette variable, et S$ est le terme source. En plus des 
equations de continuite, de quantite de mouvement, 
d’energie et celles liees a la turbulence (energie 
cinetique de turbulence et son taux de dissipation), 
nous resolvons egalement une equation de 
conservation d’espece qui nous permet de determiner 
la fraction massique du gaz de projection par rapport a 
celle du gaz entrain^. Cette equation est ties 
importante au niveau de la determination de la 
temperature. Enfin, on rappelle que I’equilibre



thermodynamique local est suppose, et on considers le 
plasma optiquement fin.

Sommaire des equations resolues:
* equation de continuite 
r = 0 et S=0
* quantile de mouvement axiale
rw =ii. =p+ti,

1 d f dv)
y + rdrs-=-*+*\r-az

* quantile de mouvement radiale
r, = n, = n+n,

* enthalpie

i a dv

Pr + Pr.
dP dP

& = v------h w

+V-,
drv dv^2
----H-----
dr dz

dr 
dw 
dz j

dz

* fiaction massique de gaz de projection

Sy = 0
* energie cinetique de turbulence
r* =p+-^-

Sk = G— ps
* taux de dissipation de Venergie cinetique de 
turbulence

r"<

S' =|(QG-C2ps)

5.5 CONDITIONS EN SORTIE DE BUSE

Dans cette etude comme dans les prdcddentes 
[12-14], nous avons suppose des profils d’enthalpie et 
de vitesse axiale en sortie de tuyere de la forme:
§(r) -<|>w =(§cl ~§y

avec n=4.

Les profils que nous obtenons sont beaucoup plus 
plat pour la temperature que pour la vitesse. Ces 
resultats sont en accord avec ceux de BOUVER et al. 
dans le cas d’un plasma d’azote [9].

La figure (13) presente les profils de temperature 
suivant l’axe pour difierentes positions radiales. Le 
modele de turbulence (k-s) standard a ete utilise. On 
remarque la presence d’importants gradients dans la 
zone du coeur du jet. Par centre pour des positions 
axiales superieures a 50 mm, la decroissance est 
beaucoup plus reguliere, et tend vers 2000 K a une 
distance de l’ordre de 100 mm

14000

Positions radiales 
(0-l.35-2.25-2.85mm)

-o *)0O

(k-e) standard

Position axiale (m)

avec

G = n,
div dj
a-

2

et

^pc,-

Table 1: Constantes utilisees (modele k-s standard)
Cm c, C2 Prt Sc, o*

0.09 1.44 1.92 0.9 0.9 1 1.3

Figure 13 : Profils axiaux de temperature du jet pour 
differentes positions radiales

La figure (14) presente les profils radiaux de 
temperature obtenus pour le meme cas. La 
specification des conditions de sortie en terme 
d’enthalpie plutot que de temperature, mene a un 
profil radial de temperature ties plat en sortie de 
torche. Neanmoins, la forme du profil est rapidement 
alteree lorsqu’on se situe a des distances axiales 
superieures. En fait, les formes quelques peu atypiques 
des profils radiaux sont dues aux variations 
importantes de chaleur specifique, liees a 
l’entiamement d’air dans le jet : une part importante 
de l’energie du jet est utilisee pour dissocier les 
molecules d’air entiainees.
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La valeur de l’enthalpie de vaporisation de l’almnine a 
etc prise dans [17-19] alors que revolution de 
l’enthalpie de la vapeur d’alumine en fonction de la 
temperature a ete prise dans [17].
Les nombres de Reynolds et de Prandtl sont egalement 
calcules en fonction des proprietes integrees:

ReD et Pr =

La vitesse relative absolue jet - particule est definie par 
la relation suivante:

Figure 14 : Profils radiaux de temperature dans le jet 
pour differentes positions axiales

5.6 CALCUL DBS INTERACTIONS JET - PARTICULES

Le calcul des interactions jet - particules est 
realise en considerant les transferts de quantite de 
mouvement et de cbaleur, et en supposant que les 
particules sont spheriques. Au niveau de la 
dynamique, seule la force de trainee est prise en 
compte. Pour la modelisation des transferts de cbaleur 
jet - particules, nous prenons en compte l’influence du 
rayonnement de la particule et celle de la vaporisation 
en surface. Au niveau des correlations utilisees pour le 
coefficient de trainee et le nombre de Nusselt, nous 
avons utilise les modeles standards. Les proprietes de 
transport ont ete integrees entire la temperature de 
surface de la particule et la temperature locale du jet 
[17,18]. On obtient ainsi les equations suivantes :

A ~Vr)F‘

(Vg-Wp)Fj

dVp
A

dWp 18Jl 
dt ~ D2p.

dt
ou

Fj = 1+0.15 ReD0£87 +

et

0.42Re„
24 (l +42500/ReDU6)

F3 = 1 + 0.3 ReD,n PrI/3

FI et F2 representent les deviations par rapport au cas 
de laminarite et de conduction thermique pure.

F3 = ln(l+X)IX

Les figures (15) et (16) presentent les evolutions des 
chaleurs specifiques integrees et des conductivity 
thermiques integrees entire la temperature de 
vaporisation de Valumine (3800 K), et la temperature 
T du plasma.

U o.

Temperature (K)
Figure 15 : Chaleur specifique integree entre 
Tb=3800K et T, en fonction de la temperature 
(P=0.1MPa)

Ar-401/
H2-131

Temperature (K)

F3 represente 1’effet de vaporisation de la particule 
[19]. La variable X est definie par 1’expression 
suivante:

Figure 16 : Conductivity thermique integree entre 
Tb=3800K et T, en fonction de la temperature 
(P=0. IMPa)



La figure (17) presente revolution de la vitesse des 
particules d’alumine suivant 1’axe, en fonction de leur 
taille. Les particules de taille inferieure a 60 pm 
possedent une vitesse superieure a celle du plasma a 
une distance axiale de 100 mm, ce qui n’est pas le cas 
des plus grosses particules, qui sont toujours en phase 
d’acceleration.

Diametres de particules 
(10-20-...-100pm)

Position axiale (m)

Figure 17 : Evolution des vitesses axiales de 
particules d'alumine injectees dam le jet pour 
dijferents diametres

La figure (18) represente 1’influence de la taille des 
particules sur leur vitesse, a une distance de 100 mm. 
On voit nettement que la vitesse de la particule decroit 
avec son diametre. II est neanmoins necessaire de 
preciser que la vitesse des petites particules est 
surement quelque peu surestimee, dans la mesure ou 
1’effet Knudsen n’a pas ete pris en compte dans cette 
etude. Get effet tend a diminuer la vitesse des 
particules les plus petites, et est significatif pour les 
particules de taille inferieure ou egale a 20 pm.

particules les plus petites semblent atteindre la 
temperature de vaporisation de 1’alumine, ce qui n’est 
pas le cas des particules de taille superieure a 20pm. 
Les particules de taille superieure a 60 pm ne semblent 
pas etre completement fondues a 100 mm. En fait, le 
taux de liquefaction atteint par la particule de taille 
100 pm est de 1’ordre de 5%, ce qui explique le fait 
que l’on utilise generalement des poudres de 
granulometric plus faible lors de la projection 
d’alumine ou d’autres ceramiques. Les particules les 
plus petites etant en phase de refroidissement, leur 
ressolidification devrait avoir lieu au del| de 120 mm. 
On peut egalement se rendre compte que plus la 
particule est petite, plus son refroidissement est rapide.

Diametres de particules 
(10-20-...-100pm)

position axiale (m)

Figure 19 : Evolution des temperatures de particules 
d'alumine injectees dans le jet pour dijferents 
diametres

La figure (20) presente 1’influence de la taille de 
particule sur sa temperature, a une distance axiale de 
100mm. Seules les particules de taille inferieure ou 
egale a 60 pm possedent une temperature superieure a 
leur temperature de fusion.

d=100mm

c% 100 *

Diametre de particule (m)

d= 100mm

cuaooo

£ 600

Diametre de particule (m)

Figure 18 . Vitesse des particules dalumine a une Figure 20 : Temperature des particules d'alumine a
distance axiale de 100mm pour differents diametres une distance axiale de 100mm pour dijferents

diametres
La figure (19) presente 1’influence de la taille des 
particules sur 1’echauffement qu’elles subissent. Les



6 - Conclusion

L’etude theorique permet de se rendre compte de 
differents phenomenes qui peuvent expliquer 
partiellement la bonne ou la mauvaise qualite d’un 
depots (presence d’infondus...). Nos premiers resultats 
experimentaux ne nous permettent pas d’etablir une 
correlation complete avec l’etude numerique realisee.

L’etude spectroscopique a montre que la 
luminance du jet de plasma sans particule dimune avec 
la longueur d’onde. Nous envisageons done d’effectuer 
prochainement des mesures thermographiques a plus 
courte longueur d’onde (0,3 pm au lieu de 0,4 pm). 
Ces nouvelles mesures nous permettront alors d’etablir 
la correlation entre modele et experience.

Le modele presente a ete utilise avec succes dans
[13], ou la comparaison des vitesses mesurees et 
calculees en fonction du diametre de particule a une 
position axiale de 100 mm pour une poudre de fer est 
tres bonne. La prise en compte de l’effet Knudsen [17- 
18] devrait de plus ameliorer les resultats pour les plus 
petites particules.
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Measurement and determination of temperatures and concentrations of hot 
exhaust gases with FUR emission spectroscopy
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Abstract
Passive FTIR emission spectroscopy using a commercial instrument and a line-by-line retrieval 

software developed at the IFU has been applied to determine the temperature and concentrations of 
CO2, H2O, CO, N2O, CH4, NO, NO2, SO2, and HC1 of various hot gas emission sources, such as 
industrial and small building smoke stacks, aircraft engines, flares, and forest fires. The retrieval 
process for homogeneous and layered plumes is being described, and selected applications are 
discussed.

1 Introduction

Fourier-transform infrared spectroscopy as a multi-component path integrating measurement 
technique for the detection of i.r. active gaseous species is widely used for qualitative and 
quantitative analytical tasks, either in the laboratory or for field applications /Griffith and de 
Haseth 1986, Finlayson-Pitts and Pitts 1986/.

However, for most applications the active FTIR measurement mode using an artificial (globar) 
or natural (sun) i.r. source is used. In the case of homogeneous gas mixtures the absorption spectra 
are commonly evaluated using reference spectra of single gas species taken with the same 
instruments or from spectral libraries. In case of inhomogeneously layered measurement paths, e.g. 
from solar spectra, the spectra have to be numerically modelled using molecular spectral databases. 
In most cases the emitted thermal radiation of the gases can be neglected and the Beer-Lambert law 
can be applied for the evaluation of absorption spectra.

In case of passive FTIR emission spectroscopy the thermal radiation of the molecules in the gas 
mixture is detected, thus the source of radiation is the warm gas itself. For the evaluation 
radiometrically calibrated instrumental spectra are required and reliable molecular spectral data at 
elevated temperatures are needed for the numerical simulation of synthetic spectra.

Since, together with high temperature spectral data, spectrometers with sufficient speed, 
stability, and spectral resolving power became available, FTIR emission spectroscopy is being 
applied for the analysis of exhaust gases. Since 1991 the Fraunhofer Institute for Atmospheric 
Environmental Research has applied and evaluated this technique for the analysis of gases from 
e.g. industrial smoke stacks and flares, aircraft or industrial turbines, and forest fires. Investigations 
of volcano plumes, atmospheric emission spectra, and measurements on board of aircraft or 
spacecraft are under consideration.

2 Experimental setup and instrumentation

The basic experimental setup for FTIR emission measurements is shown in Fig. 1. The DR. 
emission from the background is modified as it traverses through the different hot layers of a 
plume and the foreground. Although the most significant signatures in the emission spectra are due 
to the hottest part of the exhausts the radiative transfer through the different gas layers has to be 
taken into account explicitly.



The used K300 spectrometer is an industrial double-pendulum Michelson-interferometer 
working with unapodized spectral resolutions up to 0.06 cm'1 in a wavenumber range between 700 
and 4000 cm"1. The diameter of the telescope is 15 cm with an aperture of 3 mrad. More technical 
details of the instrument are given in Tab. 1 and in Jaacks and Rippel 1989.

Most of the experiments are performed with unapodized resolutions of 0.2 cm"1, which is near 
to the line width of the molecules under atmospheric conditions. Typically 30-50 double-sided 
interferograms are co-added to obtain one spectrum of the exhaust gas. This corresponds to a 
measurement time of about 2 minutes including the time for the data storage on a PC. 
Radiometrical calibration of the spectra were made with a commercial backbody from Raytek, CA, 
Model B15BB4000V2.

foreground exhaust plume background

-*

Figure 1:
Principle setup for FHR 
emission measurements.

Principle Double pendulum Michelson interferometer
Size of body of spectrometer 54 x 54 x 46 cm3

Weight approx. 85 kg
Optics 4>Tei =15 cm; aperture: 3 mrad
Detectors InSb and MCT (Joule-Thomson cooling with N%)
Spectral regions InSb: 1800-4500 cm"1, MCT: 700-4500 cm"1

Beam splitter KBr
Resolution 0.06 to 10 cm"1, unapodized
Blackbody reference source 20-300°C, B15BB4000V2, Raytek, CA

Table 1: Technical data of the used K300 spectrometer from Kayser-Threde GmbH 
,FRG.

3 Background and basic theory

3.1 Radiative transfer
To simulate the FITR emission spectra of inhomogeneous hot gases one has to divide the 

optical path into discrete homogeneous layers in which local thermodynamic equilibrium can be 
assumed (see Fig. 1). In case of an optical thick gas (z - 0), the intensity I of the thermal 
radiation at the wavenumber <s is that of a blackbody at the same temperature /Goody and Yung 
1989/, i.e. the Planck function B(o,T) in W/(sr cm^-crn"1).

Taking into account that the change of the incoming radiation along its way dl/ds is not only a 
decrease with -fixl but also an increase with + fixB(o,T) (the thermal radiation emitted by the 
absorber), one can write for the monochromatic radiative transfer equation without scattering

— — xI + fixB, (1)
ds

where /5 is the volume-absorption-coefficient which includes the gas concentrations and the 
path lengths.



Using the transmission % = exp(-«) with the optical depth « = -j fids, one gets the integral 

form of the radiative transfer equation
i

I = Tl0+$BdT (2)
f

or, for a discrete path after the wth layer towards the detector /Heland and Schafer 1997/
L =im 4-i + (l-O^CTJ • (3)

This expression can easily be used in a PC program and again is a composition of the absorption 
term and the self-radiation term of the mth layer (l--zm)B(rm).

3.2 Line-by-line calculation
The monochromatic optical depth at the wavenumber O is obtained by a line-by-line calculation 

based on spectroscopic input parameters which are taken from the latest version of the HTTRAN 
molecular database supported by the HTTEMP data /Rothman et al. 1992,1995/.

In almost every spectral interval, the signatures of more than one gas compound is seen, hence 
the theoretical monochromatic transmittances of the single compounds have to be multiplied 
Tgases (°") = ?i (o) • In some cases an almost wavenumber independent continuum transmission

gases

% com due to broadening effects at high temperatures has to be taken into account and the total 
transmission becomes z = zcont x z gases.

For every gas compound i in a layer of thickness l, the optical depth ut can be written as 
ui — fi -t x i - k; x n; x £;, where ni is the number density, and k-t is the spectral absorption 
coefficient of the molecule at the given temperature and pressure conditions.

The heart of the line-by-line calculation is the sum over all j single transitions of the species i 
in a wavenumber interval Ao to determine the absorption coefficient at O

k.,((7,T,p) = ^Sy(T) x /ff( \<j-. (4)
j

Sy are the line strengths of the single lines and fy is the line shape factor. In our program we 
use a Voigt line shape approximation given by Matveev /Klim 1981/. The relevant molecular 
HTTRAN data for one transition are the line positions a0, the line strengths S at 296 K which 
have to be converted to the actual temperature values with respect to the partition sums with the 
HTTRAN/HITEMP lower state energies Et, the air-broadened halfwidth j and the coefficient for 
its temperature dependence n.

After the radiative transfer calculation through the layered gas (equation (3)), the theoretical 
intensities have to be convoluted with the specific instrumental line shape function (ILS) which 
includes the Fourier-transform of the apodization.

3.3 Calibration of the emission spectra
Since the emission spectra are calculated in absolute radiance units W/(sr-cm2-cm"1) and the raw 

instrument spectra are in relative intensity units, one has to convert these by a special calibration 
procedure, e.g. using one or two blackbody sources at known temperatures and with known 
emissivity £.

Because the intruments intensity M is a composition of the source intensity I and the self­
radiation G of the instrument /Lindermeir et al. 1992/, one can write

«(o,r„„„„ri„,)=E(o,r1„,)x[G(o,rlrar)+/(a,r„)] , (S)

where the spectral sensitivity E contains the conversion of the units.
Using two measured reference (blackbody) spectra at different temperatures one gets the 

spectral sensitivity and the self-radiation and thus the exact conversion factors. In case of the K300



spectrometer the self-radiation in the mid-infrared was found to have a blackbody equivalent 
temperature of about 10°C. Thus, comparing the resulting intensities to that of a 200°C blackbody 
source, the self-radiation term in equation (5) is about 2 % of the blackbody intensity and can be 
neglected for our purposes. The resulting calibration with one reference source becomes

(6)

4 Data interpretation

Before the quantitative evaluation one has to find spectral regions in which the main 
combustion compounds show clear features. Because the H2O concentration in exhausts is 
generally high spectral windows for the other trace gases have to be chosen primarily with respect 
to interfering water vapor lines. Whenever possible, transitions with high lower state quantum 
numbers and positive temperature dependence were chosen for the calculations to minimize 
absorption effects, i.e. re-absorption in the foreground between the hot part of the plume and the 
instrument. Negative temperature dependencies of the transitions lead to significant lower 
detection limits and a poorer accuracy of the concentration retrieval.

4.1 Temperature and concentration retrieval for CO2
Due to the entrainment of cold air into hot exhaust gas flows a special line-by-line algorithm 

with up to 20 possible plume layers (10 pairs of temperatures 7} and concentrations <2, ) was 
developed.

In Fig. 2 simulations of COz-spectra in the region between 2387 and 2397 cm"1 are plotted for 
different plume temperatures with constant molecule numbers. Fig. 3 shows the same region for a 
constant plume temperature with varying Qt. The comparison shows qualitatively that the mean
plume temperature determines the overall intensity of the spectrum whereas the molecule numbers 
in the plume define the fine' structure of the single lines among each other.
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0

Figure 2:
Dependence of the C02 
spectral region on the 
temperature (constant 
number of molecules in the 
area of the field of view 
(Apov) of the 
spectrometer).
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Figure 3:
Dependence of the C02 
spectral region on the 
number of molecules in the 
FOV of the spectrometer 
(constant temperature).

Quantitatively, this statement can be approximated neglecting the foreground absorption in this 
spectral region and using only the emission term for a homogeneous gas layer, I ~ (l--z)xB, and 
Wien's approximation for the Planck function at 770 K and 2400 cm"1.

The derivatives of the intensity then become
dl_
I

Txdr - + C2X<7X-1
x-dT TXln(z) ^dn

(l-r) n
(7)(l-T )xdT " T

(C2: 2nd radiation constant ~ 1.44 cmxK). Using the results from Fig. 2 at 2390 cm"1 between 

400 and 500°C A'l/AT ~ dt/dT ~ —5x 10-4 1 / K and z ~ 0.2 leads to the expression

— » 6x^~ = 0.4x— . 
I T n (8)

Since a certain relative change in temperature means a six times larger change in the relative 
intensity, the same relative change of the number density of the molecules leads to an about one 
order of magnitude lower change of the relative intensity. Thus, these two parameters can be 
treated separately for the first order determination of the temperatures and concentrations.

The Tt - and <2, -profiles for a given number of plume layers are being derived from the
simulations of about 10 cm"1 in the CO% region between 2387 and 2397 cm'1 with up to 19 
individual vibrational-rotational transitions. Due to their different quantum numbers all these C02 

lines show different temperature dependencies as shown in Fig. 4. It can be seen that for instance 
the J=88 line has its maximum temperature sensitivity at about 200°C with about 3 % intensity 
change per degree Centigrade.

Qualitatively these statements hold but become less pronounced if lower gas temperatures are 
considered.
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Figure 4:
Relative changes of the peak 
intensities of the C02 spectral 
region with temperature.

4.2 Other gas compounds
Knowing the COa-concentration profile QCOi (k) along the diameter of the plume the profile 

and assuming the same 2] and Qt distributions for the other compounds their concentrations can 
be obtained by

QAk)=^^-x-Qxm. (9)

with the peak values of the inner layer, Qx (1), as the free parameter.

43 Continuum handling
In some of the measured spectra an elevated wavenumber independent background radiation is 

found which cannot be described by the line-by-line calculations with the available gas parameters 
alone. This continuum transmission is caused by far line wing contributions of the main 
combustion products CO2 and H2O, aerosols particles (H20-droplets, soot, etc.) and contributions 
of species and lines not included in the calculations/Hartmann et al. 1993, Gamache et al. 1994/.

At those spectral points o * at which the total gas transmission should be almost 1 (i.e.
)=1), a quantitative continuum description is possible using the simplified radiative transfer

equation for a homogeneous plume at a *
=r„„/o+(!-*„„ )B(r„) (10)

with an effective temperature T:ff which can be defined by the energy conservation.
A continuum absorption coefficient k can be defined from %cont but this implies the assumption 

that K is temperature independent and proportional to the number of gas molecules in the plume, 
which is not obviously the case. For a multi-layer analysis the single continuum layer
transmittances become tconlJ = expf-KTZy./Air; which are again assumed to be proportional to the

density distribution of the molecules along the plume diameter. The differences in the 
concentration retrievals with and without the continuum absorption are in the order of a few 
percent.



5 Applications

5.1 Smoke stack emissions
Numerous field campaigns have been carried out at power plants in FRG which were all 

equipped with in-situ measurement systems and used various kinds of firing, e.g. lignite, hard coal, 
or oil ZHaus et al. 1994/. Typically these stacks were investigated from distances of about 100-500
m. The plume diameters were in the range of approximately 3-8 m and the plume temperatures 
varied between 100 and 150°C. HaO, CO2, CO, NO, N2O were measured with the FHR on a 
routine basis, CH4, NO2, HC1 and SO2 concentrations could be retrieved during special processes.

The detection limits of the FHR emisison system for a plume diameter of 5 m and a gas 
temperature of 150°C are about 1 %vol for H20,0.5 %vol for CO2,1 ppmv for N20,1-5 ppmv for 
CO, 10 ppmv for CH4,20 ppmv for NO, 100 ppmv SO2,20 ppmv for N02, and 5 ppmv for HC1.

The mean deviation of the FHR results from the in-situ instruments were approximately 5-6 %, 
with maximum deviations which rarely exceeded 25 %.

The analysis software developed at the IFU /Schafer et al. 1994/ is available on a licence basis.

5.2 Aircraft emissions
The software used for smoke stack emissions was further developed for aircraft engine 

emissions. A multi-layer retrieval for the analysis of the high temperature (up to 500°C) gas 
emission spectra was developed and measurements for different kinds of engine types, namely old 
and new in-service engines with a wide range of maximum thrusts, were performed and evaluated 
/Heland and Schafer 1997/. The detection limits for a typical modem engine with a plume diameter 
of 60 cm with plume temperatures of 380°C are 0.1 %vol for CO2,0.7 %vol for H20,20 ppmv for 
CO, 90 ppmv for NO, 60 ppmv for NO2, and 10 ppmv for N2O.

Recently, within the EC-project AEROJET /Heland et al. 1997/ experiments are carried out in 
turbine test beds using an optical multi-pass reflection cell to enhance the sensitivity of the i.r. 
spectroscopic method.

5.3 Flare emissions
Since the quantification of industrial flare exhaust emissions is very complicated and expensive 

with currently used extractive methods, FHR emission spectroscopy was used to determine CH4 
and NOx emissions from various flares of different sizes and fuel flows, fed by natural gas and 
mixtures of other gaseous hydrocarbons. Since radiation of the flare itself should not be detected 
and the exhausts of flares change significantly with the actual meteorological situation, it is a 
challenging task to obtain good quality emission spectra. Concerning the analysis, the diameters of 
the plumes are not known and thus the results are best given as ratios e.g. to the main combustion 
compound CO2. Knowing the fuel composition and flow, the emission rates e.g. in g/sec for a 
specific measured compound can be calculated form these ratios /Haus et al. 1998/.

5.4 Forest Fires
Controlled artificial forest fires have been investigated with FHR emission spectroscopy. 

Besides the main combustion components CO2, H2O, CO, and NOx clear spectral features of 
formaldehyde (HCHO) were found in the spectra. A problem concerned with the evaluation of 
forest fire spectra is the strong i.r. continuum caused by high temperature soot in the exhaust.
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Resume

Les capteurs intrusifs de temperature sent mal adaptes a la mesure dans les gaz chauds et les 
flammes a cause du manque d’acces et des problemes de corrosion de leur enveloppe de 
protection. Pourtant, la connaissance de cette temperature est necessaire afin d’optimiser au 
mieux la combustion et limiter la production de polluants (NOx, CO, SO2 ...). La societe Rolls- 
Royce, consciente de ces problemes, a ete interessee par la technique de spectroscopie 
d’emission. Cette methode optique a l’avantage d’etre totalement passive et d’apporter de 
nombreuses informations sur la combustion. Une premiere campagne d’essai a permis d’obtenir 
des spectres d’emission d’une turbine RB211 installee sur un banc d’essai Des mesures ont 
egalement ete effectuees au Laboratoire Aquitain de Recherche en Aerothermique (LARA) chez 
la societe Turbomeca sur un banc d’essai simulant les flux reactifs a l’interieur d’une chambre de 
combustion. L’analyse des spectres de vibration-rotation du CO2, spectres modelises et valides 
au laboratoire de Ville d’Avray, permet de determiner la temperature des gaz dans la chambre de 
combustion ou dans les gaz d’echappement.
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Introduction

La diminution de la production de NOx, CO et S02 par controle de la combustion ou par 
ranalyse des gaz d’echappement est devenue indispensable1 et elle doit d’ailleurs etreenvisagee 
dans la perspective des nouvelles normes de protection, de l’environnement. Dans ces deux 
applications, la connaissance de la temperature est un parametre essentiel, elle conditionne la 
cinetique et les equilibres des differents effluents. Dans la chambre de combustion, la 
temperature peut etre le parametre direct de controle pour eviter les. points chauds qui creent les 
polluants. De meme, a la sortie de la turbine, la temperature des gaz d’echappement est un 
parametre necessaire a 1’estimation de la concentration des polluants. Les mesures intrusives ou 
extractives sont pen adaptes au milieu particulier de la flamme. La flamme se caracterise par de 
faibles conductivite et chaleur massique. La feitie conductivite entraine de grandes 
heterogeneites de temperature. La temperature peut varier de phis de 2000 K a des temperatures 
ambiantes sur quelques cm. Par ailleurs, la &ible chaleur massique rend les mesures par contact 
difficiles car un ecart de temperature important apparait entre le capteur et la flamme.. De phis, 
les elements de mesure intrusive, sont sujets. a tme forte, oxydation de leur enveloppe qui Iimite 
leur duree de vie.
La simplicite de la spectroscopic d’emission dans l’acquisition des spectres de vibration-rotation 
aux hautes temperatures est attractive.. Dans le.jet gazeux, la temperature peut etre determinee a 
partir de l’etude du spectre de vibration-rotation d’une des molecules presentes. Nous avons 
choisi d’etudier F emission du C02 entre 2379 et 2400 cm"1 pour son caractere thermometrique 
et sa relative simplicite de modelisatibm L.’avantage d’appliquer cette methode aux systemes de 
combustion est son caractere non intrusif et- totalement passif: aucune source exteme n’est 
necessaire.

I- Etude qualitative des spectres de mesure

La methode de spectroscopic d’emission peut s’appliquer a. de nomhreuses configurations de 
combustion Cette technique ne necessite, pour son ^plication; que la presence d’une ouverture 
optique. Plusieurs mesures ont etc effectuees sur des bancs de mesure representant differents 
aspects de la combustion Nous avons acquis des spectres sur un. four a flamme chez Auxitrol. 
La mesure est realisee a pression atmospherique en visant diflerentes regions de la flamme 
CH4/O2. Des mesures ont egalement etes obtenues sur un banc de combustion partiel an LARA a 
Turbomeca. Cette veine d’essai simule les conditions des gaz. brules. a la sortie d’une chambre de 
combustion II s’agissait d’une combustion Kerosene/air, la pression variait de la pression 
atmospherique a quelques bars. Enfin, la demiere application consistait a mesurer la radiation des 
gaz emis par une chambre de combustion sur un banc d’essai Rolls-Royce. De futures 
canpagnes d’essai sont d’ailleurs prevues. chez Rolls-Royce pour appliquer nos techniques: sur 
un moteur reel. Toutes ces mesures ont pour but d’etudier les differents regimes de combustion 
et de retrouver des informations sur la distribution de temperature des gaz. La temperature est, 
en effet, un parametre essentiel pour F asservissement de la combustion afin de controler la 
production des polluants.
L’influence de la tenperature et de la pression est clairement identifiable sur les differents 
spectres d’emission. Cette etude doit nous permettre de restremdre le ddmaine spectral de 
mesure afin de considerer simplement I’emission d’une molecule sur un intervaHe relativement 
etroit. L’objectif est de simplifier la modelisation des phenomenes observes.
A ces temperatures, le rayonnement des gaz est ties intense et genere de nombreuses bandes 
d’emission etendues. sur pratiquement tout le domaine spectral La methode. de spectroscopic 
d’emission s’applique princpalement aux molecules emettant fortement. CO2 et H20 ont
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Pavantage d’etre les principaux produits de combustion des hydrocarbures, done toujours 
presents en grande quantite. Pour simplifier la modelisation, le domaine spectral d’etude doit 6tre 
choisi la ou seule la molecule etudiee emet. Dans le cas contraire, il feudrait pouvoir tenir 
compte des interferences des autres especes sur le spectre done connartre les lois de 
comportement de ces molecules et leur concentration. La resolution d’un tel systeme serait 
extremement complique. Plusieurs domaines pouvant repondre a cette condition d’isolement ont 
etes etudies au laboratoire2: autour de 1.9pm (5260 cm'1) et 6pm (1660 cm"1) pour l’eau et 
autour de 4.2pm (2380 cm'1) pour le C02.
On peut observer Pinfluence de la temperature sur les spectres acquis sur le banc d’essai de 
Turbomeca, pour le C02, et sur la chambre de combustion de RR, pour l’eau (Cf. fig. 1). La 
combustion du Kerosene utilise par Turbomeca ne produit pas sufBsamment d’eau pour pouvoir 
l’observer en emission simple. Ces courbes mettent en evidence la sensibilite importante a la 
temperature des domaines spectraux etudies.

Pression totaIe=2 bar

zone etudiee 
(emission)

30 .. Gaz: 1401K

emission des paroiszone d'absorption

Gaz:1221K

c 15-
Gaz:1060K

Gaz : 771K

2290 2310 2330 2350 2370 2390
Nombre d'onde (cm"1)

Pression Male = 5,5 bar Temperature (K): 
1950K 
1875K 
1800K

Nombre d'onde (cm"1)

Fig. 1: Evolution de Vintensite d’emission du CO2 (Fig. du haut) et de Veau avec la
temperature (Fig. du has)
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Lorsque la pression augmente, les rales s’elargissent, l’absoiption augmente et done, la 
profondeur d’observation diminue. On pent observer cet eflfet sur la figure 2 on deux spectres a 
des pressions difierentes sont representes. Le spectre a pression atmospherique provient du four 
a fiamme d’Auxitrol alors que le spectre a 5.5 bar provient du banc d’essai Rolls-Royce. Les 
deux spectres sont approximativement a la meme temperature, 1900 K. Les rales s’elargissent 
sous l’influence de la pression mais ce phenomene est moins important sur les rales de l’eau car 
cette molecule est plus transparente que le CO2.

Nombre flonde (cm*1)

—Ptot= lbar
— Ptot= 5,5 bar

Nombre d'onde (cm*1)

Fig. 2: Influence de la pression totale (en haut: domaine d’emission du CO2, en bas: domaine
d’emission de I’eau)

Les domaines spectraux etudies possedent done une grande sensibilite a la temperature qui nous 
permet d’envisager une exploitation quantitative des resultats obtenus.

II- Modelisation

Pour retrouver la temperature du gaz, il faut pouvoir relier la luminance mesuree a ce parametre. 
La modelisation se decompose en deux etapes. II faut retrouver, dans un premier temps, la 
transmission du gaz en fonction de sa temperature, de sa concentration et des caracteristiques 
physiques de la molecule. La molecule choisie est le CO2 car sa structure lineaire genere un 
pectre moins conplexe que la molecule de l’eau qui a une structure triangulaire. Une fois la 
transmission obtenue, elle est exprimee dans la formulation du transfer! radiatif qui foumie la 
luminance.
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n.l- Transmission du CO2

La modelisation du coefficient d’absorption depend de nombreux parametres: la temperature 
(T), la fraction molaire (X), la pression totale (Ptot), le nombre d’onde (<y) et certaines donnees
spectroscopiques. k(ct0,T,x) represente le coefficient d’absorption coefficient (cm*1) d’une rare 

centree sur <r0 :

K(cr0,T,x) =S,„(o0,T>v(c„T,x)c(x,x)

avec c la concentration (mol.ni ), V (cm) le profil de Voigt (convolution du profil Lorentzien et 
Doppler) et Siu l’intensite d’absorption4 (cm*1 .molecule"1 .m2) :

S,^o.T)=^J(i,I.S;LW)^ E,c2
iexpl"~F 1 - exp| c2^o

T ))

L’expression de la function de partition Q(T) utilisee ici provient de Gamache et al5.
La transmission s’exprime a partir du coefficient d’absorption et de l’epaisseur du gaz (1) :

t(cj0,T,x) =exp(- k(ct0,T,x).i)

Le modele est valide experimentalement grace a une cellule a gaz qui permet de connaitre et 
maitriser toutes les conditions experimentales. La cellule a gaz, schematisee sur la fig. 3, permet 
d'acquerir des spectres de gaz a pression atmospherique et a des temperatures situees entre 298K 
et 720K. Le corps de la cellule, long de 50cm, est constitue d"un tube en inox. Des hublots en 
saphir de 4mm d'epaisseur sont brases sur ses extremites. Le diametre utile est de 56mm. Un 
tube pour I'arrivee et l'evacuation du gaz est fixe sur le corps de la cellule, un manometre permet 
de controler en permanence la pression interne. Le melange de gaz utilise (N2/CO2) provient 
uniquement de bouteilles calibrees. La cellule est chauffee grace a 3 colliers chaufiants asservis 
par des regulateurs de temperature relies a 3 thermocouples situes dans l'enceinte. Des bandes 
isolantes entourent la cellule pour eviter les pertes thermiques et assurer l'equilibre de la 
temperature. L’homogeneite de la temperature dans la cellule oscille entre 4°C et 10°C selon les 
temperatures.

Colliers chaufiants

Hublot

Regulation 
de temperature

Gaz

Fig. 3: Schema de la cellule a gaz
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L'ensemble du dispositif experimental permettant de retrouver la transmission du gaz est 

presente sur la fig. 4. La source, l'interferometre de Michelson et le detecteur appartiennent au 

spectrometre a transformee de Fourier de resolution spectrale 0.125 cm'1. Le detecteur utilise est 

un InSb, la source infrarouge est un globar.

O Interferometre de Michelson Cellule a gaz ■

Source Diaphragme

Fig. 4: Dispositif experimental

o
Detecteur

Les comparaisons entre les spectres de mesures et les spectres simules sont presentees sur la 

figure 5. Compte tenu des incertitudes de mesures ces resultats sont positifs et valident notre 

code de calcul jusqu'a des temperatures de 750K. Une autre cellule adaptee aux hautes 

temperatures (jusqu'a 1900K sous 20 bar) est en cours de realisation par la societe AuxitroL

.2 o,6 --

— Simulation 1.8%, 106°C 
—Mesure 1.8%, 106°C

2390
Nombre d'onde (cm"1)

— Simulation 1.8%, 400°C

.2 0,7-
.2 0,6 --
S 0,5 --

2390
Nombre d'onde (cm1)

Fig. 5: Comparaison code de calcul / mesure sur cellule a gaz, Xco2=l-8%, l=50cm, P=lbar
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II.2- Transfert radiatif

L’equation de transfert radiatif est valable uniquement lorsque l’equilibre thermodynamique est 
atteint. Si dans les gaz brules, il est admis que cet equilibre thermique existe6, cela est incertain 
dans les zones de reactions. Cependant, on admettra que l’hypothese d’equilibre 
thermodynamique local est verifie dans les zones de reactions car les constantes de vitesse liees a 
la relaxation des molecules etudiees ont des valeurs tres elevees7.
La diffusion des particules est negligee devant remission et Pabsorption du gaz. L’equation de 
transfert dans un milieu semi-transparent suivant le chemin optique s s’ecrit:

l(°.t,x) = jfAL&2#L°(<,,Ks))ds

Dans le cas particulier d’un milieu homogene en temperature et concentration, l’equation 
devient:

L(cr,T,X) = (l - t(a,T,X))L°(a,T)

Le resultat du transfert radiatif apres la convolution avec la reponse impulsionnelle de 
l’appareillage, est directement comparable a la mesure.

Ill- Mesure d’emission de gaz brules

L’exploitation des spectres obtenus chez Turbomeca a permis de retrouver la temperature des 
gaz brules et la fraction molaire de CO2 circulant dans leur veine d’essai Le schema du banc 
d’essai utilise au LARA de Turbomeca est presente sur la figure 6. Plusieurs moyens de controle 
existent sur cette installation: des thermocouples mesurent la temperature du gaz chaud, de la 
plaque arriere et du gaz firoid. On commit egalement la pression totale des gaz firoid et chaud. 
Par ailleurs, l’asservissement du module permet de faire verier les conditions du jet gazeux. On a 
choisi de faire evoluer la temperature des gaz brules de 700K a 1400K avec une pression totale 
variant de 1 a 5 bars. A l’endroit on s’effectue la mesure, le profil de temperature dans 
l’ecoulement a ete mesure par des thermocouples. Us ont mis en evidence l’homogeneite, a 7% 
pres, du profil de temperature. Nous considererons done un profil uniforme de temperature et de 
concentration. La visee est effectuee a travers un hublot de saphir.

fur

A
Hublot sq)hir 

yZ 016 mm

Airfield ------- » J 15mm

Gaz brules-------►

1

Ouverture 60nm
05.1mm ^

Figure 6: Schema du banc d’essai du LARA

Nous pouvons a partir de la mesure du spectre d’emission du gaz determiner la temperature et la 
fraction molaire en identifiant les donnees experimentales au modele. L’etalonnage a ete realise

7



flans un domaine spectral ou aucune molecule n’emet, par l’identification des lois d’emission des 
parois de la turbine. Puis, les parametres ont ete estimes en minimisant l’ecart quadratique 
existant entire la mesure et l’observation theorique generee8. L’inversion, ainsi realisee, procure 
des valeurs assez proches des autres moyens de controle (Cf. fig. 7). La mesure de temperature 
des gaz brules par thermocouple est soumise a plusieurs sources d’incertitudes qui tendent a la 
minimiser, surtout aux temperatures elevees. Les thermocouples sont de type K. L’etalonnage 
n’est pas adapte aux hautes temperatures. Les thermocouples sont implantes sur une embase 
refiroidie par eau qui cree un flux thermique parasite par conduction longitudinale tendant a 
refroidir la soudure chaude. Pnfin, Finstallation ne dispose pas d’ecran anti-rayonnement. Par 
consequent, les valeurs donnees par les thermocouples sont des minima.

—Simulation 
—Mesure

Pression totale: 2 bar

Thermocouple: T=771 K 
Simulation: T=778 K

Xco2=5,2%

Nombre d'onde (cm )

— Simulation 
—Mesure

Pression totale: 2 bar

=5 13-
Thermocouple: T=1221 K 
Simulation: T=1421 K

XC02=10,5%— 12-

Nombre d’onde (cm'1)

Fig. 7: Comparaison du spectre de mesure avec le spectre reconstruit apres Vestimation des
parametres

IV- Mesure de I’emission d’une chambre de combustion

Pour realiser les mesures d’emission sur la chambre de combustion de Rolls-Royce, le 
spectrometre a TF etait relie a la turbine par une fibre optique de 7m L’interface entire la fibre et 
la chambre de combustion est assuree par une tete optique fixee au sommet de la turbine. La 
campagne d’essai eflfectuee chez Rolls-Royce sur la chambre de combustion s’est effectuee en 
Novembre 1997 et le depouillement est en cours. Cependant, une premiere approche permet 
d’obtenir deja des renseignements sur le profil de temperature. Le spectre de mesure (Cf. fig. 8) 
presente un profil caracteristique d’une zone d’absorption chaude. Pour les nombres d’onde
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inferieurs a 2391 cm'1, des raies d’absorption commence a apparaitre. Ces nomhres d’ondes 
caracteristiques des niveaux de transitions eleves representent les couches chaudes du gaz. Le 
profit de temperature dans la chambre de combustion n’est done pas uniforme. La simulation du 
spectre d’emission associe a un profil de temperature uniforme est presentee sur la figure 9. La 
decroissance du signal caracteristique de l’absorption chaude n’apparait pas. Par contre, lorsque 
l’on suppose un profil de temperature decroissant (C£ fig. 11), les raies d’absorption chaude 
apparaissent de nouveau (Cf. fig. 10).

Absorption chaude: 
profil non uniforme

2380 2382 2384 2386 2388 2390 2392 2394 2396 2398 2400

Wavenumber (cm"1)

Fig. 8: Emission du CO2 de la chambre de combustion (1800K)
0,045 -r

0.04 -

0,035 - f

0,03 ■ •

0,015 -•

0,01 ■ •

0,005 ■ •

2380 2382 2384 2386 2388 2390 2392 2394 2396 2398 2400
Nombre d'onde (cm1)

Fig. 9: Simulation de remission du CO2 avec un profil de temperature uniforme

*“* 10 ••

Wavenumber (cm1)

Fig. 10: Simulation de remission du CO2 avec un profil de temperature decroissant par
rapport a 1’observation
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1800 K1900 T
1700 K

1700 --

S 1500 --
1400 K

« 1300 --

,5 1100 --

900 -

Distance dans la chambre de combustion (cm)

Fig. 11: Distribution de temperature consideree dans la chambre de combustion

Ces mesures permettent de mettre en evidence la non uniformite de la distribution de 
temperature a l’interieur de la chambre de combustion. De futures investigations permettront de 
retrouver quantitativement la profil de temperature dans la chambre de combustion.

Conclusion

La methode de spectroscopic d’emission a ete appliquee avec succes a plusieurs systemes de 
combustion dans des environnements parfois difficiles. Les resultats obtenus chez Turbomeca 
sont en bon accord avec les moyens de controle du banc d’essai. Les premieres analyses des 
spectres acquis sur la chambre de combustion de Rolls-Royce sont prometteuses. Par ailleurs, la 
modelisadon de la transmission du gaz necessaire pour retrouver la temperature a ete validee 
jusqu’aux temperatures atteignant 750K. Une validation sera realisee prochainement avec une 
cellule a gaz haute temperature (jusqu'a 2000K, 20 bar). Une future campagne d’essai est prevue 
chez Rolls-Royce sur un moteur reel.
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Resume
Le rayonnement emis et auto-absorbe par un jet de gaz contenant ou non des particules depend des 
champs de temperature et de concentration. Les methodes utilisant cette emission de rayonnement pour 
determiner les champs ont I’avantage de ne pas perturber les ecoulements tout en etant relativement 
simples a mettre en oeuvre. Par contre I’inversion de la mesure pour retrouver les profils les profils de 
temperature est en general complexe. Trois cas sont presentes ici qui correspondent a un moteur de fusee 
a poudre (jet a symetrie de revolution), a un echappement de moteur ou de turbine a gaz (colonne 
anisotherme et heterogene) et enfin le cas d’un statoreacteur hydrogene - air (plan sans symetrie).

Nomenclature

: Luminance monochromatique du corps noir 
s; Indice du trajet optique
t : Transmission du milieu
S i eff Section efficace des particules
f Fonction cout dans I’algorithme du recuit simule 
q>j(y) Fonction B-Splines d’interpolation des mesures
T(x,y) Fonction d’approximation des temperatures (idem C)

Introduction
La maitrise des jets obtenus par une combustion necessite generalement la connaissance 

de ieur temperature moyenne ou mieux du champ de temperature dans une section du jet Par 
example, dans une turbine a gaz, il y a un compromis a etablir entre I’elevation de la temperature 
reliee au rendement et la production des NOx qui apparaissent aux hautes temperatures. Dans 
un systems propulsif (reacteur, statoreacteur, moteur fusee) la regularity du jet et la recherche 
d’une parfaite symetrie seront les buts recherches par le motorists.

Afin de determiner ces champs de temperature la methods, a priori, la plus simple 
consists a introduce un capteur thermometrique dans le jet Les thermocouples et les sondes a 
aspiration donnent des indications precises pour des temperatures telles que celles obtenues 
dans les echappements de vehicules. Par contre, dans les zones de combustion, le niveau de 
temperature est tel que meme si des capteurs resistent, I’erreur entratnee par Ieur interaction 
avec le milieu devient difficile a cemer. Dans le cas de combustions supersonique, I'elevation de 
la temperature du capteur est telle que la temperature d’arret depasse les possibilites actuelles 
des materiaux les plus refractaires. Les methodes sans contact deviennent alors indispensables 
pour explorer le champ de temperature. Parmi les differentes methodes existantes (Rayleigh, 
D.R.A.S.C, fluorescence..), nous avons choisi de developper des methodes passives fondees sur 
I’analyse spectrale du rayonnement emis et absorbe par les gaz et les particules. Ce choix est lie
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aux avantages de ces methodes dans la mise en oeuvre. Par centre la mesure etant en general 
due a (’interpretation du rayonnement emis par un cylindre du milieu emissif, il faudra pour obtenir 
le profit de temperature, developper des programmes permettant de remonter a ce profit de 
temperature.

I] Position du probleme
Une flamme est le siege d’une importante liberation de quantite de chaleur reliee a une 

emission lumineuse [1]. La relation entre remission des molecules gazeuses issues de la 
combustion , mais aussi des corps et particules solides et le niveau de temperature du milieu est 
obtenue grace a une analyse de la luminance [2]. Nous considerons notre milieu d’etude comme 
un systeme a I'equilibre thermodynamique local, de dimension finie et connue.

Dans le cas general, le volume etudie est assimile a un cylindre contenant un ensemble 
de particules (AI2O3, charbon pulverise..) et des molecules des produits de combustion. La 
luminance regue, par un observateur, situe dans un axe perpendiculaire a I'ecoulement est la 
somme des luminances emises par les particules et des produits de combustion.

L’equation de transfert radiatif, dans I’hypothese d’un milieu non diffusant, indice selon le 
trajet optique [0,x] s’exprime done [3]:

Le premier terme correspond a remission - absorption des gaz produits par la combustion. 
Le deuxieme terme correspond a remission des particules presentes dans le milieu. La 
concentration est exprimee par le terme de section efficace des particules [4],

La resolution de cette equation au niveau numerique demeure complexe car la 
discretisation du milieu en N elements homogenes et isothermes introduit une fonction erreur 
dans le calcul de I’integrale qui limite le nombre d’elements. Nous nous proposons ici d’illustrer la 
resolution de cette equation dans des configurations particulieres de combustion. Ainsi, pour 
chaque application, nous avons congu un systeme de mesure le plus compacte possible et un 
algorithms d’inversion qui permet de reconstituer le profil en temperature et en concentration du 
jet ou de la flamme dans I’axe de vises.

II] Analyse des champs de temperature des jets des propulseurs:
Moteurde fusee, combustion de propergols solides 
Cas de la coupe du jet a symetrie de revolution.

Nous avons etudie un jet issu d’une combustion de propergol solide. Les particules 
etudiees (AI2O3), ont toutes une surface difficilement mesurable. Pour eliminer cette inconnue, il 
est necessaire de fairs une mesure a deux longueurs notes Xiet X,2. Notre systeme de mesure bi- 
chromatique recueille sur chaque detecteur, la luminance emise par les particules et les gaz de 
combustion [5],

Dans [’ultraviolet, les gaz sont tres peu emissifs. Les transitions electroniques des 
molecules ne sont pas excites car la temperature de reaction (1 500 - 3 000 K) n’est pas assez 
elevee. Le premier terme de I’equation de transfert radiatif devient negligeable. Un autre 
avantage de I’ultraviolet reside dans la tres grande dynamique du signal a la temperature (signal 
double tous les 10 K). Ce choix de domaine de longueur d’onde peut s’averer si I’on utilise des 
detecteurs capables de quantifier les tres faibles niveaux de flux (photomultiplicateurs, montes 
soit en comptage de photon, soit en courant) [6].

Le principe de la mesure est d’enregistrer les flux de mesure sortant sur un axe horizontal 
a deux longueurs d’onde (lame separatrice) en balayant le plan de coupe. Nous avons choisi 
comme mode de selection des longueurs d’onde, des filtres inteferentiels centres sur X1= 0,36
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pm et %i = 0,39 pm et de largeur spectrale SA = 90nm. Selon I’importance du flux lumineux, on 
utilise un jeu de trous calibres allant de 1 000 a 5 pm. Un systeme de miroirs oscillants pemnet de 
balayer une coupe du jet a une frequence definie par I’utilisateur (par defaut la frequence video). 
Avec cet appareillage, nous avons effectue des mesures sur jets de propulseur a poudre sur le 
site du C.A.E.P.E a S* Medar en Jalles. La figure 1 montre les signaux enregistres aux deux 
longueurs d’onde.

Echelle des luminances

Figure 1 Image de la flamme d’un propulseur a poudre de grande dimension A deux longueurs
d’onde

A partir de ces deux images de luminance (etalonnage des niveaux numeriques sur un 
corps noir a 1 600 K). L’algorithme d’inversion permet a partir des mesures sur le bord de la 
flamme ( repere par une brusque variation de signal ) de determiner la temperature de cet 
element par la loi de Planck (emissivite des particules egale a 0,5). En utilisant I’hypothese de 
revolution du jet, on connait I ’emission des elements de Peripherie, puis on remonte vers le 
centre du jet (methode dite de «pelure d’oignon »). Pour chaque ligne visee, les parametres 
thermodynamiques de I’ element au centre du jet sont determines par la valeur de la luminance 
aux deux longueurs d’onde. La figure 2 presente les resultats obtenus en temperature sur le 
meme jet.

V centre1. - . ;-v--;;-:.§rerz&::- ■-
Figure 2 Profils de temperature sur jets de propulseur a poudre

Ces resultats ont ete valides par le C.A.E.P.E et ont permis d’ajuster la geometrie des 
tuyeres. Nous allons etudier I’inversion dans le cas d’une colonne de gaz heterogene et 
anisotherme, visee sur un seul axe.
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Ill] Analyse des champs de temperature dans les gaz
Echappement de moteur, produits de combustion
Cas de la colonne heterogene et anisotherme discretise en N elements.

Nous avons utilise comme systems de mesure un spectrometre a transformee de Fourier, 
de resolution spectrale 0,5 cm'1. Le domains spectral etudie est celui des tetes de bandes du CO2 

(4,17-4.22 pm ) Cette zone presents le double avantage, d'un effet themnometrique du a des 
points de rebroussement dans la distribution spectrale des raies, et de (’absence d’autres gaz 
emissifs que le C02.

Nous avons vise dans un plan perpendiculaire la sortie d’un echappement de moteur pour 
differents regimes. Un filtre anti - suie a ete dispose afin d’eliminer les particules dans 
I’ecoulements. Le second terms de [’equation de transfer! radiatif devient negligeable. La figure 3 
montre revolution du spectre du C02 (2 350-2 400 cm'1) en fonction des tours moteurs [7].

Conditions:
—Moteur ialenti 
—Moteur 1/4 chsge 
—Moteur 1/2 charge 
—Moteur plane charge

T-amc d’air 7 m 
Epaisseur 20 cm 
Text =279 K

5 3--

Nombre d'onde (cm*1)

Figure 3: Mesure de l’6chappement d’un moteur de 100 kW, vise £7 m 
dans le domaine 2 050-2 450 cm'1 (spectrometre FTIR)

Nous avons modelise le spectre d’emission - transmission du C02 , dans ce domaine 
spectral, en fonction de la temperature et de la pression partielle du gaz et la pression totals du 
milieu. Le volume vise, par definition heterogene et anisotherme, est assimile a un cylindre 
discretise en plusieurs elements homogenes et isothermes. Par la mesure, nous obtenons une 
serie de luminances pour differents nombres d’onde. ^identification des parametres temperature 
et pression partielle (pour une pression totals connue) se fait done en resolvant le systems 
constitue par le nombre de mesures en fonction du nombre d’inconnues qui sont les couples (T, 
C) de chaque element. Nous disposons dans tous les cas d’un systeme de 2 N equations a 2 N 
inconnues.

Le principe de [’inversion est de minimiser la fonction definie comme I’ecart quadratique 
entre le spectre mesure (cf figures) et le spectre modelise pour differents couples de temperature 
et de pression partielle La definition de I’estimateur est la somme sur chaque raie de I’ecart 
quadratique entre la solution et le calcul. Nous avons limite le nombre d’elements a 4 afin de 
faciliter la convergence du programme d’inversion. Nous avons developpe un programme fonde 
sur la minimisation de cette fonction par I’algorithme non lineaires du simplex

Dans le cas d’une identification en plusieurs elements, le programme doit prendre en 
compte (’existence de minimum locaux de I’estimateur dans I’espace des solutions. Pour resoudre 
cette particularity, nous avons, d’une part, effectue un pre-conditionnement des valeurs 
d’initialisation par un balayage a pas grassier en temperature et en concentration. Nous pouvons 
reduire I’espace de recherche des solutions. D’autre part, lorsque le programme semble 
converger vers une famille de solutions et au bout d’un nombre fini d’iterations (100), nous 
ajoutons une valeur aleatoire egale a 20 % des valeurs determinees afin de mesurer la stability 
de la solution.
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Si le programme converge a nouveau vers cette .famille de solutions, Je programme 
s’arrete pour I'obtention de la condition de sortie

Si le programme converge vers une autre famille de solutions, le processus est 
recommence jusqu’a obtention d’une solution stable.

Dans le cas de la mesure de I’echappement du moteur a plein regime, nous avons 
identifie la repartition en temperatures et en concentrations en 4 elements. Dans un premier 
temps une pre-zone de solutions a ete definie par un balayage systematique a pas important des 
solutions. A partir de ce profil, nous avons converge vers la solution presentee sur la figure 5 
(temps de calcul 6 heures). La figure 4 presente la comparaison entre le spectre mesure et celui 
calcule par I’algorithme.

T ResuTtats Inversion

Tfla»eo= 656 / 628/635/ 671K 

C/»—= 6,15 / 5,97 / 6,08 / 6,21 %

—Motor plane durge
—IdcntificatiOQ

Ncmbrc cTonde (on-1)

Figure 4 Comparaison des spectres modelises et mesures

Le profil retrouve a ete compare avec une mesure de thermocouple. L’accord est 
satisfaisant (ecart de 11 K)

E3 Temperature calculee (K)
700 T Temperature thermocouple 648K
680 -

656 K 638 K 635 K660 - •

£ 600 • •

520-

Distance (an)

Figure 5 Histogramme en temperatures

Ce type de calcul d’inversion reste pour I’instant limite en nombre d’elements et en 
profondeur. Cette raison impute essentiellement au choix du C02 comme molecule d’etude. En 
effet celui ci possede un moment dipolaire tres important et par consequent est tres absorbant. 
cela empeche la convergence du programme. Une trop grande discretisation multiplie I’existence 
de minimums locaux, et ne permet plus de converger vers la solution.

Des travaux complementaires sont actuellement en cours au laboratoire, afin de 
contoumer cette difficulty.
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IV] Analyse des champs de temperatures des gaz [8]:
Statoreacteurs, combustion Hydrogene - Air 
Cas du plan sans symetrie - Maillage 3 x3

Le troisieme cas duplication demeure le plus compiexe. il s’agit de determiner ies 
champs de temperature et de concentration dans une coupe transversale de jet d’un 
statoreacteur. Outre, Ies contraintes liees a ^installation sur site d’un eventuel appareillage 
optique (vibration de I’ordre de 140 dB), la principale difficulty reside dans I’algorithme 
d’inversion.

Le but que nous nous fixes est d’etablir une cartography (maillage 3x3) d’une coupe 
transversale d’un jet de statoreacteur Hydrogene - Air. Comme dans toutes Ies methodes 
passives presentees precedemment, nous avons modelise le spectre d’emission d’une molecule 
presente en quantite suffisante a Tissue de la combustion. Nous avons choisi la molecule H20. 
Cette demiere ne presente pas comme le dioxyde de caitone d’effets thermometrique 
remarquable. Nous avons selectionne, apres une etude spectroscopique, sur la sensibilite a la 
temperature et a la concentration trois longueurs d’onde qui sont: 1,,= 0,72 pm; X2,= 1,78 pm, X3 
=5,15 pm (filtres interferentiels Ies plus etroits possibles). Une fois acquise, la connaissance de 
revolution en temperature et en concentration de ces trois raies, dans Ies conditions 
experimentales de mesure, nous sommes en mesure theoriquement de resoudre le systeme 
compose de 6 equations avec 6 inconnues (Ies trois equations supplementaires sont lies, 
maillage). La figure 6 rappelle done la problematique de Tinversion.

Combustion Hydrogene - Air

1'axeX .
mesures selon laxe Y

A
Appaieillage de mesure

Figure 6 : Problematique de Tinversion sur le statoreacteur

La figure 7 illustre I’environnement liee a la mesure, en presentant un essai de tir de 
statoreacteur legerement supersonique (disques de mach)

L’appareillage, que nous avons developpe (camera tri-chromatique) permet de realiser un 
balayage transversale de la flamme selon deux axes notes X et Y grace a un miroir oscillant. 
Pour un point i de la flamme, Ies faisceaux suivant cheque axe sont separes en par une lame
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separatrice, chacun des faisceaux resultants etant filtre a une longueur d’onde (Xi, X2l X3) puis 
module a une des frequences (Wz.fsA). II en results des faisceaux identifies par des couples 
(Xi,f|) sur les deux axes. Les faisceaux sont ensuite recomposes par des separatrices puis 
focalises a I’aide d’un miroir parabolique sur une barrette de detecteurs InsB. Le signal regu sur le 
detecteur est la somme des quatre faisceaux filtres et modules. Une detection synchrone assure 
la demoduladion des faisceaux aux frequences (fi.fa.fs.f^ et donne les luminances suivant les 
axes X et Y pour le point de mesure (i,j). La sommation des luminances sur un carre de cote (X/3) 
permet de determiner un maillage suivant les deux en trois elements. Une camera visible 
permettant une troisieme longueur d’onde de mesure a ete inseree dans le schema optique 
presentee sur la figure 8 (principe equivalent - division des faisceaux par lames separatrices) [9],

Figure 8 Schema du montage experimental (2 longueurs uniquement)
Les nombreuses amelioration, ainsi qu’une description plus detaillee du montage peuvent 

etre consultees dans [9],
Un exemple de signal enregistre sur une voie, au cours du temps est presente sur la 

figure 10, par notre appareillage. le comparatif avec le profit de richesse pendant le meme essai, 
montre que notre systeme est parfaitement operationnel. Le decalage, dans le temps, entre les 
deux profils est du uniquement a un declenchement retarde du systeme d’acquisition.

0A35

a 0X0i S0.6-.

0.4

Taf»
Figure 9 :Comparaison Profil IR/Richesse

Le signal a ete lisse par simple filtrage. A partir des signaux sur chaque voie, nous devons 
resoudre le probleme inverse afin de determiner la repartition en temperature et en concentration 
sur chaque voie.

La premiere methode developpee, consiste a une recherche systematique des solution 
(apres etalonnage dans les conditions de manipulation avec un corps noir). Nous determinons 
par simple recherche des minima a la fonction quadratique definie comme I’ecart entre la mesure 
et la moderation des longueurs d’onde d’H20 utilises. Les solutions ne correspondent pas a des 
criteres physiques (introduction de parametres de combustion) sont eliminees. Dans ce cas, nous 
sommes a meme de determiner un faisceau de solution pour chaque voie avec une incertitude de 
I’ordre de 100 K sur la temperature et 10 % sur la concentration. Cette methode basique permet
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de definir une zone probable de solutions mais demeure relativement imprecise sur la repartition 
exacte des champs de temperature et de concentration.

La deuxieme methode utilisee consiste a utiliser la methode du recuit simule. II s’agit 
egalement de minimiser une fonction definie comme la somme des valeurs absolues des ecarts 
des luminances mesurees et celles calculees. Nous generons a partir d’une distribution initiate 
une variation elementaire d’un des 18 parametres de la carte (maillage 3x3 -9 couples de T et C) 
de maniere tout a fait aleatoire par tirage de la case a modifier et de la nature de la modifier. On 
e value ensuite la fonction cout f.

/= E ft A4 aj))+£ al, a,v)
X=X1 7=1 i=1

La variation entre les deux configurations permet de converger une solution en fonction 
d’une critere d’acceptation.

Pour initialiser ce programme, nous avons effectue sur chaque colonne le rapport a deux 
longueurs d’onde. Connaissant revolution des raies en temperature et en concentration, nous 
avons ainsi determine des valeurs moyennes relativement proches de la solution. L’application de 
I’algorithme du recuit a permis de retrouver un maillage 3 x3 proche (ecart 50 K sur un niveau de 
1 800 K, 6 %) des valeurs calculees par le code aero-thermochimiques Diamant

La troisieme methode mise en oeuvre consiste a remplacer la discretisation du jet par 
elements homogenes et isothermes par des fonctions continues le long des axes X et Y. Une fois 
les mesures acquises, il est necessaire de mettre en place un algorithme numerique afin d'obtenir 
I'etat local de temperature et de concentration d'eau au sein de la flamme du statoreacteur. Pour 
ce faire, nous developpons une methode d'inversion du systeme integrate non-lineaire modelisant 
I'experience. Les mesures etant effectuees sur un carre de cote 2a, nous devons, en chaque 
point des droites x=a et y=a, verifier I'equation :

a -Je(X,T(§,Y))X5C(S,Y)(e-c2/XT<*-Y)-1)/C1<H
F(X,T,C) = Js(X,T(x,Y)) C(x,Y)e - dx = L(Y)

(1)
a -je(X,T(X,§))X5C(X,5)(e-c2/XT<x-ii)-1)/C1d§

H(X,T,C) = |s(X,T(X,y)) C(Xzy)e Y dx = L(X)

Ce systeme etant tres sensible aux mesures, nous avons choisi d'interpoler la solution par 
des B-splines cubiques natureiles d'approximation [10],[11] sous la forme :

T(x,y) = 'ZTt}<pi(x) <pj(y) et C(x,y) = J^CiJ(pi(x) (pjfy) (2)
i,j=l i,j=l

Nous avons done genere un maillage uniforme (fig 10) sur lequel apparaTt 2N2 parametres 
(N2 temperatures et N2 concentrations).

Asn
•^N-U

■^2.1

Au
A2 AuN-l

Aw

Aun

Figure 10 : Maillage (A=T ou C)
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Dans ['expression (2), <pk(x) est obtenue a partir de la fonction de base: 
B(t) =-^3 «t)t -4(t-h)^ +6(t-2h)® -4(t-3h)! +(t-4h)=) 

ft-asit>a 2a
ou (t-a)+ = 1 ^ , h = TTT— est le pas du maillage.[Osit<a N-l

dont la forme est donnee sur la figure suivante (h=1):

Figure 11 : La spline de base
Le systeme non-lineaire (1) est ainsi transforme en un systeme discret de 2N2 equations non- 
lineaires a 2N2 inconnues. Pour le resoudre, nous utilisons une methode de minimisation de 
fonctionnelle [12],[13]. Ce systeme s'ecrit alors sous a forme suivante:

J(T,Q E[F„(X,T,Q-L(Ym)f - \ ^[^(X.T.Q-KX.)]2
^ m=l m=l

Le dernier point d'approximation est la determination des points de mesures propre a I'algorithme. 
Pour ce faire, nous lissons les resultats experimentaux par des functions B-splines cubiques 
naturelles d'interpolation en determinant des points caracteristiques equi-repartis comme nous le 
montre la figure suivante:

£ experiment

------7 splines

13 splines

-0,2 1

Figure 12 : Interpolation de mesures
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Cette methode est actuellement en cours de developpement au laboratoire. Des premiers 
essais sur des valeurs simulees et non bruitees ont permis de gagner un gain dans ie temps de 
calcul et une plus grande precision sur les valeurs recherches.

Conclusion
La determination des champs de temperature et de concentration dans un jet contenant 

des particules ou des gaz, par spectroscopie d’emission, est liee a une moderation d’une 
molecule en fonction des parametres thermodynamiques. Nous avons teste cette methode sur 
trois cas distincts.

Nous avons determine, sur un jet de propulseur a poudre, le champ de temperatures a 
I’aide d’un systeme bichromatique. L’inversion a utilise I’hypothese de symetrie de revolution du 
jet.

Nous avons determine, sur une colonne de gaz, la repartition en 4 elements d’un champ 
de temperature et concentration, a partir du spectre d’emission du C02. L’algorithme d’inversion 
est fondee dur la methode du simplex, avec tirage d’une variable aleatoire afin d’eviter les 
minimums locaux.

Nous avons determine, sur jet de gaz issu d’un statoreacteur, le maillage 3 x3 d’une 
coupe transversale de jet. Plusieurs methodes ont ete testes, allant d’un balayage systematique 
des solutions jusqu’a I’introduction de fonctions B-Splines dans le critere de minimisation.
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RESUME.

Nous presentons les methodes que nous avons raises en oeuvre afin de retrouver les profils de 
temperature et d’especes dans des flammes axisymetriques de pre-melange. Elies sont basees sur 
1’inversion de l’Equation de Transfer! Radiatif, et exploitent des donnees de transmissivite et/ou 
d’emissivite spectrales directionnelles de l’objet mesurees en spectroscopie haute ou basse 
resolution. En HR 1’inversion de resultats simules ont ete effectuees par la methode du quotient des 
intensites de deux raies du spectre ro-vibrationnel de CO. En BR il a ete possible d’inverser les 
resultats de mesures obtenus par spectrometrie infrarouge et de dresser la cartographic thermique et 
d’especes d’une flamme propane-air. Dans les diverses situations decrites les domaines de validite 
des hypotheses sur lesquelles se fondent les methodes sont discutes. Les techniques d’inversion 
raises en oeuvre en balayage angulaires (a frequence fixes du rayonnement) sont: la transformation 
d’Abel, celle du gradient conjugue et de son adjoint, et en balayage spectral (a ligne de visee 
fixee) celle de Chahine-Smith. La reconstruction de ces profils a ete effectuee en se referant aux 
bases de donnees spectrales raie par raie et a un Modele Statistique a Bande Etroite.



1. INTRODUCTION

Les diagnostics des gaz chauds, des flammes et des plasmas a partir des donnees spectroscopiques 
haute (HR) et basse resolution (BR) peuvent etre effectues grace d’une part, au developpement des 
diodes laser ajustables et d’autre part, a la spectrometrie a transformee de Fourier. Les ecoulements 
de gaz semi-transparents a haute temperature etant le plus souvent thermiquement non-uniformes 
les methodes spectroscopiques ont conduit pendant longtemps a des temperatures et des 
concentration moyennees sur un trajet optique [1,2]. Mais il possible, par analyses radiatives 
inverses, basees sur 1’Equation de Transfert de la Luminance, de reconstruire des champs de 
temperature [3] et d’especes stationnaires etablis au sein de structures thermiques (reactives ou non) 
en collectant un ensemble de mesures d’absorption et d’emission donnees en functions d’un 
parametre d’observation, soit directionnel, soit spectral (Lallemand and Soufiani [4]).

Nous avons rassemble dans ce papier pour des gaz chauds et des flammes, les resultats de 
reconstruction de profils de temperature et de concentration par inversion de l’ETR bases : 1/ en 
spectroscopic d’absorption ou d’emission HR, sur la technique du quotient de deux raies, [5-7], 2/ 
en BR sur la solution du double probleme inverse absorption/emission large bande qui a permis de 
dresser la cartographic thermique experimental d’une flamme de pre-melange [8-10], 3/ sur les 
methodes de sondage spectral tres large bande de Chahine-Smith [11,12].

2. ANALYSE RADIATIVE

2.1. Absorption et emission monochromatique d’un milieu semi-transparent axisymetrique.
On considere un milieu emettant-absorbant (non diffusant) (Fig.l) au sein duquel sont 

etablis un profil de temperature, T(r), et un profil de fraction molaire d’une espece (dans notre cas 
CO), xco(r). Dans une section droite normale a l’axe de symetrie, on peut mesurer, associe a la 
position p par rapport a la ligne de visee centrale, un ensemble de luminances spectrales 
directionnelles correspondant aux phenomenes d’emission ou de transmission.

yi
*—

SOURCE

Figure 1: Schema d’une flamme axisymmetrique

La luminance Iv(s,£2), dans la direction £2, est solution de 1’equation de transfert radiatif 
(ETR), qui dans un milieu d’indice de refraction egal a l’unite, s’ecrit:

ds
(1)



kv(s) le coefficient d’absorption spectral au point courant d’abscisse s et L°v[T(s)] la fonction de 
Planck locale. Pour un milieu axisymetrique a l’Equilibre Thermodynamique Local, la luminance 
monochromatique de remission correspondant au parametre de vue (p), est donnee par

,(P) = 21/VW Hhvj<nir)]r
cosh

rrKrv(r,)r,diJ

J V^-p2 dr (2)

Dans cette expression tv(p) est la transmittivite associee a la position p et R un rayon de travail 
arbitrage, tv(p) est reliee au profil d’absorption par 1’equation d’Abel's:

(3)

II est essentiel de remarquer que du point de vue de la mesure, les valeurs experimentales 
associees a Ly et tv, donnees par les expressions monochromatiques (2 et 3), sont en fait integrees 
sur un intervalle de frequence Av =1CT3 cm"1 en HR et Av= 4 cm"1 en B.R.

3. RESTITUTION DE PROFILS DE TEMPERATURE ET DE CONCENTRATION DANS 
UN GAZ CHAUD. PAR SPECTROSCOPE HAUTE RESOLUTION

3.1 Expression haute resolution du coefficient d’absorption et de I’intensite de raie
En spectroscopic HR, les rales individuelles seront observees. Pour une colonne non­

homogene d’un gaz parfait, le coefficient d'absorption local k( r) est relie a la fraction molaire xM( r) 
et aux caracteristiques radiatives du gaz par

Mr) = x»PSW(r))f(v - v0) (4)

ou, P est la pression totale, S^j(T) (cm^.Atm"1) est I’intensite d’une raie reliee a la transition entire 
deux niveaux d’energie ro-vibrationnels i and j (ici: VT-V'T'), et /(v-vo) est le profil de raie 
normalise. En termes du coefficient d’Einstein Ay (s'1) d’emission spontanee, l’intensite par 
molecule est donnee par:

s'‘l,m=^k^r5"A«(1"exp("hv/kBT)) (5)

ou nj^/% est la fraction de molecules de 1’espece (I dans le niveau i; h, ks et c ayant leur 
signification usuelle. Soit de maniere developpee

S,j(T) =
Ay T.

Sjtv2 kT T
expf-^

J
(2J+1)exp — J(J+1)

T"rot 1-exp(-^)
(6)

Tv =hv/kg et Trot =Bh/kB etant les temperatures vibrationnelle et rotationnelle [14].

L’intensite de raie pour CO a pression normale et a deux temperatures (296 and 1500K) est 
representee pour le niveau vibrationnel 0<—1 sur les Figs. 2a-b en utilisant les donnees de [15].
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Figure 2. Intensite des rales de CO pour v(O-l) a 1 Atm., (a) 300K, (b) 1500K 

Pour un profil de rale normalise, on a:

iMOdv = PXfiS„(T) = ^-^■A,,C,(r)Fv(T)FJn
8tt v£

expression dans laquelle Cg(r)= Pxu( r)/ksT( r) et

Fv (T) = exp(- Tvibv / T)(1 - exp(-Tvib / T))" 

FJ(T) = (2J+1)exp[-J(J+1)Trot/T] X

3.2. Procedure generate d’inversion
Apres avoir place la relation (7) dans (3), puis en posant,

M(p) = (8ttv2 / c)A,j [LogJ tv(zc)dv]

1’equation integrate suivante est obtenue;

ww®]
i vr ~P

rdr

et par 1’inversion, d’Abel:

CM(r)Fv[T(r)]Fj[T(r)] = -1J ^^Lp

rVP

(7)

(8a)

(8b)

(9)

(10)

([M]’ derivee de M(p)).



3.3. Methode de resolution de la transformation d’ Abel
L’inversion d’Abel est un probleme mal pose classique. Parmi les methodes de resolution:

*Finversion d’Abel directe avec projection des donnees (Simonneau et al. [13]),
* les methodes d’inversion lineaires,
*les methodes iteratives du gradient conjugue appliquee au probleme regule de l’operateur et 
de son adjoint.

c} OA -

- Exact profile 
• Jacobi polynomials 
■ Conjugated gradient 
•Abel

Radial position (r/R)

------ Exact profile
------ Jacobi polynomials
— - Conjugated gradient 
—— Abel

Radial position (r/R)

Figure 3. Reconstruction du profil c^(r)Fv(r)Fj(r) par trois techniques d’inversion (a)non bruitee, (b)
bruit (±3%)

Les resultats de 1’inversion des donnees de transmission, pour un objet semi-transparent de 
lcm de diametre avec 128 positions p, sont reportes sur les Figs. 3 a,b pour differentes techniques 
d’inversion.

4. RESTITUTION DE PROFITS D’ESPECES (DONNEES SIMULEES HR)

4.1. Validite des approximations
Suivant l’Eq.(3) la mesure de la transmission, integree sur 5v est:

Jtv(k)dv = J exp -J-jgS

8v 8v v P V

R

-(r)
:rdr dv (11)

Les methodes d’inversion que nous utilisons reposent sur 1’approximation

f

J tv(K)dv = exp

8v
V

(12)

Les erreurs commises en HR due a cette approximation ont ete evaluees pour les raies P(4), P(20) 
de CO a 2147 cm'1 dont les caracteristiques (centre de raie Vq et coefficients d’Einstein Ay) 
proviennent de la reference [15]. L’erreur relative est exprimee en fonction de largeur equivalente

+eo
W(R), definie par W(R) = I [l-exp-KvR]dv sur la Fig. 4a aux temperatures 296 and 1500K.



Dans le cas de profils reels de temperature et de concentration dans une flamme on voit que jusqu'a 
W(R) < 0.171’erreur est inferieure a 2%.

J =20, T = 300 K 
J=4 ,T = 300K 
J =20 , T = 1500 K 
J = 4 ,T = 1500K

Largeur equivanlente w(R)

Figure 4: Validation of assumption (14): (a) Curve of growth, (b) relative error

4.2. Transmission et emission de raies ro-vibrationnelles dans un milieu axisymetrique.
Les donnees synthetiques de projections de transmittivites tv(p) et d’emission Lv(p) 

correspondant aux raies selectionnees de CO (v=0, J=20 et J=25), ont ete calculees dans un mst 
axisymetrique pour des distributions de temperature et de la concentration etablies; elles sont 
representees sur la Fig.5 en fonction du parametre de position p.

------- i(p)

J1=20

J2=25

Figure 5. Transmission et emission directionnelles pour differents p des raies ro-vibrationnelles
J=20 et 1=25 de CO

4.3. La methode du quotient de 1’intensite de deux raies en transmission,
Par le resultat de 1’inversion d’Abel, (Eqs.(10)) et le developpement de Fj(T), (Eq.8b), on a

c„(r)Fv[T(r)]FJ[T(r)] = c„(r)Fv[T(r)]
(2J +1 )exp[- J(J +1 )Tro, / T(r)] 

T(r)/Tw
(13)

En considerant deux raies rotationnelles distinctes (Ji, J%) appartenant au meme niveau vibrationnel, 
v, le quotient Fji[T(r)]/Fj2[T(r)] s’ecrit

Fj-|(T(r))

FJ2(T(r))
(t)2~+T)exp[~J1 (J1+1)™J2(J2+1)] T,rot

T(r)
(14)



sa connaissance permet de deduire la valeur locale T( r). Une fois celle-ci obtenues on trouve xM( r).
Afm de tester la procedure, des pseudo-mesures M^p) ont ete simulees pour CO dans les cas 

suivants: v=0, Ji=20, J2=25, TVjb=3120 K, Trot=2.76 K.

0.6 r

— -TEMPERATURE
- - - CO CONCENTRATION
------ Temperature (exact)
------ Co concentration (exact)

Figure 7. Restitution de T(r) et xu(r)

4.4. La methode du quotient de 1’intensite de deux raies en emission,
Dans ce cas on inverse les donnees d’emission integree associees a l’Eq.(2). On note que la 

valeur de la transmittivite tv(p) est necessaire, et que pour cette raison rinversion doit se faire 
iterativement. Dans ce cas V inversion d’Abel conduit aux valeurs de

cti (r)Pv[T(r)]Fj[T(r)]L°[T(r)] (15)

Les distributions radiales de temperature T(r) et de concentration de species xM(r) sont retrouvees 
separement en considerant la function (15) pour deux raies rotationelles distinctes. La Fig. 8 illustre 
les profils restitues.

------ Temperature (exact) • "
------ CO concentration (exac ) X,
------TEMPERATURE
— -CO CONCENTRATION - - - -

Figure 8. Profils de T(r) et Cp(r) par la methode de Simonneau (sans bruit)



5. RESTITUTION DE PROFITS DE TEMPERATURE ET D’ESPECES EN BR

5.1. Validite des approximations de large bande (BR)
Dans la methode experimental BR on precede a V inversion des donnees de transmission 

et/ou d’emission directionnelles large bande de la flamme. Elies sont mesurees dans une section 
droite de la flamme a l’aide d’un spectrometre infrarouge a transformee de Fourier associees a un 
angle 0 donne (qui determine le parametre p). La flamme est observee dans la bande v3 du CO2. a 
2325 cm"1. La resolution spectrale optimale permettant F exploitation de ces spectres est apparue 
etre de4 cm'1.

11 convient de verifier les consequences du choix de cette resolution spectrale sur la qualite et 
la valeur des resultats retrouves par les methodes d’inversion. Nous avons reconstituer le spectre du 
CO2 dans la bande situee autour de 2275 cm"1 (voir Figs. 9 a-b) et calcule la transmittivite moyenne 
exacte a partir de ce spectre sur des bandes de largeur variables comprises entre 0.1 et 25 cm-1 ainsi 
que les transmittivites B R calculee a partir de ic moyenne sur un spectre raie par rale synthetique. 
Pour cela nous nous sommes servis de la base de donnees du laboratoire EM2C fondee sur le 
modele statistique a bande etroite (SNB) [16].

Le calcul de la transmittivite moyenne exacte est fait a partir du spectre synthetique de CO2 
(a la resolution de 0.01 cm"1) donnee par,

tAv=^-J exp(-?cvLxC02 )dv (16)
Av

et celui de la transmittivite B R a differentes resolutions spectrales par:

^av=^;JMv (I?)

^v=exp -(kavLxco2) (18)

Temperature (1900 K) - - 
Numbre de raires (5142)

22902280
Nombre d'ondA cirri

Temperature (700 K) 
Numbre de raires (583)

2280 2285 22!
nombre d'ondeX cm-1

Figure 9. Spectre synthetique de CO2 , (a) T=700 K, (b) T=1900 K

Les Figs. 10 a-b montrent pour une colonne de CO2 de temperature comprise entre 600 et 2000 K 
qu’a la resolution de 4 cm"1 l’erreur introduite par l’hypothese large bande etait inferieure a 2% 
jusqu’a des epaisseurs optiques de 0,8.
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Figure 10 (a) Erreur relative en transmission pour CO2
(b) Erreur relative en emission pour CO2

6. APPLICATION DES METHODES D’EMISSION BASSE RESOLUTION

6.1. Le dispositif experimental
La figure (12) montre le montage qui a servi aux les mesures de transmission et d’emission 

angulaires.

Spectrometre a transformee de fourier 
Perkin-EImer 1760X

__ . miroir y parabolique

chambre de melange

1 Moteur electrque
I \__ platine de translation

A elevateur

Figure 11. Schema du dispositif experimental

II se compose d’un spectromuetre FTIR 1706X de Perkin-EImer, d’un corps noir, d’une serie de 
diaphragmes et de miroirs. La flamme est montee sur un dispositif de translation permettant des 
mouvements dans les trois directions.



6.1.2. Profils d’absorption,

------ Abel preconditionnee
— • Gradient conjugue
— - Polynome jacobi

------ Abel preconditionnee
— • Gradient conjugue
— ■ Polynome Jacobi

P.R (cm) P.R (cm)

Figure 12 a-b. Profils restitues d'absorption dans une flamme

6.1.3. Profils de temperature

------ Abel preconditionne
— * gradient conjuge
— • polynome Jacobi

j- 2000

1 1 " Abel preconditionne
— ‘gradient conjugue
— • polynome Jacobi

P.R (cm) P.R (cm)

Figure 13 a-b. Profils restitues de temperature dans la flamme

6.1.4. Profils de concentration de CO2

niveau 2

P.R (cm)

niveau 4

P.R (cm)

Figure 14a-b. Profils restitues de concentration dans la flamme



6.2. Cartographic thermique d’une flamme de premelange
La repetition des mesures et de Linversion des resultats a cinq niveaux de la flamme a 

conduit aux cartographies thermiques et d’espece representees sur les Fig. 15 a-b.

■ 1953+
H 1802 to 1953 
If 1652 to 1802
■ 1501 to 1652 
1 1351 to 1501 
P 1200 to 1351

1049 to 1200 
I 899 to 1049 
I 748 to 899 
l\ 598 to 748 
‘ ’ 447 to 598 

297 to 447

j-u Lu' * * l * « * * * * * 1 « *

r(cm)

Figure 15a. Cartographie thermique
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0.095 to 0.108 
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0.054 to 0.068 
0.041 to 0.054 
0.027 to 0.041 
0.014 to 0.027 
0.000 to 0.014

r(cm)

Figure 15b. Cartographie du C02

7. LA METHODS DE CHAHINE-SMITH

7.1. Cas d’un milieu plan-parallele.
La methode de Chahine a ete developpee dans les annees 70 dans un but de surveillance 

meteorologique. File permet de reconstruire a distance un profil de temperature a partir de 
remission large bande d’un milieu emettant-absorbant non-homogene par teledetection.

Principe. On observe sur une ou plusieurs bandes (le plus souvent CO2 et H2O) remission d’un 
gaz chaud (reactif ou non). Cette emission est analysee en BR par balayage spectral sur N canaux de 
frequence n, i=l...N a l’aide d’un spectrometre FTIR dans une direction de visee fixee.

7.1.1. Expression de la luminance monochromatique
La solution de l’ETR avec pour condition aux limites L"(d)=0 s’ecrit:



ds (19)

d
L+vi(d) = f kt(s)L°[T(s)]

0

Dans les mesures BR remission (19) doit etre moyennee sur la largeur de la bande Av du canal i 
considers et dans ce cas :

Kt (s) = x(s)PKi[P = lAtm, T(r)] i = 1, „..N canaux (20)

on Ki [P=l Atm,T( r)](en cm''.Atm'1) designs le coefficient d’absorption moyen de reference sur 
une bande large, de l’ordre de 25 cm"1, pris a la pression atmospherique et a la temperature T( r) de 
la banque de donnees EM2C [16].

Une autre ecriture de V equation (19) moyennee est

L+i(d) = (21a)
o 06

d

f (s,d) etant la transmittivite donnee par = exp— j* Ki (s')ds'
S

7.1.2. Validite des approximations special (BR)
On a pu verifier que 1’erreur de modelisation causes par 1’utilisation de ict a la place

d’integrer kv pour differents intervalles de frequence 5v dans le domains (2260-2290 cm'1) etait 
infeiieure a 2% jusqu'a des epaisseurs optiques de 0.5.

7.1.3. Aspect spectral, les noyaux de 1’equation integrale
Sur la Figs. 9a,b on a trace les noyaux ^j-de Vequation de Fredholm (21) pour differents

uS
canaux de frequences i=l...N dans la bande v3 de CO2. On remarque qu’a chaque frequence 
correspond un maximum auquel est associee une profondeur de sondage contribuant 
majoritairement a remission a la frequence i.

2225 •

Figure 16 a-b. Noyaux normalises pour une plaque plane de CO2

7.1.4. La methods de relaxation de Chahine en temperature.
Posons L+j(d) la luminance calculee par le problems direct reecrit sous la forme



(21b)
“ Zff oL+i{d)=\tl^-ds
o *

La methods de Chahine est une methods iterative dans laquelle l’Eq.(21 a) se met sous la forme

L|*(d) = |Mr)L°[T"(s),[^rds (22)

L’equation (22) est analogue a 1’equation de depart (21 a) si l’on pose

Li°(Tin+1) L+ i (d)
Li(Tn)

U°(V) (23)

La connaissance de L0j[Tn+1(s;)] conduit a la temperature locale actualisee a la position S;:

Tn+1(Sj) C1

r i
VjLog 1-r". '1-exp >L ViT" (sr) J

(24)

Ci et C% etant les deux constantes fondamentales du rayonnement. Les N temperatures (24) 
permettent de tracer la distribution complete de temperature dans la couche de mst.

7.1.5. La methods iterative de Smith en concentration.
L’equation (19) peut se mettre sous la forme iterative suivante :

d
W (d) -L,n(d) = J [?(s) - T? (s)]^2lds (25)

0

Introduisons la concentration integree

x(s')ds'
o

ainsi que V expression

Sn

(26)

(27)

on aboutit a

X
rw*1 K«-W2l,

S(un)
(28)



C’est la relation iterative a laquelle satisfait la distribution de fraction molaire. Elle est calculable 
lorsqu’on a la valeur de L" pour la distribution de temperature Tn(s).

7.2. Application de la methods de Chahine-Smith a une flamme axisymetrique
Les resultats de l’inversion de Chahine-Smith concemant la temperature de la flamme de 

pre-melange propane-air sont presentes sur la Fig. 17. Us ont ete obtenus a partir des donnees sur 
C02 ainsi que sur H20. On peut les comparer aux valeurs directement recueilhes par thermocouple.

h* 2000 - - Par I'inversion d'Abel * *

bands de COg- -

bands de HgO

Par L'inversion de Chahine-Smith

0 as 1 IS 2 25

P.R (cm)

Figure 17- Profils de temperature retrouve
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