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Résumé :

Afin de réduire les émissions de gaz a effet de serre et de faire face a I’épuisement des ressources pétrolieres, de nouveaux carburants
sans carbone doivent étre étudiés. Dans ce contexte, 'ammoniac et I’"hydrogéne apparaissent comme des candidats prometteurs
pour I'alimentation des moteurs a allumage commandé. Cependant, ces deux carburants présentent des défis importants en matiere
de combustion. L'ammoniac doit étre utilisé a des rapports de compression élevés afin d’améliorer le rendement et d’assurer sa
viabilité économique. Pour compenser sa faible réactivité, il peut étre mélangé avec de I’hydrogéne. Toutefois, ces mélanges sont
sujets au cliquetis, phénomeéne susceptible d’endommager le moteur. Il est donc essentiel d’en étudier et comprendre les
mécanismes déclencheurs. Le présent travail contribue a la compréhension des processus d’auto-inflammation de I'ammoniac et des
mélanges ammoniac—hydrogéne. Dans un premier temps, des délais d’auto-inflammation ont été mesurés a I'aide d’'une machine a
compression rapide, caractérisée puis améliorée. Les expériences ont été menées dans des conditions de haute pression et
température représentatives du cliquetis dans les moteurs a allumage commandé. Les résultats expérimentaux ont été comparés
guantitativement aux prédictions de 38 mécanismes cinétiques afin d’identifier les mécanismes les plus adaptés. Des analyses
cinétiques et de sensibilité ont ensuite été réalisées pour approfondir la compréhension de I'oxydation de 'ammoniac dans ces



conditions. Par la suite, 'ammoniac et les mélanges ammoniac—hydrogene ont été étudiés dans un moteur monocylindre a allumage
commandé. Une méthodologie basée sur I'indice méthane a été développée, et les valeurs des mélanges ont été déterminées
expérimentalement. Le cliquetis a ensuite été étudié en faisant varier la fraction d’hydrogene, ainsi que les conditions de
fonctionnement du moteur comme la richesse, le taux de compression ou encore la forme du piston. Une nouvelle méthode
d’estimation de la température des gaz frais est proposée, et son évolution au cours du cliquetis a été analysée. Enfin, a I'aide des
résultats fondamentaux et expérimentaux obtenu au début de ce travail, une caractérisation cinétique du cliquetis en trois phases
(initiation, pré-cliquetis et cliquetis) est proposée. Enfin, des simulations avec le code 1D DNS COGNAC ont été réalisées pour évaluer
sa capacité a reproduire certaines caractéristiques physiques du cliquetis.

Summary:

To reduce greenhouse gas emissions and address the future challenge of oil depletion, new carbon-free fuels must be investigated.
In this context, ammonia and hydrogen are promising candidates for fuelling spark-ignition engines. However, both fuels present
significant combustion challenges. Ammonia must be used under high compression ratios to improve efficiency and ensure economic
viability. To compensate for the low reactivity of ammonia, hydrogen can be blended with it. However, such mixtures are prone to
knock, which can damage the engine. It is therefore essential to investigate and understand the mechanisms that trigger this
phenomenon. The present work contributes to the understanding of the auto-ignition processes of ammonia and ammonia—
hydrogen mixtures. First, ignition delay times for ammonia and ammonia—hydrogen blends were measured using a rapid compression
machine, which was initially characterized and subsequently upgraded. Experiments were conducted under high-pressure and high-
temperature conditions representative of knock-prone environments in spark-ignition engines. The experimental results were
quantitatively compared with predictions from 38 kinetic mechanisms to identify the most suitable models. Kinetic and sensitivity
analyses were then performed using these mechanisms to improve understanding of ammonia oxidation under severe conditions.
Subsequently, ammonia and ammonia—hydrogen fuels were investigated in a single-cylinder spark-ignition engine. A methane
number (MN) methodology was first developed, and the MN of ammonia—hydrogen blends was experimentally determined. Knock
behaviour was studied by varying the hydrogen fraction in the fuel, as well as intake temperature and pressure, compression ratio,
engine speed, equivalence ratio, and piston geometry. A new method for estimating end-gas temperature is proposed, and its
evolution during knock was analysed. Finally, using one of the kinetic mechanisms identified earlier, combined with engine
experiments, this work proposes a characterization of ammonia—hydrogen knock in three distinct phases: initiation, pre-knock, and
knock. Additionally, simulations using the 1D DNS COGNAC code were performed to assess its ability to reproduce key physical
characteristics of knock, such as oscillation amplitude as a function of cycle-to-cycle variability or knock development conditions.



