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A, I NTRODUCT I ON

Les processus physico-chin iques qui  ont  l ieu au cours de l réIabo-

rat ion de la  fonte et  de I 'ac ier  entrent  dans la  catégor ie de ceux qui  réa-

l isent  une répar t i t ion de d iverses subst€rnces entre p lus ieurs phases.  Or,  on

sai t  que ces phénomènes possèdent  deux aspects d is t incts :  I 'é tat  d 'équi l ibre

f inal  gui  est  at te in i -  s i  on leur  en la isse Ie temps et  Ia  v i tesse avec laquel-

Ie Ie système s 'approche de cet  état .

De nombreuses réactions sont soumises en pratique à des l imitations

cinét iques qui  condi t ionnent  t rès souvent  les phénomènes.  Par  exemple,  dans

le  p rocédé  d ,a f f i nage  à  I ' oxygène ,  l a  v i t esse  avec  l aque l l e  l es  cons t i t uan ts

Èe ls  que  l e  ca rbone ,  I e  phospho re ,  l e  sou f re ,  l e  manganèse  . . .  passen t  d rune

masse ferr i fère l iqu ide dans Ie la i t ier ,  dépend dans une t rès large mesure

des caractér is t iques de Ia sur face de contact  entre les deux phases.  Le pro-

cessus pourra i t  durer  longtemps s i  les é léments ne se déplaçaient  gue par  d i f -

fus ion,  cependant ,  pêr  exemple I 'énergie mécanique fourn ie par  Ie je t  d 'o>q1-

gène pour forrner  une énuls ion de gout te let tes de métal  et  de bul les de gaz

dans le la i t ier ,  augmente la  suï face d 'échange et  favor ise Ia c inét ique des

réact ions.  La format ion d 'une sur face de séparat ion ex ige une dépense de t ra-

vai l  drautant  p lus importante que la tension in ter fac ia le est  grande'  aussi

l a  cons t i t u t i on  d ' une  ému ls ion  es t  f ac i l i t ée  s ' i l  ex i s te  ou  s i  I ' on  i n t ro -

dui t  des substances gui  abaissent  la  tension in ter fac ia le i  1 'émul-s ion obte-

nue  en  dev ien t  d ' a i l l eu rs  p lus  s tab le

Les phénomènes de t ransfer t  de mat ière aux in ter faces métal  -  la i -

t ier ,  méta l  -  gaz et  rnéta l  -  réf racta i re,  gui  font  in terveni r  les propr iétés

physiques superf ic ie l les des phases en présence jouent  un rôIe considérable

sur  la  c inét ique des réact ions,  mais leur  examen bib l iographique montre que

ces  su je t s  son t  enco re  assez  ma l  connus .  C tes t  pou r  ce t t e  ra i son  qu t i l  nous

a semblé in téressant  de met t re au point  des méthodes de déterminat ion des

grandeurs in ter fac ia les métal  -  Ia i t ier  l iqu ides.

Les d i f f icu l tés rencontrées dans le  développement des techniques

à hautes températures qui  sont  dest inées à la  col lecte des in format ions,  sont

souvent  un obstac le à I tavancernent  des recherches.  Pour les mesures des gran-

deurs in ter fac ia les,  qui  ne dérogent  pas à cet te règIe,  de grandes précaut ions

doivent  êt re pr ises s i  I ron veut  obteni r  des résul tats  avec une précis ion

accep tab le .

Lrobject i f  de ce t ravai l  é ta i t  de met t re au point  deux méthodes

complémentai res pour mesurer  des grandeurs in ter fac ia les in téressant  les pro-

cessus  s idé ru rg iques .  L rune ,  qu i  es t  basée  su r  I t obse rva t i on  en  l um iè re  v i s i -

b le drune gout te de la i t ier  maintenue sur  un bain métal l ique '  est  sur tout  in-

d iquée lorsque les phases condensées en contact  sont  proches de l 'équi l ibre

thermodynamique.  La seconde,  qui  convient  mieux lorsqu' i l  y  a t ransfer t  de

mat ière sensib le entre l -es deux phases,  permet grâce à une source puissante

de rayons X de radiographier  Ia  gout te de métal  immergée dans Ie la i t ier .
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Les caractér is t iques superf ic ie l les des l iqu ides sont  des qual i tés

physiques fondamentales qui  se mani festent  par  des phénomènes dont  la  cohé-

rence n 'apparaî t  pas de façon évidente.  Toutefo is ,  on peut  les c lasser  sous

t ro i s  rub r i ques  qu i  son t :  l a  cap i l l a r i t é ,  l e  mou i l l age  e t  I ' adso rp t j - on .

La capi l lar i té  est  Ia  facul té quront  cer ta ins t iqu ides à vaincre

Ies forces de pesanteur  et  à s ' in f i l t rer  dans les pores avec d 'autant  p lus

de fac i l i té  qu ' i ls  sont  f ins.  A la  base de cet te catégor ie de phénomènes se

trouve 1 'équat ion de IÂPIÀCE qui  montre comment la  Èension superf ic ie l le  peut

mainteni r  en contact  deux f lu ides à des pressions d i f férentes.

Le mcn: i l lage const i tue I 'ensemble des phénomènes qui  ont  t ra i t  à

I ' é ta lemen t  de  ce r ta ins  l i qu ides  su r  des  so l i des  e t  pa r  ex tens ion  su r  d rau t res

I iquides.  L 'équat ion de YOUNG-DUPRÉtradui t  I 'équi l ibre mécanique de Ia l igne

de jonct ion des t ro is  phases sol ide,  I iqu ide,  gazeuse.

Lradsorpt ion correspond à la  possib i t i té  qurontcer ta ines iubstances

de  se  concen t re r  à  I a  su r face  d tun  l i qu ide  (ou  d tun  so l i de ) .  La  re la t i on  en t re

Ia tension superf ic ie l le  et  I 'adsorpt ion const i tue I 'équat ion d 'adsorpt ion de

GTBBS.

1 .  PHENOMENT DE CAPILLARITE

1. .1 .  Ten : i .on  s .uper f j c je l l e  e t  sn tha lp ie  l i b re  super f i c ie l l e

Les molécules se t rouvant  dans la  couche superf ic ie l le  du l iqu ide

son t  so l l i c i t ées  pa r  l es  mo lécu les  vo i s i nes  s i t uées  sous  ce t te  couche ,  c res t

pourquoi  la  résul tante des forces appl iquées à chaque nolécule de la  couche.

es t  d i r i gée  ve rs  I ' i n té r i eu r  du  l i qu ide ,  pe rpend i cu ia i remen t  à  l a  su r face .

Cres t  ce  qu 'on  appe l l e  l a  p ress ion  i n te rne  du  l i qu ide .  E l I e  a t t e i n t  des  va -

leurs de p lus ieurs mi l l iers d 'atmosphères ce qui  expl ique I ' incornpressib i l i té

des  l i qu ides .



En outre,  Ies molécules de Ia couche superf ic ie l le  sont  soumlses
à des forces tangentes à la  sur face du l iqu ide.  Si  l ron iso le un éIément ,  de
sur face c i rcu la i re d 'a i re Q et  de rayon r ,  Ies forces drat t ract ion contenues
dans cet  éIément  se neutra l isent  mutuel lement  et  i l  ne reste que cel les çIu i
tendent à accroÎtre Ia surface. Le rapport de Ia somme des forces f1 sur Ia
longueur du pér imètre de I 'é Iément  de sur face est  Ia  tension superf ic ie l le  y

L'équat ion de dimension de la tension superf ic iel le est [ t ' l t -2 1,
son unité est le Newton par mètre mais on I 'exprime encore le plus souvent
dans  Ie  sys tème C.c .S .  en  dyne.cm- l  (1  N.m-1  =  103 dyne. " r - l )

I I  est  év ident  gue Ia pression in terne et  la  tension superf ic ie l le
(ou p lus exactement  la  tension in ter fac ia le)  doivent  dépendre du mi l ieu qul
conf ine avec Ie l iqu ide a ins i  que de I r inÈeract ion des deux phases.  Lorsque
deux f lu ides non misc ib les sonÈ en contact ,  l r in ter face peut  êt re considérée
conme un espace b id imensionnel  et  tout  se passe,  du point  de vue mécanique,
conme s i  les deux f lu ides éta ient  homogènes jusgu'à une sur face de séparat ion
sans épaisseur et  uni formément tendue appelée par  YOUNG sur face de tension.

A température et  à pression constantês,  on obt ient  l rexpression de
Ia tension superf ic ie l le  en fonct ion de l renthalp ie l ibre :

. Y

Cet te re lat ion montre
féremment considérée conme une
uni té de sur face.

Les enthalp ies l ibres
encore t rès souvent  en erg.cm-z

que la tension superf ic iel le peut être indi f-
force par unité d.e longueur ou une énergie par

superf ic iel les sont exprimées en J.m-2 ou
( 1 m J . m - 2 = 1 e r g . c m - 2 ) .

Le système évoluant toujours vers la configuration qui correspond
à la valeur  min imale de son enthalp ie l ibre,  on peut  prévoi r  qu 'à température
et  pression constantes,  Ia  composi t ion et  I ra i re des in ter faces évolueront  de
manière à rédui re I renthalp ie l ibre.  La contract ion de Ia sur face du l iqu ide
nrest  donc que Ie résul tat  de la  tendance de chaque moLécule de la  sur face à
retourner  au sein du l iqu ide de façon que I 'enthalp ie l ibre soi t  min imale.



I .? .  Cond i t ion .d 'équ ' i , l i b . re  mécan ique d 'une in te r lace  -  Formule  de  LAPLACE

Si ]a sur face d 'un l iqu ide est  courbe,  la  pression est  p lus grande

du côté concave que du côté convexe drune quantité qui dépend de la courbure

en chaque point  de Ia sur face et  de Ia tension superf ic ie l le .

Ce résultat esÇ traduit par la relation de LAPLACE :

l r  r \
Âp  =  v  11 -+  * - l' \n r  R2J

R1 et R2 étant les rayons de courbure principaux.

Cet te équat ion fondamentale de la  capi l lar i té  qui  srécr j - t  dans le

cas dtune sur face de révolut ion :

,/r-n = 
2 ^(

sÈ. 
R

La formufe de LAPLACE ne suppose pas I runi formi té des pressions

dans les phases séparées par  la  sur face ;  e l le  établ i t  s implement  une re la-

t ion entre Âp et  1 en un point  de la  sur face.  La formule est  donc vra ie,
-  crue le  sr , rs tème coi t  oesant  ou non,  à la  ser- r ' le  cond- i t ion de négl iger  le  poid-s

a - -  _ -

' c^  la  sur face.y ! v ! / r ç  u ç



2. PHENOMTNE DE MOUILLAGE

2, I .  Adhss ion e l t re  deux l iqu jdS:

Si deux l iquides A et B sont en contact,  chacun dreux exerce une
attract ion sur l rautre et i l  est nécessaire d'ef fectuer un certain travai l
pour les séparer.

La var iat ion
pa ra t i on ,  c res t -à -d i re
e s t  :

L ren tha lp ie  l i b re
d radhés ion  :

On déf ini t  de
cessaire pour
deux surfaces

d I  enthalpie l ibre
à la formation de

^ G s  =  y _ .  0  +. A

superf ic iel le nécessaire à leur sé-
deux surfaces l iquides -  gaz draire çl

Y" '  o -  Yo" 'o

superf ic ie l le  par  uni té de sur face est  appelée t ravai l

"o" 
= Ya*Ys -Yo"

^cs-=
o

même le travail de
séparer une colonne
I iquides -  gaz 2

cohés ion  d run . l i qu ide ,  comme le  t r ava i l  né -
de l iqu ide B de sect ion f t  e t  créer  a ins i

AGSws 2r "

Bien que seules les tensions superf ic ie l les et  in ter fac ia les soient  d i recte-
ment  mesurables,  i I  est  in téressant  dt in t rodui re les t ravaux de cohésion et
d 'adhésion dont  on voi t  mieux la  s igni f icat ion physique.

La mix ion de deux l iqu ides est  réal isée lorsque les forces molécu-
Ia i res ne sont  pJ-us opérantes pour mainteni r  séparés les 2 l iqu ides,  car  cha-
cun at t i re  les molécules de l rautre au moins aussi  for tement  qu ' i l  a t t i re  les
s iennes.  La condi t ion de misc ib i l i té  complète de deux l iqu ides est  yo"  .  0 .

'  
S i  les l iqu ides sont  non-misc ib les,  on observe expér imenta lement

gue  l a  t ens ion  i n te r fac ia le  es t  :

-  i n fé r i eu re  à  ce l l e  du  l i qu ide  ayan t  I a  T .S .  I a

-  supér j -eure à la  d. i f férence des T.S.  des deux

p lus  é levée,

liquides !

Y a - Y ssi Ya t Ya :p, Yo t Yo"



Dans cer ta ins cas la  règle suivante d 'Antonov est  appl icable :
La tension in ter fac ia le entre deux l iqu ides non-misc ib les et  mutuel lement
saturés,  est  égale à la  d- i f férence entre les tensions superf ic ie l les des
deux Iiquides à la composition de saturation.

Pour indiquer  Ia tendance au
guide A, on a fréquemment recours à la
s ion Vùgg et  le  t ravai l  de cohésion WB.
f i c i en t  d ré ta lenen t  :

moui l lage d 'un l iqu ide B sur  un l i -
d i f férence entre Ie t ravai l  d 'adhé-
Cette quantité porte le nom de coef-

"  
=  * A ,  -  W B  =  y A -  y B -  y a S

2.2 .  Adhés ion  e .n t re  un  I  iqu ide  e t  un  so l . id .e

Pour les sol ides,  la  not ion de tension superf ic ie l le  est  re lat ive-
men t  abs t ra i t e  i  pa r  con t re ,  ce l l e  d ' en tha lp ie  l i b re  supe r f i c i e l l e  ês t  p l us

fac i le  à i rnaginer .  11 est  nécessai re de fourn i r  de l 'énergie à un sol ide pour

le séparer  en deux par t ies,  donc accroî t re sa sur face.  On conçoi t  a isémenÈ
que Ie t ravai l  de séparat ion sera d 'autant  p lus important  que la densi té des

atomes,  ions ou nolécules sera p lus éIevée,  c test -à-d i re que le nonbre de

l ia isons à rompre sera p lus grand.

L 'enthalp j .e  l ibre superf ic ie l le  des sol ides est  mal  connue,  parce-

que I 'absence de mobi l i té  de Ia sur face rend les mesures d i rectes t rès d i f f i -

c i l es .  Une  mob i l i t é  peu t  cependan t  ê t re  obse rvée ,  c res t  ce l l e  d ' un  l i qu ide
gui  se déplace le long d 'une sur face sol ide.

Losqu'un l iqu ide est  déposé sur  Ia sur face d 'un sol ide,  en général ,

i l  ne stéta le pas complètement ,  mais reste sous forme de gout te ayant  uD êr I -

g le de contact  b ien déf in i .  On about i t  à  la  re lat ion fondamentale de YOUNG-

DUPRE :

Ys=  Ys t *Y "cos9

avec r  YL enthalp ie l ibre superf ic ie l le  du l iqu ide

YS enÈhalp ie l ibre superf ic ie l le  du sol ide

'  y- -  enthalp ie l ibre in ter fac ia le sol ide- l iqu ide.' s L

La relation de YOUNG-DUPnÉ est employée avec profit chaque fois que

tro is  phases scnt  en contact  et  sa val id i té  a été rnaintes fc is  vér i f iée ;  par

a i l feurs,  un cer ta in nombre de méthodes de déterminat ion de Ia tension super-

f ic ie l le  permettent  de mesurêr  une grandeur vector ie l le  et  non une grandeur

scala i re.  Dans cet te catégor ie de méthodes d i tes d 'arrachement '  un p longeur

sol ide formant  la  t ro is ième phase,  est  arraché de la sur face du l iqu ide.



3.  PHENOMENE D 'ADSORPTION

3.1 .  Modè le  s imp l i f i é  de  la  couche

Lorsgue deux f lu ides sont  en contact ,  i ls  sont  séparés par  une
couche inter fac ia le dont  Ia  composi t ion est  caractér isée par  une Èransi t ion
graduel le  des const i tuants.  La concentrat ion des d iverses subsÈances est
généralement  d i f férente de cel le  qui  ex is te dans chacune des phases et  var ie
de manière continue quand on se déplace à travers Ia couche. Certains consti-
tuants ont  p lus que d 'autres. tendance à se p lacer  dans la  couche inter fac ia-
l e  :  on  d i t  gu r i l s  son t  p lus  adso rbés  que  d rau t res .

I I  est  malheureusement  d i f f ic i le  de déterminer  avec exact i tude
1'épaisseur de cet te zone de t ransi t ion et  de local iset  les const i tuants
qui  sry t rouvent .  De p lus,  on ne peut  ignorer  l r in teract ion des nro lécules
de Ia couche avec cel les des deux phases l imi t rophes,  ce qui  fa i t  de cet te
couche inter fac ia le une phase non autonome. Malgré ces propr iétés par t icu-
I ières '  GIBBS a in t rodui t  un modèIe s impl i f ié  de Ia couche qui  permet de,
t ra i ter  Ie  phénomène d 'adsorpt ion.  En supposant  que les deux phases adjacen-
tes 'e t  "  sont  homogènes jusqu'à une sur face d.e séparat ion géonét . r ique s
dra i re f2 appelée sur face de d iv is ion,  i l  déf in i t  I radsorpt ion retat ion f1 i
du const i tuant  i  v is-à-v is  du const i tuant  j  qu i  est  invar iante par  rapport
à Ia posi t ion de la  sur face de d iv is ion :

f . . = f - - r .  
c r i - C " i

- i j  ' i  - ' j  

ç c . ; ;

où les termes C représentent  les concentrat ions mola i res.

Dans le cas drune inter face l iqu ide gaz,  Ies concentrat ions mola i res
dans la phase gazeuse sont  négl igeables devant  cel les de la  phase l iqu ide et
I ' exp ress ion  p récéden te  se  rédu i t  à  :

f i j = f r - f j

où les termes N représentent  les f ract ions mola i res dans Ia phase l iqu ide.

L radso rp t i on  re laÈ ive  f1 i  s ' annu le  l o r sque  l es  cons t i t uan ts  i  e t  j
sont  présents dans la  couche superf ic ie l le  dans le  même rapport  que dans la
solut ion.  El le  est  .ocs i t ive lorsque la couche est  p lus r iche en i  que la solu-
t ion et  négat ive dans Ie cas contra i re.

Pour le  const i tuant  i  se répar t issant  dans la  phase superf ic ie l le
et  à condi t ion que les autres const i tuants restent  constants,  la  re lat ion
dradsorpt ion de GIBBS est  < lonnée par  :

ffi= ", (# *i)

' ,  
Ë )

se in  du

/
f i i  =  ( f i  -

- \

où  a1  es t  l rac t i v i té  du  so lu té  i  au

=  -  1  â Y
RT â Lnal

l iqu ide.



I l  faut  remarquer eue f1 i  nrest  pas Ia concentrat ion tota le en
sur face,  m4is l rexcès de soluté dans Ia couche superf ic ie l le  quand on la
compare avec celle de la masse du l iguide.

3,2 .  Act ion d 'un so lu té  sur  un corps pur

Si Ia tension superf ic ie l le  se t rouve brusquemeni  abaissée par  de
fa ib les guant i tés d 'un soluté donb les addi t ions p lus importantes ne font
que peut  var ier  la  tension superf ic ie l le  du mélange,  ce soluté est  d iÈ " ten-
s io-act i f " .  Les s i tes d isponib lês de Ia couche superf ic ie l - le  se t rouvent  oc-
cupés par des atomes ou molécules du corps adsorbé et quand Ia couche devient
saturée,  la  phase superf ic ie l le  est  a lors composée uniquement  dré l -éments

structuraux contenant  l -a  substance tensio-act ive.  LtadsorpLion doi t ,a lors
at te indre une valeur  maximal"  f * r*  correspondant  à la  saturat ion de la  couche.

pour les métaux l iqu ides,  la  recherche des solutés tensio-act i fs

est  d 'une grande importance prat ique.  Ce sont  en ef fet  les propr iétés de

ces  couches  d 'adso rp t i on  de  so lu tés  ac t i f s ,  t r ès  d i f f é ren tes  de  ce l l es  de

la sur face d 'un métal  pur  c .u i  sont  capables de rédui re for tement  la  v i tesse

de  d i sso lu t i on  d ,un  gaz  dans  l e  mé ta l  l i qu ide  ou  ce l l e  de  I ' évapona t i on  d ' un

ol igo-é lément  lors drun t ra i tement  sous v ide.  Ce sont  également  ces couches

d,adsorpt ion qui  in f luent  sur  les phénomènes te ls  que Ia s tabi l i té  d 'émul-

s i ons  mé ta l l i ques  dans  l es  f a i t i e r s .

Lrétude des solutés tensio-act i fs  dans le  fer  l iqu ide a été entre-

p r i se  i I  y  a  p lus ie r r r s  années  à  I r IRS ID  e t  e l l e  a  f a i t  I ' ob je t  de  nombreuses

pub l i ca t i ons  [ 1  -  3 ] .  Cependan t ,  1 ' é tude  de  I ' i n te rac t i on  en t re  deux  so lu tés

tensio-act i fs  a donné l ieu à un nombre l imi té de t ravaux.  Un t ravai l  de POPEL

e t  co l l .  t  4 ] ,  su r  I ' i n f l uence  s i rnu l t anée  de  I ' oxygène  e t  du  sou f re  dans  Ie

fer  l iqu ide,  a été publ ié  récemment et  les résul tats  de ces auteurs seront

d iscutés p lus lo in.

3.3 .  Var ia t i -on  de  la  tens ion  sqpgf ic - ' ie l le  ave-c  la  tempéra tu . rg

En se  basan t  su r  I t ana log ie  en t re

de tension superf ic ie l le  ,  EôTvoS a obtenu

f ic ie l le  en fdnct ion de Ia température :

r  t 2 / 3

Y(+) =
\ p  /

où M est  la  masse mola i re,

I est Ia masse volumique

Tc est  Ia  temPérature cr i t ique

k est  une constante de l tordre de

les l iqu ides métal l iques.

l es  f o r ces  de  p ress ion  e t  ce l l es

une exæression de la  tension super-

k ( T c - T )

O , 6 4 . t O - 4  n a r . K - 1 . m o l e - 2 / 3  p o u r
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La tension superf ic ie l le  d 'un l iqu ide pur  doi t  normalement  d in inuer
avec I 'é lévat ion de la  température,  jusqurau point  cr i t ique,  ce qui  impl ique
un coef f ic ient  thermique négat i f .

Cependant ,  s i  un l iqu ide cont ient  un soluté tensio-act i f ,  Ia  super-
posi t ion des ef fets  thermiques et  des phénomènes dradsorpt ion peut  conduire
à une intersect ion des isothermes de la tension superf ic ie l le ,  donc à des
coef f ic ients thermiques posi t i fs  dans un cer ta in in terval le  de concentrat ion
t5] .  Le changement de s igne c lu coef f ic ient  thermique a été mis en év idence .
expér imenta lemenÈ sur  les a l l iages Ag -  pb et  Cu -  pb le  -  l l .



1 1

C, in r  r , lc  r  pALES mÉïHooÈs oe nrsunE DES ônnrunruns supERF r c r  ELLES

De nombreuses méthodes ont été imaginées pour la mesure de la ten-
s ion superf ic ie l le  des I iqu ides .à température ambiante [g -  12] .  On peut  les
c lasser  en deux catégor ies :  dynamiques et  s tat iques.

Dans les procédés dynamiques,  la  sur face du l iqu ide se renouvel le
constamment et  la  couche dtadsorpt ion nta pas le  temps de se former,  de sor te
qu ' i l s  son t  mo ins  sens ib les  à  I a  p résence  d r impure tés  supe r f i c i e l l es .  I I s
sont  sur tout  adaptés à la  mesure de la  tension superf ic ie l le  des solut ions
acqueuses de substances organiques,  aux basses températures,  tandis que les
procéCés stat iques sont  p lus couramment employés aux hautes températures.

Les mesures sur  les métaux ou les la i t iers l iqu ides doivent  êt re
fa i tes à température éIevée et  b ien qu 'en pr inc ipe les méthodes employées
soient  semblables à cel les ut i l isées à température ambiante,  les d i f f icu l tés
expér imenta les sont  considérables et  de grandes précaut ions sont  nécessai res
pour obteni r  une précis ion acceptable.

Parmi  les méthodes stat iques (arrachement,  dépression capi l la i re,
gou t te  posée ,  p ress ion  max ima le  de  bu l l e ) ,  seu les  l es  deux  de rn iè res  se ron t

br ièvement  d iscutées.  Les méthodes de mesure de tension in ter fac ia le seront
ensui te examinées avec p lus drat tent ion.

1. I4ITHODE DE LA GOUTTE POSET

Cette méthode est  cer ta inement  I 'une des p lus coi r ramment ut i l isées
pour les métaux l iqu ides.  La gout te est  posée sur  un su-oport  so l ide p lan,  non

moui l lé  et  n 'entranL pas en réact ion avec Ie l iqu ide.  La sur face sol ide doi t

êt re exempte d ' impureté pour év i ter  la  format ion drune couche d 'adsorpt ion

sur  Le l iqu ide et  e l le  doi t  ê t re rugueuse af in  d 'accentuer  Ie non moui l lage.

La forme de la gout te à l 'équi l ibre sous I ract ion des forces capi l -

la i re et  de gravi té est  enregist rée sur  p laque photographique.  L ' image a ins i

obtenue,  gui  est  en fa i t  Ia  mér id ienne de Ia gout te,  permet de déterminer  la

valeur  a2 de la  constante capi l la i re.  Si  Ia  masse volumique p du l iqu ide est

connue,  Ia tension superf ic ie l le  peut  êt re dédui te au moyel l  de Ia formule :

Y  =  a 2 g p

Dans la méthode in i t ia le [13] ,  les paramètres mesurés sont  le  d ia-

mèÈre équator ia l  e t  la  d is tance de I 'ombi l ic  au p ian équator ia l .

L ,expér ience montre qu 'en fa isant  var ier  Ie  volume de la gout te '

on peut  changer sa forme et  obteni r  des résul tats  p lus nréc is ,  cependant  i I

n res t  pas  poss ib lg  d ' avo i r  une  p réc i s i on  me i l l eu re  que  t r ' 5  t  ma lg ré  I ' exce l -

lente qualité des images photographiques.
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l . METHODE DE PRESSION IIAXIMALE DE BULLE

CeÈte méthode consiste à déduire la  tension superf ic ie l le  de la
mesure de la pression gazeuse maximale juste nécessaire pour former des bul-
Ies à l rext rémi- té d 'un tube capi l la i re immergé dans Ie l iqu ide étudié.

L 'établ issement  d 'un fa ib le débi t  de gaz provoque le déplacement
du nénisque vers Ie basT puis,  à par t i r  d 'un cer ta in moment,  Ia  format ion
d'une bul le .  La pression dans Ie tube,  qui  croî t  en même temps que le rayon
de la bulle diminue, passe par un maximum au moment où le rayon de Ia bulle
est  maximal  ;  à  cet  instant  préc is ,  la  bul le  a une forme hémisphér ique de
rayon égat à celui du tube. Toute augmentation de pression provogue alors
Ie détachement de la  bul le  et  la  pression retombe brusquement à sa valeur
in i t ia le.  Un capteur  de pression p lacé dans Ia l igne a gaz permet de medurer
Ia pression maximale .qui  est  re l iée à Ia tension superf ic ie l le  par  Ia formule
suivante :

À p = p g h ,  27
r

où Âp est
au-dessus

Cette méthode semble bien
de chois i r  le  tube (const i tu t ion et

Ia
du

pression maximale mesurée par  rapport  à la  pression ex is tant
bain,  h est  la  hauteur  dr immersion et  r  le  rayon du tube.

La pr inc ipale source drerreurs de cet te méthode est  due à la  d i f f i -
cu l té de s 'assurer  du d iamètre exact  de Ia bul le ,  Iors de son décrochement
qui  est  généralement  cornpr is  entre les d iamètres in tér ieur  et  extér ieur  du
tube.  Lorsque le d iamètre du tube est  supér ieur  à 2 mm et  se lon que Ie l iqu i -
de est  p lus ou moins moui l lant ,  cer ta ins termes correct i fs  doivent  êt re in-
troduits sur r

convenir  pour les lai t iers,  à condit ion
forme) de façon adéquate.
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3. METHÛDES DT MESURI  DI  LA TENSION INTERFACIALE

De nombreux auteurs ont cherché à mesurer Ia tension interfaciale
enLre deux phases l iqu ides au moyen de d iverses méthodes ut i l j .sées pour déter-
miner  Ia tension superf ic ie l le .  Crest  a ins i  que la nnéthode de dépression
capi l la i re a été employée par  VAN VIÀCK I t+]  pour  mesurer  Ia tension in ter fa-
c ia le cuivre -  su l fure de cuivre,  la  dépression étant  observée par  rayons X.

Pour déterminer  la  tension in ter fac ia le Te -  ClCs,  SI4ITT et  SPITZER

[15]  ont  ut i l isé une méthode ident ique,  dans son pr inc ipe,  à Ia méthode de
pression maximale de bul le ,  les l igu ides servant  de f lu ides manornétr iques.
Un gobelet  dont  Ie  fond est  percé,  et  qui  cont ient  un l iqu l -de de densi té p1

est  pressé dans un l iqu ide de densi té p2.  Quand la pression hydrostat ique
at te int ,une valeur  cr i t ique,  Ie  l iqu ide s i tué en-dessous pénètre brusquement
dans le gobelet  et  Ia  tension in ter fac ia le est  donnée approximat ivement  par

Ia formule

. (=+ 1 tn2e2-h1 o1)

où r est Ie rayon du trou, h1 et h2 sont les hauteurs hydrostat iques cr i t i -
ques .

Pour obteni  r  un ré.u l ta t  sat i  s fa isant  un cerÈain noniore de correc-
t ions doivent  êt re fa i tes sur  I 'épaisseur des parois ,  d iamètre du t rou,  etc .

' 
Cette méthode ne peut malheureusement pas être appliquée au système

fer  -  la i t ier  car  i l  faudrai t  d isposer  drun tube dont  le  matér iau nrentre en

réact ion n i  avec le  fer ,  n i  avec le  la i t ier .

teq méthodes retenues Pour
tes de Ia méthode de Ia goutte Posée
examen plus déÈai l lé .

la  présente étude,  gui  sont  des var lani
( sess i l e  d rop  me thod ) ,  f on t  l r ob je t  d ' un

3.1 .  Méthode.  de  la  gout te  de  la_ i t ie rPosée sur  un  ba in  de  méta l

Un disposi t i f  opt ique permet de photographier  le  prof i l  d 'une qout te

lent icu la i re de la i t ier  en équi l ibre sur  une sur face de métal  l iqu ide.  La me-

sure de I 'angle v is ibte c qui  est  réal isée sur  Ia photo,  a ins i  que la connais-

sance d.es tensions superf ic ie l les du métal  et  du la i t ier  permettent  d 'accéder

s implement  à la  tension in ter fac ia le métal  -  la i t ier .  En appl iquant  Ia re la-

t ion de YOUNG-DUPRE à Ia l igne de jonct ion des t ro is  phases métal ,  la i t ier

et  gaz,  on about iÈ à la  re lat ion :
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t io=t i  +  t |  -  rYrYscoscr

où Ym est Ia tension superficielle du métal l iquider yg celle du lait ier
I igu ide et  y-o la  te l rs ion in ter fac ia le métal  -  Ia i t ier  l lqu id.es.

InX,

Si on ut i l ise le  modèle vector ie l  des tensions superf ic ie l les,  en
combinant  les équat ions de pro ject ions,  on peut  égalemenÈ calculer  I 'angle
de raccordement  0 = c,  + B a ins i  que l rénergie d 'adhésion Wmt = ym f  y l ,  -yrut
et  le  coef f ic ienÈ d 'étarement  E = ym _ . (g,  _ ypg qui  caractér ise la  tendance
au rooui l lage.

Le dispositif expérimental qui a été conçu et mis au point permet
de mainteni r  Ia  goutÈe de la i t ier  dans le  champ de v isée de l 'apparei l  photo-
graphiquer au moyen d ' r rn systèrne drancrage dont  I t in f luence sur  la  mesure de
I 'ang1e v is ib le cr  et  par  conséquent  sur  la  tension in ter fac ia le est  négl igea-
b I e .

Cet te méthode Dermet de suivre 1 'évolut ion de 1 'anqle en fonct ion
du tenps de r :oaint ien et  de proposer Ces r . ra lsr -11c de tension i i ter fac ia l -e
rnéta l  -  la i t ier  à I 'équi l ibre,  sans pour autant  renoncer à la  poss. ib i l i té
drobserver  d^es phénornènes t ransi to i res.

Grâce à l 'exc 'e l lente qual i té  des images qui  sont  enregist rées en
Iumière v is ib le '  Ia  préc is ion des.mesures de Ia tension in ter fac ia le est  su-
pér ieure à 2 z.  La méthode est  cependant  peu employée et  Ia  p lupar t  des au-
Èeurs qui  l ru t i l isent  préfèrent  f i lmer Ia gout te,  pendant  un temps t rès cour t
(2 à 3 s) ,  immédiatement  après le  contact ,  au moyen d 'une caméra (80 à 200
images par  seconde).

3.2 .

Dans cet te méthode,  Ia gout te de métal  posée sur  un support  réf rac-
ta i re et  immergée dans une phase la i t ier ,  est  radiographiée à t ravers Ie creu-
set  et  le  la i t ier .  Lr image qui  est  obtenue sur  p laque photographique au moyen
des rayons X permet de déterminer  la  valeur  d.e Ia constante capi l la i re a2 eE
de déduire d i rectement  la  tension in ter fac ia le par  Ia formule :

2 r ,
Y m g  =  a  g ' p

'où Àp est  la  d i f férence des rnasses volumiques d.es deux l iqu ides.

11.
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Si cette rnéthode, qui a

au teu rs  russes  [16 ] ,  conv ien t  ma1

corrirne FeO ou l4nO qui absorbent Ie

avantages non négl igeables.

été ut i l isée Ia prernière fois par des
pour des lai t iers très chargés droxydes
rayonnement,  el le présente toutefois des

Tou t  d ,abo rd ,  e l l e  donne  d i rec temen t  accès  à  l a  t ens ion  i n te r fa -

c ia le sans qu, i l  so i t  nécessai re de déterminer  au préalable d 'autres gran-

deurs ;  en par t icu l ier ,  les tensions superf ic ie l les des phases l iqu ides en

phases t igu ides en présence qtont  pas besoin dtêt re connues.  Les erreurs

à prendre en compte proviennent  uniquement  de Ia mesure des deux paramètrest

effectuée sur Ie profi l de la goutte. Le flou du contour de la goutte appa-

raî t  sur  Ie  f i tm corTrme une zone de t ransi t ion drautant  p lus ét ro i te  que Ia

source de rayons X est  ponctuel le  et  p lus puissante.  La précis ion des résul -

tats  ne doi t  pour tant  pas êt re mei l leure que 4 t .

Le pr inc ipal  avantage de cet te méthode apparaÎ t  cependant  lorsqu' i l

y  a t ransfer t  de mat ière entre Ie métal  et  Ie  la i t ier .  f )ans ce cas '  i I  esÈ

possib le d 'observer  Ia gout te à d i f férentes phases de Ia réact ion et  de voi r

a ins i  coment  Ia tension in ter fac ia le évolue pendant  Ie t ransfer t  de rnat ière-
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D, urdpoSrirr  EXpÉRtmerur lL DÈ LA mÉÎHôor De u êoùïrÈ pôsÉÈ

Af in  d re f f ec tue r ,  d tune  façon  p réc i se ,  l es  mesu res  de  I rang le  v l s i -
b le o déf in i  dans la  méthode exposée précédemment,  un apparei l lage a été

conçu et  mis au point  ( f igure 1) .  I I  est  const i tué par  les é léments suivants :

-  un four  à rés is tor  de tungstène permettant  dropérer  jusqu'à 2000"C avec

son a l imentat ion basse tension i

-  une source lumineuse produisant  un fa isceau paral lè le et ,  à  I 'opposé par

rapport  au four ,  un apparei l  de pr ise de vue ut i l isé pour  photographier  Ie

prof i l  de la  gout te i

-  un d isposi t i f  nécessai re à la  descente et  au maint ien de la  goutÈe de la i -

t ier  sur  la  sur face hor izonta le de métal  l iqu ide.

1.  DESCRIPTION DU FOUR A I ' IA ILLES DE TUNGSTTNE

Le choix du four  a été d ic té par  deux facteurs essent ie ls  :

la  température de fonct ionnement doi t  ê t re de I 'ordre de 1600"C ;

i respace iaboraio i re doi t  co i - r ter t i run cre ' r iset  de d i rnensior is  r -e lat iveaient

g randes  (75  mn  de  d iamè t re ) .  f l  es t  en  e f f e t  d ' au tan t  p lus  d i f f i c i l e  de

mainteni r  la  gout te de la i t ier  que Ia sur face l ibre du bain métal l ique

est  pJ-us pet i te .

Ce four  est  ent ièrement  métal l ique et  possède a ins i  une t rès fa i -

b le iner t ie  thermique (>3)  .

f l  est  const i tué par  une carcasse en tôIe d 'ac ier  inox soudée de

30 cm de d iamètre et  30 cm de hauteur  ( f igure 2)  .  A sa base,  un f lasgue est

f i xé  pa r  des  bou lons  e t  1 ' é tanché i t é  es t  r éa l i sée  au  moyen  d 'un  j o i n t  t o r i -

que.  A sa par t ie  supér ieure,  un f lasque est  f ixé de la  même façon,  mals un

démontage rapide est prévu

A mi-hauteur  du corps du four ,  d iamètra lement .opposés,  deux cy l in-

dres creux en ac ier  inox de 3 cm de d iamètre et  10 cm de lonq sont  soudés sur

Ia carcasse.  A Ieur  ext rémité t ibre sont  f ixés des verres de s i l ice formant

l es  f enê t res .

Sur la surface extér ieure est soudé à Irétain un enroulement en

tube de cuivre qui permeÈ une circulaLion dreau nécessaire au refroidissement.

( : l )  Ce four  spécia l  a  été ent ièrement  conçu et  réal isé à ITIRSID,  excepté

1 'é lément  chauf fant  et  ses amenées de courant  qui  prov iennent  des

EËAbI iSSEMENTS SEDIMMEC ( IVRY/SEINE) .
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A l r in tér ieur  du four ,  centré sur  I raxe de révolut ion ver t ica l ,  Ie
rés is tor  de forme cy l inc i r ique ( /  = 100 mm, h = 100 mm) en mai l les de tungstène
est  f ixé à Ceux é lect rodes.  Cel les-c i  sont  e l les-mêmes maj-ntenues mécanique-
ment  sur  le  f lasque infér ieur  et  iso lées é lect r iquement  du four  au moyen de
demi coqui l les en téf lon.  L 'étanchéi té est  réal isée avec des jo ints  tor iques
éIast iques et  les éIectrodes sont  ref ro id ies sur  toute la  longueur par  une
ci rculat ion d 'eau.  Lr iso lat ion thermique est  obtenue au moyen de quatre tôIes
de rayonnement en Mo ( f igure 3) .

Le f lasque infér ieur  est  percé en son centre drun t rou de d iamètre
20 mm dans lequel  coul isse une t ige en inox et  l 'é tanchéi té est  réal - isée avec
un jo int  à lèvre.  A l rext rémi té supér ieure de cet te t ige,  est  f ixé par  I ' in-
termédia i re d 'un manchon en Mo,  un d isque de même nature de B0 mm de d iamètre
et  de 4 mrn drépaisseur se t rouve dans I 'espace laborato i re et  supporte Ie
creuset .  Les mouvements qur i l  est  suscept ib le de décr i re ( rotat ion autour  de
I 'axe ver t ica l  eÈ t ranslat ion selon ce même axe)  permettent  respect ivement  de
srassurer  de la  symétr ie  de révolut ion des gout tes et  de p lacer  dans le  fa is-
ceau lumineux la sur face l ibre dr- t  méta1 t iqu ide.

Le f lasque supér ieur  est  percé de deux t rous :  Ie  premier  excentré
permet de g l isser  un therrnocouple protégé par  une gout te d 'a lumine dans l .es-
pace laborato i re,  le  second au centre autor ise l raccès du d isposi t i f  de des-
cente de 1a gout te.  Les étanchéi téssont  réal isées au moyen de jo ints  à lèvre.

La nesrrre de tem,oérature est faite par coupl e t-hermo-électrigue
pJ-ar- ine -  pJ-at ine rhcdié 10 t .  L 'cxt réni t .é  de Ia gaine de protect ion du cou-
ple est  s i tuée à 1 ou 2 mm au-dessus de la  sur face du métal ,  une fo is  fondu.
Une déterminat ion du gradient  thermique dans I 'espace laborato i re du four
mont::e que la température dans re métal l iquide est hornogène à + 4oc i sur
40 mm dans l raxe du four  à par t i r  de la  sur face du bain,  la  température reste
un i f o rme  ( t  5 'C ) .

2,  ALIMINTATION ET REGULATION DU FOUR

Dans  l e  rés i s to r  à  ma . i l l es ,  i l  c i r cu le  f ac i l emen t  1000  A  sous  10  V ,
ce gui  procure une puissance de chauf fage de I 'ordre de 10 kVI .

En ra ison du grand coef f ic ient  thermique de la rés is tance du Vù,
i l  est  préférable de monter  en température par  pal iers au moyen drun t rans-
formateur  réglage.  Cet te opérat ion est  réal isée manuel lement  ou aut .omat i -

QuemeFrt.

Lra l imentat ion comporte en outre une régulat ion a ins i  que p lus ieurs
sécu r i t és  t e l l es  que  l e  dé fau t  de  masse  e t  l e  dé fau t  de  c i r cu la t i on  d ' eau
pour le  ref ro id issement  du four .
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3.  L IGNE A GAZ

^ Une pompe à paleÈtes permet de fa i re un v ide pr imaire drenvi ron
10-z Torr  dans le  four ,  avant  manl-pulat ion.  Le pompage dure une quinzaine
de minutes,  puis  un balayage avec de l rargon-hydrogène (1 ou 5 B de H2) est
réa1isé.  Lorsque la pression est  vo is ine de Ia pression at rnosphér ique,  on
fa i t  une seconde fo is  le  v ide durant  10 mn,  puis  Ia c i rcu lat ion d 'argon-hy-
drogène est  rétabl ie  dans Ie four .

Dans cer ta ins cas,  une atmosphère t rès r iche en CO a été ut i l isée,
conme nous Ie verrons p lus lo in,  lors de I rétude du système fer  -  carbone.

4.  SYSTEME OPTIQUE

La source ut i l isée pour éc la i rer  Ia  gout te est  une lampe à haute
pression de vapeur de mercure, qui a été choisie pour sa très grande lumi-
nance et  Ia  répar t i t ion spectra le de son rayonnement.

L ' in tensi té lumineuse pr ise perpendicula i rement  à I 'axe de Ia lampe
es t  de  260  candé Ias .  Les  é Iec t rodes  son t  t r ès  f i nes  e t  po in tues ,  s i  b i en  que

I ra rc  p rodu i t  en t re  e l l es  une  l um inance  de  I ' o rd re  de  170  000  s t i l bs  ( cd / cm2) .

Le spectre du rayonnement dont  Ie  maximum se s i tue aux fa ib les lon-
gueurs d 'ondes (4350 A) permet de s 'af f ranchi r  du rayonnement thermique qui

est  souvent  la  cause d iune mauvaise déf in i t ion du prof i l  de la  qout te.

La source esL ponctueLLe ce qui  permet,  en Ia p laçant  au foyer
d tune  l enÈ i I I e ,  d ' obÈen i r  un  f a i sceau  pa ra l l è l e .  Pou r  avo i r  un  éc la i remen t
uniforme de la goutte, on a réalisé Ie montage optique ae fôHr,en qui est uti-
l isé en mi-croscopie pour  éc la i rer  Ies préparat ions.

Derr ière Ia gout te,  dans Ie pro longement du fa isceau lumineux,  un
apparei l  photo ref lex est  p lacé à une d is tance 4 f  sur  lequel  est  adapté un
object i f  de 180 mm de focale.  Cet te posi t ion permet drobteni r  un grandissement

t rès vois in de l 'un i té et  de l imiÈer I 'er reur  due à la  conic i té  du fa isceau

lumineux.

Le
deux cr i tères

choix du f i lm (SCIENTIA 22 D 50 ou COPEXPAN) a été d ic té par  les

suivants :

un bon pouvoir séparateur, pour que les détails du profi l de

soient  rest i tués avec précis ion

un temps de pose aussi  cour t  gue possib les,  af in  d 'avoi r  une

de  l a  gou t te  qu i  es t  suscep t i b l e  d ' e f f ec tue r ' des  mouvemen ts

la goutte

image neÈte
rap ides .

L 'ensemble du d isposi t i f  permet de prendre les c l ichés au 1/500ème

de seconde tout  en conservant  une t rès Jronne net teté.
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5.  DISPOSITIF  DE DESCENTE ET DE I ' IA INTITN DE LA GOUTTE

Une caractér is t ique par t icu l ière de l rapparei l  consis te à mainte-
n i r  la  gout te de la i t ier  à Ia sur face du métal  l iqu ide,  au moyen drun ancrage
ne Ia déformant  pas.  Le d isposi t i f  adopté actuel lement  qui  esÈ I rabout issemenÈ
d'une sér ie de nombreux essais donne ent ière sat is fact ion.

Àlors que oérNO et  ADACHI U7l  ut i l isa ient  un tube en réf racta i re,
un f i l  f in  de molybdène de 0,4 mm a été chois i  pour  mainteni r  Ia  gout te.  Con-
t ra i rement  à ce qui  peut  se passer  au contact  drun oxyde réf racta i re,  avec
du l4o Ia composi t ion de Ia gout te de la i t ier  ne var ie prat iquement  pas.  De
plus,  co l luûe cela a été vér i f ié ,  la  déformat ion du sommet de la  gout te ne con-
dui t  à  aucune modi f icat ion de l 'angle.  Enf in,  Ie  d isposi t i f  est  Ie  p lus sou-
vent  réut i l isé,  mais s i  une détér iorat ion a l ieu,  i I  peut  êt re t rès fac i le-
rnent changé.

Les premières manipulat ions
(Tf  = 1084"C) avec un Ia i t ier  fondant
f icu l té.  QueJ- le que soi t  la  forme de
Ia i t ier  pouvai t  ê t re assuré,  grâce à

ef fectuées sur  du cuivre l iqu ide
ve rs  1400oC n ron t  p résen té  aucune  d i f -

Ia  nâcel le ,  le  maint ien de la  gout te de
I ' a n c r a g e .

Cepend,ant ,  sur  le  fer  l iqu ide,  s i  le
forteraent à J-a nacelJ-c, l-c f i l  de Mo nc pcuvant
Ia manipulat ion devai t  ê t re arrêtée.

l a i t i e r  ] i qu ide  adhé ra i t  t r op
â + - a  n l ^ n ^ Â  ^ - - -  1 a  n 6 è r I

Après avoir apporté un certain nombre
de t ransformat ions au d isposi t i f ,  nous avons
réal isé un système t rès s imple en- forme de "p in-
ce à sucre" .  (vo i r  croquis)

La descente qui  est  observée à t ravers
photographique doi t  ê t re ef fectuée rapidement  et
I tancrage se t rouve à prox imi té de la  sur face du
te de la  fus ion du la i t ier .  Avec un la i t ier  à bas
de I 'ooérat ion ne doi t  pas excéder 5 à 6 s.

1 ' ob jec t i f  de  I ' appa re i l
avec précis ion pour que
bain (0 r  5 n im) dans 1r  at ten-

point  de fus ion,  la  durée

La mise en p lace réal isée manuel lement  est  dél icate,  mais en cas
dréchec,  un sas f ixé sur  la  tête du four  permet de ré int roduj - re imnnédiate-
ment  un nouveau f racnnent  de la i t ier .
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o . CREUSET DT PROTECTION

La fus ion du rnéta l  esÈ réal isée dans des creusets en a lunine f r i t -

tée de 75 mm de diamètre et de 12 mm de hauteur.

Le d iamètre du creuset  en a lurn ine permet dravoi r  une sur face de

métal  l iqu id.e hor izonta le à 1 'endroi t  où Ia gout te de la i t ier  est  déposée.
Le poids du la i t ier  var ie entre 0,5 et  0,8 9 et  le  poids du creuset  rempl i
de  f e r  es t  d renv i ron  350  g .

La fa ib le iner t ie  thermique permet des montées et  des descentes en
température assez rapides (2 h 30 mn pour at te indre 1600'C) et  de ce fa i t
les creusets a ins i  soumis à des chocs thermiques i rnpor tants doivent  êt re en
général  changés après chaque manipulat ion.  Af in  d!év i ter  tout  inc ident ,  Ie
creuset  d 'a lumine f r i t té  est  p lacé dans un creuset  de protect ion en a lunine
poreuse fabr iqué dans les laborato i res de I r IRSID,  Iequel  peut  êt re ut i l isé
pendant  une v ingta ine de manipulat ions sans êt re détér ioré.
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I

E, ERREURS RELATIVES A LA MÉTHODE DE-LA GOUTTE POSÉE

1.  ETUDE DE L 'EQUIL IBRT DE LA GOUTTE

La gout te lent icu la i re qui  repose à la  sur face du fer  l iqu ide est

soumise à p lus ieurs forces qui  peuvent  êt re at t r ibuées :

-  aux forces de tension superf ic ie l le  et  in ter fac ia le appl iquées aux arêtes

qui  dél imi tent  les d i f férentes phases (modèle vector ie l )  '

-  au poids de Ia gout te et  à Ia poussée d 'ARCHIMEDE.

u rayon du f i l  d 'ancrage

' , (g"  tension superf ic ie l le  du la i t ier

yrn tension superf ic ie l le  du métal

yml ,  tension in ter fac ia le métal - Ia i t ier  l iqu ides

o angle v is ib le du la i t ier  sur  Ie fer

$ angle non v is ibte du la i t ier  sur  Ie fer

e -  1a + 3)  angle de raccordement  la i t ier -métal  l iqu ides

p nasse volumigue du tait ier l iquide

p'  masse volumique du métal  l iqu lde

ô angle de raccordement  du la i t ier  sur  Mo sol ide

V1 volume de lait ier émergé

V2 voh:me de lait ier imnergé.
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?. INFLUENCE DU DISPOSITIF  D 'ANCRAGE DE LA GOUTTE

La quest ion est  de savoi r  s i  le  d isposi t i f  de f ixat ion de Ia gout te

ne modi f ie  pas t rop Ie prof i l  de Ia gout te et  ne per turbe pas de façon impor-
tante I 'angle de raccordement .  On peut  évaluer  l ' in tensi t .é  de la  force capi l -
Ia i re créée par  l rancrage sur  Ie sommet de la  gout te,  sachant  que Ie d iamètre
du f i l  de Mo est  0r4 mm, que la tension superf ic ie l le  du la i t ier  est  vo is ine
de 480 mJ.sr-2 et  que son angle de raccordement  sur  Ie l r to  est  de I 'ordre de
80o.  La force d 'arrachement exercée sur  Ia l -ent i l le  est  :

2  n  u . y g  c o s  0  =  n  x  O r 4 . 1 O - 3  x  0 1 4 8  x  O r I 7 4  =  1 0 - 4  N

Comme élément de comparaison, estimons la composante verticale des
forces capi l la i res appl iquées à Ia calotÈe supér ieure drune gout te de 5 mrt
de  rayon  e t  don t  I ' ang le  v i s i b l e  es t  30 '  i

2  r  r . ' 1 g  s i n  c  =  2  r  x  5 . 1 0 - 3 0 , 4 B . s i n  3 0  =  7 r 5 4 . t O - 3  u

Cec i  mon t re  que  l r i n f l uence  de  I ' anc rage  es t  1 r3  t  des  f o r ce  de
iension superf ic ie l le  du la i t ier  appl iquées à I 'arête de la  gout te,

3. INFLUENCE DU CHAMP DE PESANTEUR

Lorsque les masses sont_ importantes,  les forces molécula i res supeir -
f ic ie l les sont  négl igeables v is-à-v is  des forces massiques dues au champ de
pesanteur .  Mais quand ce nrest  p lus Ie cas corTlme ic i ,  on peut  vo i r  que. I  doi t

êt re I 'ordre de grandeur du poids d 'une gout te pour  que Ies forces molécula i -

res et  les forces de pesanteur  a ient  même importance.  Considérons une gout te

éta lée sur  un support  so l ide.

Les forces molécula i res sont  de l rordre de :

a p = p g - P a

Les forces dues à Ia pesanteur sont :

A p ' = p c - p g = g 9 h

2 ' r= -
R

La val-eur critique pour
même ordre de grandeur est :

Iaquel le  les forces des deux or ig ines sont

)  w  2  t ,+=)n  i6  =  -
K  v  p 9

du

p g h c =
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Pour un lai t ier dont la tension superf ic iel le est d 'environ
50O.mJ.m-2  (0 ,5  N.* -11 .e t  la  masse vo lumique 2600 kg .m-3  on  ob t ien t  :

R hc tu 42.10-6 m2

La plupart des gouttes de tait ier ont les dimensions approximatives

suivantes :

] n N 2 . 1 0 - 3 m e t r t u 5 . 1 0 - 3 m

Le rayon de Ia calotte est :

f t  =  ( r 2  +  y r 2 1 7 2  n  =  e 5  +  4 l  . 1 0 - 6 / 4 . 1 0 - 3  =  7 , 2 5 . ! . 0 - 3  m

La va leur  de  Rh -  14 ,5 .10-6  es t  t rès  in fé r ieure  au  Rh c r i t ique ;
on peut donc conclure que l 'ef fet  de la pesanteur est prat iquement négl igea-
ble sur Ia forme de Ia goutte.

pour une goutte lent iculaire ayant un angle de raccordement faible '
le champ Ce pesant.eur,  s ' i l  Céfcrrne quelque peu la gcut* le Cans son ensenbJ-e, i

:  - - - - - - j - j ! i  ! ^  l -  1 : - - ^  ! ^  l ^ - - - ! j - -  l ^ ^  s - ^ i ^  - l
r r 'a  pas  d 'e i ie t  a  p rox j - -u r j - te  ûe  j -a  i ig r - re  d€  Jo i ' rc t ion  € ies  L ro j -s  P i iases .

4. ETUpç APPR0F0NpI-E DE LA F0Rliq DE LA G.0LÏTE

Dans la méthode de Ia gout te de la i t ier  posée sur  un bain métal t i -

que ,  t e l l e  qu 'e l l e  a  é té  dé f i n i e ,  on  a  f a i t  imp l i c i t e rnen t  l r hypo thèse  su i -

vante :  Ia  sur face l ibre du mé+,al  l iqu ide reste b j -en hor izonta le jusqurà

I 'arête de la  gout te.  I1  nrex is te cependant  pas de preuve expér imenta le i f fé-

futable que cet te condi t ion soi t  just i f iée.

Certa ins auteurs [56]  ont  mis en év idence,  pour  de larges gout tes

de paraf f ine déposées sur  de 1 'eau,  un angle Û par  rapport  à I 'hor izonta le

de  Ia  su r face ' l i b re  de  I ' eau  au  con tac t  de  l a  gou tÈe ,  qu i  peu t  a t t e i nd re  une

dizaine de degrés.  Dans ces condi t ions,  on Peut  remarquer que I récar t  entre

I t ang le  o  rée l  e t  l r ang le  mesu ré  "o  v i s i b l e "  p rov ien t  non  seu lemen t  de  Ia

p résence  de  I ' ang le  r !  ma is  auss i  de  l a  l i gne  de  j onc t i on  des  t ro i s  phases

qui  est  déplacée au-dessus du n iveau réel .



26

Drautre par t ,  DEFAY et  PRfGOGINE proposent  dans leur  l iv re
une démonsÈrat ion basée sur  Ia règle des phases,  se lon laquei le  à 1 'équi l i -
bre l 'ang1e t |  est  nécessai rement  nul  dans le  cas de gout tes macroscopiques.

Pour savoi r  quel les correcÈions doivent  êt re éventuel lement  appor-
tées aux mesures dans nos condi t ions expér imenta les,  une néthode de calcul
a  é té  m ise  au  po in t  à  I - ' IRS ID  pa r  GAYE [18 ] .  Les  résu l t a t s  ob tenus ,  qu i  son t
d iscutés en déta i l  dans l 'annexe r ,  montrent  que,  pou-r  Ia  pruparÈ de nos
expér iences,  I 'ao l r rox imat ion û = o est  par fa i tement  just i f iée,  les correc-
t ions q l r r i l  y  a l ieu d 'apporr-er  étant  b ien in fér ieures au-x incer i - i tudes e-x-
pé r imen ta les .

5.  EVALUATION DT LA PRECISION DES RESULTATS

Effectuons Ie calcul  d ' incer t i tude sur  Ia tension in ter fac ia le
donné sous I texpression suivante :

2 2 2
Y - ^  =  Y -  +  Y ;  -  2  \ . r î y l  c o s  a

y l ,  dYt  *  t ,  dy*  -  cos  o  (y l .u t *  *  y * .d lu )  *y r .yg  s in  a .da

"dricible"

dI*&=
Ymt

Les t ro ls
son t  essen t i e l l emen t
I ' ang le  v t s r_b le .

2
Y' m l

termes qui  in terr iennent  dans le
Ies  t ens ions  supe r f i c i e l l es  du

calcul  de la  préc is ion
métal  et  du la i t ier  eÈ
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a) Lrerreur  Ia p lus importante prov ient  toutefo is  de la  mesure même des para-

mètres nécessai res à la  déterrn inat ion de Ia constante capi l la j - re a2.  Sur

la go:Ète photographiée par  caméra et  agrandie sur  négat i f  semi-r ig ide
(grossissement  11 à 13) ,  on mesure le  d iamètre équator ia l  a ins i  gue la

d i s tance  de  1 'omb i l i c  de  Ia  gou t te  au  sommet  d ' un  ang le  connu ,  t angen t .à

Ia gout te et  s i tué sur  son axe de révolut ion.  Malgré Ia t rès bonne déf i -

n i t ion de I 'agrandissement  photographique,  ces paramètres ne peuvent  êt re

connus avec une erreur  in fér ieure à 0,02 mm.

On t rouve que Ia préc is ion sur  la  constante capi l la i re est  de I 'ordre de

l t :

o7 '= ! '8

En outre,  Ia  masse volumique qui  in terv ient  dans l rexpression de la  tension

supe r f i c i e l l e  n tes t  pas  connue  à  m ieux  que  0 r5  t  p rès ,  pou r  l es  mé taux  l i -

qu ides  (Fe ,  Cu ,  N i ,  Co ) [19 ] ,  e t  pou r  l es  l a i t i e r s  du  sys tème  A I2O3  -  CaO

s i o 2  [ 2 0 ] .

I1 en résulte que Ia précision sur les tensions superf ic iel les des métaux
ou des lai t iers,  ÇSfe nous avons étudiés est :

ap  =
p

AY L a 2= - +
a2

1 r 5  g

b)  Lrerreur  sur  l tangle v is ib le gui  est  p lus fa ib le peut  néanmoins avoi r  deux

or ig ines :

-  l e  d i spos i t i f  d ' éc la i remen t  e t  de  p r i se  de  vue  de  l a  gou t te ,

-  . Ia  mesure proprement  d iÈe de I 'angle.

La qual i té  des images avec leur  excel lent  contraste '  nous por te à cro i re

que Ie d isposi t i f  opt ique est  b ien adapté (absence de réf lex ions parasi tes,

source ponccuel le  procurant  un fa isceau t rès para l lè Ie,  éc la i rement  uni -

f o rme  de  Ia  gou t te ) .  De  p lus ,  I ' e r reu r  due  à  l a  con i c i t é  de  Ia  f oca le  de

1 'ob jec t i f  mcn t . re  I ' e f f e t  nég l i geab le  de  ce  fac teu r .

pour une gouite, par exenple, Ce ray6n R tu 5 mrn et une distance goutte-

I e n t i l l e  x  c , 1 B O  m m ,  o n  o b t i e n t  u n  f l o u  A t B r  t u  2 . 1 0 - 3  m m .

La mesure de I 'ang1e o,  par  contre,  af fecte de rnanière p lus sensib le la

déterminat ion de la  tension in ter fac ia le.  Plus ieurs méihodes ont  été ut i -

l i sées  success i vemen t .

Dans Ia première,  on assimi le Ia mér id. ienne de Ia gout te à un arc de cer-

c le et  de la  mesure des paramètres h et  2 r ,  on calcule l tangle o au moyen

de Ia formule :  -

t 2  - : n 2
c o s ù -

t 2  * h 2
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Cette méthode gui est assez rapide manque de précision surtout pour les
gout tes aplat ies.

La seconde méthode consiste à rechercher le centre de courbure de Ia mé-
r id ienne au vois inage de I 'angle et  à t racer  le  rayon a ins i  que la tan-
gen te  i ssus  du  sommet  de  l ' ang le .  on  peu t  ensu i t e  mesu re r  à  I ' a i de  d ,un
rapporteur  I rangle v is ib le c  que fa i t  la  tangente avec I rhor izonta le.  Cet te
méthode est  longue car  eI Ie nécessi te de nombreux t racés,  e l le  a cependant
l r avan tage  de  donne r  l t ang le  v i s i b l e  à  +  1 " .

Actuel lement ,  les mesures sont  réal isées avec un dér iv imètre qui  ne fourn i t
pas une meilleure précision que la méthode précédente, mais qui donne Ie
résul tat  t rès rapid.ement  par  lecture d i recte.

I I  décou1e de tout  ce qui  précède gue l r incer t i tude absolue sur  la  tension
inter fac ia le peut  ét re évaluée par  la  re lat ion :

o t ru  1 ,5  Y*  Yg s in  c  Âcr

Y  "  1 0 0  2u l r  y "

\g  t  450 m'r 'n-2

Yq î r '  1600 mJ.m-2

Y*g  t  12OO mJ .m-2

cr tu 300

Âa  tu  1o  :  0 ,017  rad ian
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F,

1 .

RÉSULTAIS EXPÉR I  MEN.TAUX

ESSAIS PREL I I , I INAIRES

1 .  1.  Techni  Lue de l réparat i  cn des l .a i  t i  ers

Cette technique expériurentale joue un rôle prépondérant pcur I 'ob-
tent ion de résul tats  corrects,  par t icu l ièreroent  dans 1es rnesures de propr ié-

tés de sur face où des t races de cer ta ins é lémenfs peuvent  abaisser  la  tension

superf ic ie l le  d 'une façon sensib le.  La préparaÈion des la i t iers s 'e f fectue
toujours à par t i r  de poudres mélangées int imement.

Les la i t j -ers synthéÈigues ont  été réal isés avec les produi ts  sul -

vanÈs :  chaux R.P.  (Pro labo) ,  s i l ice pure (Prolabo)  et  a lumine (Merck) .

Après dessicat ion vers 1400oC et  mélange par  broyage dans un creu-
set  en agate,  Ia  poudre est  fondue dans un creuset  en p lat ine maintenue pen-

dant  t  h  à envi ron 100"C au-Cessus de la  tenpérature de l iqu idus,  puis  t rem-
pée sur  une p laque de cuivre ref ro id ie.  On obt ient  de Ia sor te des la i t iers

sol ides,  homogènes et  exernpts de toute impureté.  I l  faut  ensui te les br iser
et  chois i r  les morceaux d 'envi ron O17 g qui  conviennent  le  mieux à la  manipu-
lat ion.

ADACHI et  OGINO [17,  21]  procèdent  sensib lement  de Ia même façon,

mais leur  Ia i t ier  est  fondu dans un creuset  de graphi te ou d 'a lumine,  ce qui

ne semble pas souhai table.  En ef fet ,  lors des mesures de tension superf ic ie l le
de la i t iers t ransluc ides,  ef fectuées sur  des supports  en graphi te,  nous avons

constaté l rascension de bul les de gaz et  2 mn envi ron après la  fus ion du la i -

t ier ,  Ia  gout te devenai t  opaque.

KoJI t | ] \  [22]  a étudié la  var iat ion de Ia tension superf ic ie l le  de

la i t iers (AI2OI -  CaO -  SiO2) préparés selon deux modes :  les poudres éta ient ,

so iÈ mélangées et  homogér ié isées à température ambiante '  so i t  por tées à 1550oC

dans un creuseÈ en graphi te sous atmosphère d 'azote,  t rernpées et  rédui tes en

poudre avant  usage.  Avec la  seconde préparat ion,  Ia  tension 'superf ic ie l le  du

la i t ier  éta i t  p lus fa ib le,  car  i l  y  avai t  fornat ion de carbure de calc iurn qui ,

d 'après cet  auteur ,  est  légèrement  tensio-act i f  dans le  la i t ier

1.2.  Résul tats relat i fs à un- la- i t iefAZq---Ca!--1190 sur le cujvre,

La phase pré l iminai re consista i t  à  réal iser  et  à met t re au point

I 'apparei l lage.  Les premiers essais ont  por té sur  le  cuivre,  pour  deux ra isons

-  Èout  d 'abord,  Ia  température de fus ion du cuivre étant  re lat ivement  fa ib le
( T f  =  1 O B 4 r 5 o C ) r  i l  n o u s  é t a i t  f a c i l e  d e  n o u s  f a m i l i a r i s e r  a v e c  l ' a p p a r e i l ;
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drau t re  pa r t ,  I es  p rop r i é tés  i n te r fac ia les  d ,un  l a i t i e r  A t2O3  (50  È )
CaO (45 t )  -  Mgo (5 t )  sur  le  cuivre avaient  été étudiées par  oGINo et
ADACHT [ t l ]  (se lon la  méthode de ra gout te posée,  mais non maintenue sur
le métal  l iqu ide) ,  ce qui  nous donnai t  une possib i l i té  de comparaison.  Ces
auteurs ayant  .également  étudié le  n ickel ,  les mêmes manipulat ions ont  été
ef fectuées par  la  sui te sur  ce métal .

Des essais ont également été réal isés avec le même lai t ier sur du
fer ;  i ls sont résumés, ainsi  que les deux précédents sur le cuivre et le
nickel dans le tabl-eau I .

Les valeurs drangle de raccordement  0 sur  Ie cuivre,  pour  la  tempé,
ra tu re  de  1420"C '  son t  en  pa r fa i t  acco rd  avec  ce l l es  des  au teu rs  dé jà  c i t és .
La tension superf ic ie l le  du cuivre spectrographiouement  pur  a été t i rée du
travai l  de LUCÀS r  quant  à cel le  du la i t ier ,  e l le  a été déterminée par  la
méthode de la gout te posée.  I I  semble que cet te valeur  soi t  un peu for te,  mais
nous n 'avons aucun moyen de comparaison et ,  en ouÈre,  les auteurs préc i tés
n r i nd iquen t  pas  ce r re  qu ' i r s  on t  u t i r i sée ,  n i  pou r  y  ra i t i e r ,  n i  pou r  1  cu i -
vre.  Pourtant ,  Ia  valeur  de la  tension in ter fac ia le obtenue est  t rès vois ine
d e  c e l l e  d r O G r N O  e t  A D A C H I  I t Z ] .

Pour le nj-ckel,  bien gue la tension interfaciale soi t  drenviron
150 lTr l .m-2 supérieure à la leur,  et  compte tenu des grandeurs inconnues, nos
résultats respect i fs sont en bon accord.

Drau t res  au teu rs  [ 24 ]  on t  dé te rm iné  Ia  t ens ion  i n te r fac ia le  en t re
re cu et  un la i t ier  contenant  40 *  cao -  40 t  s io2 -  20 t  Ar2o3 par  une nné-
thode or ig inale.  Un creuset ,  au centre duquel  se t rouve un support  concave
dépassant  légèrement  les bords du.creuset  est  rempl i  de la i t ier .  La gout te
de métal  posée sur  le  support  est  également  au conÈact  du la i t ier .  Un d ispo-
s i t i f  photographique permet de mesurer  I 'angle et  de déterminer  la  tension
in te r fac ia le .  La  va leu r  es t  de  1100  rû f .m-2  à  I a  t empéra tu re  de  1340oC,  ma is
une mesure antér ieure par  rayons x avai t  fourn i  980 ml .m-2 à 141ooc.

A l t issue d.e cet t .e  prern ière étude,  dans laquel le  Ia température
nra Pas var ié '  on peut  conclure que Ia méthode qui  v ient  d 'êt re mise au point
donne  d .es  résu l t a t s  sa t i s fa i san ts  e t  gu 'e l l e  es t  suscep t i b l e  d rê t re  app l i quée
à la déterminat ion des propr iétés in ter fac ia les fer  -  la i t ier  l iqu ides.

1.3 .  Résu l ta ts  re la t ' i f s  au  la i t i e r  1 /3  A tZOe -  I l 3  CaO -  1 /3  S iOZ sur

Dans cet te phase in i t ia le de la  recherche,  i l  parut  in téressant  de
manipuler  sur  du fer  l iqu ide avec un la i t ier  de conrposi t ion semblable à celu i
qulavaienr  ur i l isé KoZAKEVTTCH er  LUCAS l25l  ( I /3  AL2O3 -  t /3  cao -  I /3  sLO2,
composi t ion en poids) .  Ces auteurs ont  déÈerminé la tension in ter fac ia le fer-
la i t ier ,  par  la  méthode de Ia gout te posée sur  un support  d,oxyde sol ide,
immergée dans Ie la i t ier  et  photographiée par  rayons X.  11 éta i t  a ins i  pos-
s ib le de comparer  des résul tats  obtenus par  deux méthodes d i f férentes.
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Les mesures ont porté sur un fer pur,  élaboré sous vide, à part i r
de fer éIectrolyt ique japonais de pureté 99r95 t  ;  i l  cont ient en outre
I2 .LO-4  t  de  carbone,  45 .10-4  t  d 'oxygène e t  40 .10-4  t  de  souf re .

Les résul tats  des calculs  de la  tension in ter fac ia le,  a ins i -  que

ceux du t ravai l  d 'adhésion et  du coef f ic ient  d 'éta lement  sont  présentés sur
Ie tableau I I .  Sur  9 manipulat ions,  4 seulement  ont  été vra iment  concluantes

du point  de vue technique,  en par t icu l ier  la  gout te a pu êt re maintenue le

temps nécessai re sur  Ie bain métal l ique.

L 'angle v is ib le d iminue lorsqu'on augmente la  température (quelques

essa i s  on t  é té  f a i t s  ve rs  1650cC) .  .Nos  résu l t a t s  su r  l a  t ens ion  i n te r fac ia le
(y  =  l I 25  mJ .m-2  son t  en  bon  acco rd  avec  l es  au teu rs  dé jà  c i t és  [ 25 ]

m&
(y ^  = l l47 * f . * -2) .  S ignalons cependant  que le cqef f ic ient  d 'éta lement  obtenu'  'mJù

pa r  ces  auceu rs  [ 25 ]  é ta i t  pos i t i f  (E  =  +  30  t rù . * -2 ) ,  ce  qu i  co r respond ra i t

à un éta lement  du la i t ier  à la  sur face du métal  l iqu ide.

1.4 .  Résu l ta ts  re la t j f s  au  la i t i e r  1 /3  A ]203  -  1 /3  CaO -  1 /3  s i02  su r
uu ,  r \  r  e t  Cu  I  i qu  jdes

La deuxième par t ie  de ce t ravai l  a  consisté à obt-eni r  des r ionnées

nouvei ies.  Les premières mesures < l tangie de raccor<lement  eÈ de tension in ter-

f ac ia le  on t  é té  déÈerm inées  avec  l e  l a i t i e r  I / 3  A I2o3  -  l / 3  CaO -  I / 3  sLOz

sur dq n ickel ,  du cobal t  eÈ du cuivre l iqu ides

Deux manipulat ions seulement  ont  été ef fectuées sur  chacun de ces '

métaux et  i l  apparaî t  que les résul tats  expér imentaux sont  b ien reproduct ib les.

Les valeurs des tensions superf ic ie l les du la i t ier  et  du fer  ( ) l )

ont  été déterminées par  ta méthode de Ia gout te posée.  Cel les du cobal t '  du

nickel  et  du cuivre ont  été empruntées au t ravai l  de LUCAS 1231.

Yco

YNi

Yc'',

1 B B 4  -  0 , 3 7

L782 -  0 ,3 .L

1285 -  O,2O

(T  -  T f )  en

( r  -  tg1

(r - Tf)

mJ.m-2 avec

nJ .m-2  avec

rnf .m-2 avec

Tf = 1 494"c

t f  =  t455oc

T f  =  1084 '5oc

On remarquera (voi r  tableau I I )  que Ia valeur  de Ia tension in ter-

fac ia le du cobal t  v is-à-v is  du la i t ier  considéré est  comparat ivement  p lus éIe-

vée que cel le  des autres métaux.  Par  contre,  Ie  t ravai l  d tadhésion est  maximal

pour Ie fer .  Notons en outre que les valeurs du coef f ic ient  d 'éta lement  sont

toutes négat ives,  ce qui  t radui t  la  facul té qu 'a Ie la i t ier  de former une len-

t i l l e  p lus  ou  mo ins  épa i sse .  Ce t te  p rop r i é té  d ' un  coe f f i c i en t  d ' é ta lemen t  t r ès

fa ib le est  sur tout  marquée pour le  cuivre et  le  cobal t  (de I 'ordre de -  340

m. ] . * -2 ) ,  c ' es t  donc  su r  ces  deux  mé taux  que  Ie  l a i t i e r  s ' é ta le  I e  mo ins  ( f iS .  4 ' )

( : ' )  Une mesure de tension superf ic ie l le  a été fa i te  sur  ce fer ,  car  i I
contenai t  un peu de soufre,  é1ément  tensio-act i f .
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A Propos de I'adhérence de la goutte de laitier sur le métal à
Irétat sol ide, nous avons fai t  les constatat ions suivantes :

- sur Ie cobalÈ, Ia goutte se détache parfaitement

- sur Ie nickel et  Ie cuivre, la goutte adhère très
morceau par morceau pour la détacher du métal ;

(figrure 5) t

bien ;  i l  faut Ia casser

sur  le  fer ,  l radhérence est  p lus forÈe que sur  le  cobart ,  mais beaucoup
moins importante que sur le nickel et le cuivre. I1 arrive même fréquemment
qu'au cours du ref ro id issement ,  vers 100oC, les tensions mécaniques dans la
gout te soient  te l lement  importantes qu 'e l les Ia br isent  ou qu 'e l les la  pro-
jet tent  à guelques cent imètres de I 'endroi t .  où e l le  se t rouvai t  au moment
de  Ia  so l i d i f i ca t i on .

Une tentat ive drexpl icat ion peut  êt re fourn ie,  en supposant  qu 'à
la sol id i f icat ion,  Ie  la i t ier  se f ixe sur  tous les métaux,  par  l ia ison chi -
mique,  mais qutà cause dtun changement de st ructure de cer ta ins métaux (avec
var iat ion bruta le p lus ou moins importante du volume spéci f ique) ,  les gout tes
de la i t ier  sont  soumises à des contra intes tangent ie l les qui  les décol lent .

En ef fet ,  le  cu ivre et  Ie  n ickel  cr is ta l l isent  tous deux dans le
système cubique à face centrées sans changement de st ructure à l 'é tat  so l ide.
Par contre '  pour  le  fer  et  le  cobal t ,  Ies t ransformat ions a l lo t ropiques peu-
vent  êt re Ia cause c iu décol tement  de ta gout te.  Pour le  fer ,  ie  passage de
ia phase â à la  phase y vers 1390oc présente une var iat ion re iat ive de volume
de  -  0  16  4 .  Le  passage  de  l a  phase  y  à  l a  phase  c  ve rs  g l2 "c  p résen te  une
var iat ion re lat ive de volume de + 1 ro2 * .  Le changement de st ructure (hexa-
gonal  cornpact  -+ cubique à faces centrées)  qui  a l ieu vers 430"C pour le  co-
ba l t '  occas ionne  une  va r i a t i on  re la t i ve  de  vo lume  d renv i ron  -  0 ,2  t .  Cec i
pourra i t  donc expl iquer  en par t ie 'pourquoi  I 'adhérence sur  Ie cuivre et  Ie
nickel  est  excel lente,  malgré Ia d i f férence de coef f ic ient  de d i la tat ion des
la i t iers et  des métaux,  tandis que sur  le  fer  et  le  cobal t ,  la  gout te de la i -
t i e r  se  déco l l ed 'e l l e -même du  mé ta l .

2,  INFLUENCE DE LA SIL ICE ET DE L 'ALUMINE SUR LES PROPRIETES INTERFACIALTS
DES LAITIERS TERNAIRES CaO -  A1203 -  S j02  AU CONTACT Dt  FER L IQUIDT

2, I .  Commenta i re  des  résu l ta ts

L 'é tude  a  po r té  ensu i t e  su r  I r i n f l uence  de  l a  s i l i ce  dans  un  1a1 -
t ier  AI2O3 -  CaO -  SiO2 au contact  de fer  pur  l iqu ide.

A un la i t ier  b inai re Al2O3 -  CaO, dans le  rapport  I / l  en poids,  ont
é té  a jou tées  des  quan t i t és  c ro i ssan tes  de  s i l i ce  (de  0  à  50  t  en  po ids ) .  Le
choix de ce rapport  constant  Al2O3/CaO dans le d iagramme de phase 41203 -  CaO
SiO2 a été d ic té par  le  fa i t  gue les températures de l iqu idus sont  toujours
in fé r i eu res  à  15B0oC ( f i gu re  6 ) .
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Précisons tout  drabord que i

en ce qui  concerne Ie fer  pur  ut i l isé (12 ppn de carbone,  40 ppn d 'e soufre

e t  45  ppm d 'oxygène ) ,  l a  t ens ion  supe r f i c i e l l e  a  é té  dé te rm inée 'pa r  l a

nnéthode de Ia goutte posée en prenant comme densité du fer l iquioe :

d  =  6 , 9 8 5  à  1 6 0 0 . C  [ 1 9 ]  i

pour  5 composi t ions de la i t ier ,  la  tension superf ic ie l le  a été obtenue par

Ia méthode de Ia gout te posée,  en adoptant  comne valeurs de densi té,  ce l les

de KAMMEL et V{INTEruAGER [20]r gue ceux-ci ont mesurées par la raéthode

dTARCHIMEDE di recte.

Les valeurs de Ia tension superf ic ie l le  des la i t iers,  a ins i  que

cel les re levées dans la  l i t térature,  sont  représentées sur  la  f igure 7.

Les valeurs obtenues montrent une décroissance de la tension super-

f i c ie l le  à  peu près  l inéa i re .

Ce résul tat  est  en désaccord avec ceux dtun récent  t ravai ' l  russe

[27]  qui  sont  en faveur d 'une importante var iat ion de la  tension superf ic ie l -

le  entre 0 et  lC t  de SiO2,  mais aussi  d 'une var iat ion presque nul le  entre

1 0  e t  4 0  t  d e  S i O 2 .

Lrensernble des résul tats  obtenus (voi r  tableau I I I )  montre que,

pour un rapporg Al2O3/CaO constant  et  vo is in de I 'un i té,  la  var iat ion de la

concentrat ion en s i l ice de 0 à 50 t  en poids provoque une d iminut ion impor-

tan te  de  I ' ang le  de  racco rdemen t  0  (de  58  à  13  deg rés ) .  I I  en  résu l t e  qu 'un

ta i t ier  ac ide s 'éta le beaucoup p lus fac i lement  sur  Ie fer  l iqu ide qu 'un la i -

t ier  basique.  De même, Ia tension in ter fac ia le d iminue de I24O ng. tn-2 pour

un la i t ie t  =. r r r  s i l ice,  à envi ron 1000 pJ.m-2 pour un Ia i t ier  contenant  50 t

d e  S i O 2 .

Une manipulat ion avec 60 ts  de SiO2 a également  été tentée sans pou-

voi r  obteni r  I 'équi l ibre entre le  bain de fer  et  la  gout te de la i t ier .  Cel l -e-c i ,

b ien que maintenue pendant  quelques secondes,  éta i t  animée de v io lents mouve-

ments de rotat ion autour  du f i l  drancrage avant  de stéchapper en sté: ta lant .

Ceci  est  vra isemblablement .  dû à un important  Èransfer t  de mat ière jusqu'à ob-

tent ion de I 'équi l ibre entre les const i tuants des d i f férentes phases.

Lract iv i té  de la  s i l ice dans Ie système ternai re AI2O3 -  CaO -  SiO2

étant  connue ( f igure 8) ,  Ie  sens de var iat ion de la  tension in ter fac ia le en

fonct- ion de cel le-c i  ind i .que que la s i l ice est  légèrement  tensio-  act ive à

I ' i n te r face  l a i t i e r  -  f e r  l i qu ides  ( f i gu re  9 ) .

Les résul tats  proposés pour I 'angIe de raccordement  d i f fèrent  sensi -

b lement  de ceux obtenus par  quelques auteurs t  par  contre,  Ies tensions in-

ter fac ia les sont  assez vois ines.
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Af in de vér i f ier  les résul tats  précédents,  nous avons préparé des
la i t iers à-  pourcentage de SiO2 constant .  La première sér ie de mesures a été
la i te  avec 40 *  en poid.s de Sio2 et  on constate que I 'angle de raccordement
ains i  que la tension in ter fac ia le ne var ient  pas.  Cependant ,  Ia  seconde sér ie
de mesures réal isées avec des la i t iers ne contenant  pas de Sio2 montre que
Ia tension in terr -ac ia le augmente sensib lement  avec Ie pourcentage dtAl2O3.
E l l e  passe  de  12Lo  t r " J .6 -2  pou r  42  +  d , rA r2o3  à  1307  mJ .m-2  pou r  un  l a i t i e r
qui  en cont ient  envi ron 64 t  (vo i r  tableau I I I ) .

La comparaison entre J-es composi t ions de ces derniers la i t iers,
avant  et  après mise en contact  avec un fer  précédemment mis en équi l ibre avec
un la i t ier  à 40 t  de Sio2,  fa i t  apparaî t re un gain de s j - l ice puisque,  à I 'or i -
g i ne  sans  s i l i ce ,  i I s  en  con t i ennen t  ap rès  l es  essa i s  respec t i vemen t  L I r6  4
e t  5 r5  t .  Un  t rans fe r t  de  s i l i c i um e t  d ' oxygène  a  donc  l i eu  du  fe r  ve rs  I e
Ia i t ier .  Dans ces condi t ions,  Ia  mise en équi l ibre entre les deux phases
s 'es t  f a i t e  sans  réac t i on  v i o len te  e t  au  bou t  d rune  heu re ,  on  peu t  admet t re
que l réqui l ibre thermodynami.que éta i t  presque at te int .

Les concentrat ions importantes de s i l ice mesurées dans le  la i t ier
après manipulat ions proviennent  cependant  de fa ib les quant i tés de s i l ic ium
d i l ué  dans  l e  ba in  mé ta l l i que ,  du  fa i t  que  l es  masses  de  fe r  (350  g )  e t  de
la i t i e r  ( 0 ,7  g )  son t  t r ès  d i f f é ren tes .  Un  ca l cu l  e f f ec tué  su r  l a  rnan ipu la -
t ion à 42 z dfa lumine a montré que Ia per te en s i l ic ium du métal  devai t  ê t re
drenvi ron 100 ppm, or  l 'analyse indique une d iminut ion de Ia teneur de B0 ppm.
Par contre,  la  teneur en oxygène d issous dans le  fer  réglée par  la  pression
pa r t i e l l e  d ' oxygène  du  fou r  (pO2  =  1O-11 ) ,  r es te  sens ib lemen t  cons tan te .

A la sui te des d i f f icu l tés de mise en équi l ibre et  de leur  inc i -
dences sur  le  comportement  de fa gout te de la i t ier r  à Ia sur face du bain mé-
ta l l ique,  nous avons ef fectué un calcul  thermodynamique s imple,  permettant
d ra jus te r  l es  t eneu rs  en  oxygène  e t  en  s i l i c i um d i ssous  dans  l e  f e r ,  de  rna - '
n ière qu 'avant  la  manipulat iory t 'équi l ibre thermodynamique soi t  déjà presque
a t te in t  ( vo i r  annexe  I I ) .

L ' i n f l uence  de  1 'a lum ine  a  auss i  é té  é tud iée  su r  que lques  l a i t i e r s ,
en f ixant  Ie  rapport  CaO/SiO2 au vois inage de I 'un i té.  Un pourcentage cro is-
sant  de 412o3 augmente t rès légèrement  la  tension inÈerfac iare.

La  f i gu re  1O p résen te  l ' ensemb le  de  nos  résu l t a t s  conce rnan t  l a
tens ion  i n te r fac ia le  f e r  -  I a i t i e r  l i qu ides .  Dans  te  t ab leau  I I I  son t  i ns -
c r i t es  l es  va leu rs  de  l ' éne rg ie  d ' adhés ion  du  l a i t i e r  l i qu ide  su r  l e  f e r
r i qu ide ,  a ins i  que  du  coe f f i c i en t  d ré ta lemen t .  l . , l a i s  en  ce  qu i  conce rne
I tadhé rence  à  l ' éLa t  so l i de  b ien  que  n 'é tan t  pas  en  medure  de  donne r  des
résuLtats quant i ta t i fs ,  nous âvons fa i t  querques observat ions.

Tou t  d rabo rd '  su r  l e  g raph i t e ,  I es  expé r i ences  réa l i sées  l o r s  de
la déterminat ion de Ia tensj -on superf_ ic ie l le  des la i t iers,  ont  montré une
adhé rence  c ro i ssan t  avec  l e  pou rcen tage  en  s i l i ce .  Avec  40  *  de  S iO2 ,  pa r
exemple,  la  gout te de la i t ier  ne pouvai t -  ê t re détachée que par  choé,  a lors
q u ' a v e c  2 0  t  d e  S i o 2 ,  e l l e  n ' a d h é r a i t  p a s .
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De même, s l l r  le  fer  sof ide,  l 'adhérence éta i t  p lus grande avec un

Ia i t ier  ac ide gu 'avec un la i t ier  basigue.  EI le  éta i i  tou jours t rès for te

avec 40 t  de Sio2,  tandis qu 'avec 20 +,  un Iéger  choc sur  le  f ragrnent  de

la i t ier  suf f isa i t  à  Ie décol ler  ;  avec un la i r - ier  sans s i l ice les lent i l les

se décollaient seules après manipulation et retour à Ia température amhi3ngs.

2.2 ,  Compara ison  avec  la  l i t t é ra tu re

SMOLYARENKO et coll. [32] qui uti l isent la rnéthode de la goutte

posée sans êt re mainÈenue constatent  que I 'angle v is ib le ne var ie pas avec

le poids de la  gout te (0,2 g à 1,5 g)  et  t rès peu avec Ia concentrat ion de

S iO2  j usqu 'à  20  t .  I l s  ob t i ennen t  une  tens ion  i n te r fac ia le  de  I ' o rd re  de

1130  m l .m-2 ,  en  bon  acco rd  avec  nos  va leu rs  t  pa r  con t re ,  un  éca r t  d tenv i ron

20" sur  I 'angle v is ib le est  re levé entre leurs valeurs et  les nôtres ( ta-

beau IV) ,  ce qui  appel le  deux remarques

L rune  conce rne  l r absence  de  va r i a t i on  de  I ' ang le  v i s i b l e  qu i  peu t

être expl iquée par  Ie fa i t  que l 'équi l ibre mécanique de Ia gout te n 'est  pas

enco re  a t t e i n t ,  l o r sque  l a  mesu re  de  l t ang le  es t  r éa l i sée .  En  e f f e t ,  un  l a i -
t i e r  con tenan t  20  t  de  s i l i ce  dev ra i t  p rend re  sa  pos i t i on  d ' équ i l i b re  p lus

tard gu 'un la i t ier  n 'en contenant  Pas '  parce que Ia v iscosi té (5 poises pour

20 t  e t  1,9 poise pour 0 t )  est  supér ieure a ins i  que Ia température de I i -

qu idus  ( ^ ,  1580"C  pou r  20  t  e t  r ,  1400"C  pou r  O  t ) .  La  mesu re  de  l ' ang le  é tan t

ef fectuée sans maint ien c ie Ia gout te,  i l  est  possib le qu 'avec un la i t ier  à
2 O  *  d e  S i O r  c a l l e - c i  n r e i l -  n a s  l e  t e n 1 l : r s  d e  s t é t a l e r  a . . r a n f -  q , r - 1 9  c l i t -  n r i c e

,  t r - ! -  a - -  
-

ta  photographie ;  Ia  d iminut ion de I 'angle corréIat ive à I 'augrmentat ion de

Ia concentrat ion de Sio2 ne peut  donc pas êt re observée.

Drau t re  pa r t r ' l r éca r t  i ùpo r tan t  en t re  nos  va leu rs  respec t i ves  des

angles v is ib les pourra i t  aussi  êt re dû aux impuretés contenues dans le  rné-

ta l .  Ces auteurs ut i l isent  un fer  à 0103 I  de soufre,  et  comme on le verra

par  la  sui te,  1a présence de soufre dans un bain de fer  accroÎ t  I 'angle

v is ib le contra i remenÈ à I 'oxygène qui  contr ibue à favor iser  i 'é ta lement  de

Ia gout te de la i t ier .

par  Ia méthode du poids d 'une gout te se détachant  d 'un barreau de

fer  sous la i t ier  SAJDULIN [33]  obt ient  une valeur  de tension in ter fac ia le de

I22O ï$.*-2 pour  un la i t ier  à 20 *  de Sio2 ;  mais cet te méthode ne donne pas

accès à I 'angle de raccordement .

KHLYNOV et  co l l .  [ :O] ,  dans un t ravai l  publ ié  récesment '  ontréussi

à mainteni r  une gout l -e de la i t ier  sur  la  sur face d 'une Iarge gout te de fer

l i qu ide ,  au  moyen  d 'un  suppo r t  mob i l e ,  so i t  en  A l2o3 ,  so i t  en  S io2 .  La  mé-

thode ut i l isée est  à notre av is  déf ic iente sur  deux points.  Tout  drabord,  la

d issolut ien du support  d 'ox i ' f ls  so l ide dans le  la i t ier  doi t  occasionner un

changement de,  composi t ion de ce c lern ier .  Ensui te,  la  concavi té de la  sur face

du fer  l iqu ide,  a ins i  que Ia déformat ion de la  gout te de Ia i t ier  qui  est  due

à son adhérence sur  le  support  mobi le ,  r isquent  de modi f ier  l rangle v is ib le a.
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Les résultats qui ont été obtenus par cette méthode confirment bien le sens
de la var iat ion que nous avons observée. Cependant,  Ies angles vis ibles que
proposent ces auteurs sont légèrement plus forts que les nôtres, ce qui prou-
verai t  que le fer est chargé d' impuretés. Les valeurs de tensions interfa-
ciales dépassent systématiquement les nôtres de 2OO nù.m-2, ce qui paraît
normal  vu  la  va leur  de  tens ion  super f j -c ie l le  qu i  es t  cho is ie  (1750 no f .m-2) .
Cette valeur correspond à un fer contenant très peu d' i rnpuretés, ce qui est
en contradict ion avec les résultats obtenus pour les angles.

En ut i l isant une rnéthode par rayons X, 00I et  co1l.  [34] déterrnine
Ia tension interfaciale entre du fer et  un lai t ier 40 t  CaO - 40 t  SiO2 -
20 t  AI2o3. Les valeurs proposées à I62O"c sont un peu plus fortes que les
nôt res  ( I I44  t  83)  rn l .m-2 .

BARYSHNTKOV et  co l l .  [ :S]  ut i l isent
Iaquel le  une gout te de fer ,  à  moi t ié  immergée
rad iog raph iée .  L rang le  a  a ins i  que  I ' ang le  de
surés d i rectement .

une méthode originale dans
dans un bain de la i t . ier ,  est
raccordement peuvent être me-

3.  INFLUENCE DE LA SIL ICE DANS UN LAITIER AI2O3 .  CaO -  S iOz AU CONTACT

3.1 .  P rêsen ta t ion  des  résu l ta ts

Lré tude  s ' es t  pou rsu i v i e  su r  l e  sys tème  Fe -C  j usqu ,à  4 r2  t  de  ca r -
bone en fa isant  var ier  la  concentrat ion de s i l ice dans le  la i t ier  ternai re
AI2O3 -  CaO -  SiO2.  Les.  premiers essais ont  été entrepr is  avec Ie la i t ier
41203 -  CaO dans le rapport  vo is in de l 'un i té,  à 1600"C.  On constate que la
var iat ion du pourcentage du carbone de 0 à 4,2 t  t r rovoque un fa ib le accro is-
semen t  de  l a  t ens ion  i n te r fac ia le  (316  B ) ,  su r tou t  sens ib le  en t re  0  e t  1  t
de carbone,  a ins i  qu 'une augrnentat ion de I tangle de raccordemenÈ de 54" à
7 L "  ( v o i r  f i g u r e  1 1 ) .

Pour connaî t re I t in f luence de Ia s i l ice sur  ces grandeurs,  nous
avons répété les essais pour  d i f férentes concentrat ions de s i l ice de 0 à
40 * .  on sraperçoi t  que Ia d iminut ion de tension in ter fac ia le corré lat ive
à I 'augmentat ion de SiO2 est  moins prononcée pour les for tes valeurs de car- .
bone .  Pou r  4  t  de  ca rbone ,  l a  t ens ion  i n te r fac ia le  res te  d ' a i l l eu rs  sens i -
b lement  consÈante,  tandis que Ia d iminut ion observée pour les fa ib les teneurs
de  ca rbone  con f i rme  b ien  nos  résu l t a t s  su r  l e  f e r  pu r  ( vo i r  f i gu re  12 ) .  La
var iat ion de I 'angle de raccordement  sui t  à  peu près la  même lo i  que Ia ten-
s ion  i n te r fac ia le .
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euelques d i f f icu l tésont  dù êt re surmontées,  Iorsque les essais

ont  été ef fectués aux for tes concentrat ions de carbone dans ie fer  et  de

si l ice dans Ie la i t ier .  Nous savions déjà qu 'avec du fer  pur  eL un la i t ier

à 40 t  de SiO2,  i l  fa l la i t  réal iser  au préalable l 'équi l ibre thermodynami-

que entre les phases pour év i ter  que les réact ions chassent  Ia gout te au

moment du contact .  Mais lorsque la teneur en carbone dans l 'a l l iage augrmente,

une réact ion a l ieu,  drautant  p lus v ic lente que Ia concentrat ion en SiO2

dans le la i t ier  est  p lus é levée.

Le t ransfer t  de mat ière qui  a l ieu à I ' in ter face entre ia  phase

métal l ique et  Ie  la i t ier  l iqu ide peut  êt re représenté par  la  réact ion sui -

vante :

s ioz, ra i r ier )  + 2 c  = g + 2 coF

Si Ia teneur en s i l ic ium dans Ie méta1 est  in fér ieure à cel le  qui

correspond à 1 'équi l ibre,  la  s i l ice du la i t ier  réagi t  avec le  carbone d is-

sous dans le  fer  et  produi t  à  l r in ter face du s i l ic ium et  du CO. Le s i l ic ium

est  t ransporté dans le  bain métal l ique et  les bul les de CO qui  apparaissent

à I r in ter face Ia modi f ient  considérablement .  El les sont  en par t icu l ier  cause

de t r : rbutence et  de I 'ag i tat ion de la  gout te

S i  i a  reac t i on  a  i i eu  dans  i ' au t re  sens ,  f .  = i i i . i um réag i t  avec

le CO, mais I ' in ter face reste re lat ivement  calme pendant  la  format ion de

s i l i ce  dans  l e  l a i t i e r .

Toutefo is ,  avec du fer  à 4 *  de carbone et  à la  température de

1600oC,  une  réac t i on  a  dé jà  l i eu  en t re  l e  mé ta l  e t  l r a tmosphè re  qu i  se  t r a - '

dui t  par  un dégagement de CO du bain métat l ique ;  les bul les Ce CO qui  éc la-

tent à la surface rendent problématigue Ie maintien de la goutte.

Les analyses du lait ier font apparaÎtre non seulement une perte

de  S iO2  ma is  auss i  un  ga in  d 'A I2O3 .  Cec i  a  é té  vé r i f i é  avec  -un  l a i t i e r  sans

si l ice (CaO/412O3 = 1)  sur  un a l l iage à 1 ts  de carbone.  La <1j -minut i .on de Ia

teneu r  en  S iO2  é ta iÈ  de  I ' o rd re  de  14  t ,  t and i s  que  Ie  ga in  d rA l2O3  a t t e i -

gnai t  12 z.  D'autres rnanipulat ions ont  également  été exécutées avec Ie même

ia i t i e r  sans  s i i i ce  su r  un  a l l i age  à  0 r3  t s  de  ca rbone ;  dans  tous  l es  cas '

on a observé un accroissement de Ia concentration en AI2O3 correspondant à

une per te d 'a iuminium dans le bain.  I I  faut  s ignaler  ic i  encore que la d i f fé-

f ence  des  masses  en t re  I e  mé ta l  e t  I e  l a i t i e r  ne  nécess i t e  qu 'une  fa ib le  t e -

neur en AI  dans le  bain pour  produire un accro issernent  important  d 'Al2O3

dans le la i t ier  ;  par  exenip le,  les 12 *  d 'AI2O3 dans le la i t ier  ont  été for-

més par  90 ppm d 'Al  du bain dont  Ia  teneur est  passée de 140 à 50 ppn.
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I I  n 'est  cependant  pas exclu que 1 'a lumine provienne aussi  de
l rat taque du creuset  par  1 'a l l iage Fe-C.  Etant  donné la s tabi l i té  et  ta
volat i l i té  de 1 'oxyde de carbone,  on peut  srat tendre à des in teract ions
considérables entre les oxydes réf racta i res et  le  Fe-C.  Le carbone d issous
dans Ie fer  réagi t  avec I 'a lumine du creuset  su ivant  la  réact ion:

41203+3c=2è !+3coV

Dans le but  de surmonter  ces d i f f icu l tés (pr inc ipalement  I révolu-
t ion importante de Ia teneur en s i l ice dans le  la i t ier ) ,  quelques manipula-
t ions ont  été réal isées après avoi r  établ i  au préalable I 'équi l ibre entre
Ies d i f férentes phases.  On a t ravai l lé  sous une pression par t ie l le  de CO bien
déf in ie (PCO = 1 atm),  en déterminant  à par t i r  des lo is  thermodynamiques qui
régissent .  les réact ions chimiques dans les solut ions,  la  quant i té  de s i l ic ium
à int rodui re dans I 'a l l iage métal l ique pour réal iser  1 'équi l ibre avec les d i -
vers la i t iers dract iv i té  en s i l ice connue,  pour  une température donnée.  Le
dé ta i l  de  ces  ca l cu l s  es t  p résen té  dans  l r annexe  I I .

Les calculs  de tensions in ter fac ia les ont  été ef fectués en prenant
co rnme  va leu rs  de  tens ions  supe r f i c i e l l es  de  I ' a l l i age  Fe -C  ce l l es  qu i  on t  é té
ind iquéespaTKOZAKEVITCH [1 ] .  Nous  ne  pouvons  pas  j uge r  s i  I ' i n t roduc t i on  de
si l ic iuro a une act ion déterminante sur  Ia tension superf ic ie l le  d 'un a l l iage
Fe-C.  En se basant  sur  les résul tats  obtenus par  WIIALEN et  co l l .  [ :e ]  et  a
partir de reiations theri: 'ai. i-naraiques, BELTCII [37J suggère que I 'abaissenent
de tension superf ic ie i ie  peut  êt re causé par  ia  formaLicrn en sur face , iu  com-
posé SiC.  Cet te hypothèse reste toutefo is  à vér i f ier  ;  un t ravai l  récent  de
KAVùAI eÈ col l .  [38]  ind ique au contra i re que la tension superf ic ie l le  de fer
contenant 1 B ou 3 % de carbone atteint une valeur maximale quand quelques t
de  s i l i c i um son t  a jou tés  à  I ' a l l i age .

Le tableau VI  rassemblant  nos résul tats  montre I ' in f luence de la
composi t ion du la i t ier  sur  les propr iétés de sur face d 'un la i t ier  41203 -

CaO -  SiO2 en contact  avec du fer  -  carbone l iqu ide vers 1600oC. Signalons
cependant  que les la i t iers contenant  40 3 de s i l ice ont  été étudiés sous
une atmosphère de CO à une température p lus fa ib le (1550"C pour les a l l iages
à  2  \  e t  15O0oC pou r  l es  a l l i ages  à  3  e t  4  t  C )

3.2 .  Compara ison avec .  la .  l i t té ra tu rg

Par la  méthode de Ia gout te de la i t ier  posée et  non maintenue,
ADACHI  e t  co l l .  [ 2 I ]  on t  mesu ré  l ' ang le  v i s i b l e  c  e t  l a  t ens ion  i n te r fac ia le
entre un fer  -  carbone saturé et  un la i t ier  CaO -  SiO2 dont  la  composi t ion
va r i a i t  de  45  à  55  $ .  D 'ap rès  ces  au teu rs ,  l r aug i rnen ta t i on  de  tens ion  i n te r -
fac ia le corré la l ive à I 'augmentat ion du pourcentage de CaO indiquerai t  gue
Ies  an ions  s i l i ca tés  on t  t endance  à  ê t re  adso rbés  p lus  f ac i l emen t  à  I ' i n te r -
face que Ca2+.  Bien gue nos essais ne soient  pas vra iment  cornparables,  puis-
que notre la i t ier  cont ient  10 B d 'Al2O3,  i l  semble pourtant  que leurs valeurs
de  tens ion  i n te r fac ia le  so ien t  t r op  f a ib les  d ' env i ron  300  uÙ .m-2 .  Ma is  cec i
peu t  f ac i l emen t  s texp l i que r  s i  I t on  remarque  qu r j - I s  u t i l i sen t  une  va leu r
beaucoup t rop fa ib le (1200 mJ.m-2)  pour  la  tension superf ic ie l le  du Fe-C à
4 r 3  \  ( v o i r  t a b l e a u  V ) .
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Ces auteurs ont  également  réat isé d 'auÈres mesures [39]  avec des

la i t iers CaO -  AI2O3 var iant  de 45 à 55 t ,  sur  un Fe-C à 0 '12 t  C pour

lesquel les nos résul tats  sur  la  tension in ter fac ia le sont  en concordance

tandis qu 'un écar t  appréciable apparaÎ t  entre les valeurs des angles de

raccordement .

MUKAI et  co l l .  [aO] par  la  même méthode que cel le  ut i l isée par

les précédents auteurs ont  étudié I ' in f luence du carbone jusqu'à 214 B sur

la tension in ter fac ia le,  avec le  la i t ier  CaO/AI2O3 = 1.  En prenant  une ten-

s ion superf ic ie l le  du métal  de I 'ordre de 1600 rnf .m-2,  i ls  obt j -ennent  des

résul tats  t rès proche des nôtres.

Les grandeurs in ter fac ia les entre un la i t ier  ternai re (SiO2 = 40,

CaO = 40,  41203 = 20)  et  un fer  -  carbone de concentrat ion var iant  jusqu'à

4,5 t  C ont  été mesurées par  BARYSNIKOV et  co l l .  [ :S]  au moyen drune méthode

or ig inale déjà c i tée,  dans laquel le  une gout te de métal  à moi t ié  immergée

dans un bain de la i t ier  est  radiographiée.  L 'augrnentat ion de Ia tenFion in-

ter fac ia le et  de I tangle o ' ,  pour  des concentrat ions de carbone cro issantes

conf i rme bien nos résul tats .

Dans cet te étude avec le  carbone,  nous nravons pas fa i t  in terveni r

Ia présence du FeO formé à l ' in ter face suivant  Ia  réact ion :

s io2+  2Fe=  i i *Z r "o

Les analyses en f in  de manipulat ic jn  montrent  pour tant  b ien qu ' i I  y  a passage

de  FeO dans  l e  I a i t i e r  l o r sque  I ' équ i l i b re  en t re  phases  n 'es t  pas  réa l i sé ,

mais les t ransfer ts  de mat ière deviennent  a lors te l lement  complexes que nous

avons préféré at tendre d 'avoi r  p lus de résul tats  pour  envisager une étude

sys téma t i que  de  I ' i n f l uence  du  FeO.  Tou te fo i s '  pou r  OGINO e t  cc l l .  ï 411 ,

l , e f f e t  du  passage  FeO es t  dé te rm inan t  su r  l es  g randeu rs  i n te r fac ia les .  T l s

ont  ut i l isé Ia méthode de Ia gout te posée non maintenue ( temps d 'observat ion

compr is  entre Or5 et  10 s)  pour  déterminer  Ia tension in ter fac ia le entre un

F e - c  s a t u r é  e t  d e u x  l a i t i e r s  ( s i o 2  =  3 7 , 6  i  c a o  =  4 6 , 3 ;  A I 2 o 3  =  1 6 , 1 )  e t

( s i o r  =  46 ,8  ;  caO =  3517  ;  A I2O3  =  I7 r5 ) .  Dans  l es  deux  cas ,  l o r sque  l e  FeO

augrmenie dans le  la i t ier ,  Ia  tension in ter fac ia le et  l rangle cro issent ,  a t te i -

gnant  un maximum pour des valeurs compr ises entre Or05 et  0108 c de Feo et

d i rn inuent  ensui te.

Cependant  pour  le  la i t ier  ac ide,  Ies valeurs d 'angles et  de ten-

s ions  i n te r fac ia les  son t  p lus  f a i b les  que  pou r  I e  l a i t i e r  bas ique .  C 'es t

égaleroent ce que nous observons pour des concentrar-ions en carbone allant

jusgurà 2 t ,  tandis qu 'avec un fer  saturé,  la  tension in ter fac ia le ne semble

pas var ier  en foncÈion du pourcentage de SiO2.
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Selon ces auteurs '  i l  y  aura i t  format ion de charges négat ives à
Ia sur face du méÈal  et  posi t ives sur  le  la i t ier ,  occasionnant  a j -ns i  la  for-
roat ion d 'une couche double é lect r ique qui  modi f ie  les grandeurs in ter fac ia les.

3.3 .  Que lques  observa t ions

Au cours de ces manipulat ions,  quelgues observat ions in téressantes
ont  éÈé fa i tes dans eer ta ins cas,  et  notamment l réta lement  spectacula i re de
Ia gout te de la i t ier  à la  sur face du bain métal l ique,  Iorsque I 'on abaisse
Ientement  Ia température.  Une d iminut ion de température se t radui t  générale-
ment  par  un léger  accro issement  de I 'angle v is ib le ;  cependant ,  pour  des com-
posi t ions précises de d i f férentes phases et  en-dessous drune cer ta ine tempé-
rature,  i l  est  surprenant  de constater  que la gout te s 'étare au point  de
recouvr i r  la  tota l i té  de la  sur face l ibre du bain,  s i  on la isse le  processus
se poursuivre.  Par  contre,  s i  l ron remonte assez rapidement  en température,
aussi tôt  que le phénomène s 'estdéclenché,  Ia gout te reprend sa forme et
l rangle ret rouve sa valeur  in i t ia le.  Le tableau suivant  montre I révolut ion
de Uangre v is ib le à température décro issante à par t i r  de 16oooc.

0 ,3  t  c ctU QueI que soi t  le  la i t ier

r / QueI cue soi t  le  l -a i t ier

2 Z C d1 Jusqu 'à  1370"C  pu i s  c \ ,  avec  un  l a i t i e r  <  10  t  S iO2

3 B C a,, Jusqu 'à  1400"C pu is  c1 ,  avec  un  la i t ie r  <  10  t  S iO2

4rc d , Jusqu 'à  1400oC-pu i s  c \ ,  avec  un  l a i t i e r  =  10  t  S iO2

Aucun  é ta remen t  n ' a  é té . remarqué  avec  du  fe r  pu r ;  s ' i l  a  r i eu ,  on
peu t  donc  pense r  que  c ' es t  I e  ca rbone  qu i  en  es t  l a  cause .  Or ,  l a  réduc t i on
du la i t ier  par  Ie carbone ne peut  êt re favor isée que par  une augrmentat ion de
température,  tandis qurun abaissement  lent  de température dgnne l ieu à une
réoxydat ion su.per f ic ie l le ,  en-dessous d 'une température l i ro i te .  La gout te de
la i t ier  étant  en contact  avec un f i lm d 'oxyde recouvrant  la  sur face métal l i -  .

QU€ ,  I a  d i sso lu t i on  de  ce  f i lm  dans  Ie  l a i t i e r  exp l i que ra i t  I r é ta lemen t  spec -
tacula i re de la  gout te.  Cependant ,  s l  I 'abaissement  de ternpérature est  rapide,
Ia réoxydat ion en sur face nta pas le  temps de se produire avant  que les deux
phases  se  so l i d i f i en t  e t  1 ' é ta lemen t  ne  peu t  ê t re  obse rvé .

Avec 4 t  de carbone et  p lus de 10 t  de s i l ice.  Ies manipulat ions
on t  é té  réa l i sées  à  I ' équ i l i b re  sous  a tmosphè re  de  CO,  de  so r te  qu ,une  réo -
xydat ion éventuel le  n 'a pu êt re rn ise en év idence.
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Plusieurs fo is ,  nous avons observé avec un la i t ier  à 20 *  SiO2

que 1a gout te ancrée pouvai t  ê t re mise en contact  avec la  sur face et  mainte-

nue sans gute l le  moui l le  le  métal ,  Ia  valeur  moyenne de l tangle de contact

étant  150o.  L 'éta lement  de la  gout te s 'accompl issai t  après un laps de temps

va r i ab le ,  pouvan t  a l l e r  j usqu 'à  20  mn ,  e t  c ' es t  seu lemen t  ap rès  qu 'e l l e  a i t

pr is  une forme lent icu la i re que la réact ion se déclenchai t .  I I  esÈ possib le

que ceci  so i t  dû à la  présence d 'un f i lm de CO agissant  conme un coussin de

gaz sous la  gout te,  I ' iso lant  de Ia sur face métal l ique et  la  maintenant  dans

un équi l ibre instable.

Toujours avec Ie mêrne la i t ier  à 20 B SiO2,  après que toute réac-

t ion a i t  cessé,  nous avons aussi  constaté sans le  rechercher expressement

qutune Eout te pouvai t  rester  sur  la  sur face du bain sans êt re rnaintenue pen-

d.ans un temps t rès long,  a lors que généralement  une gout te lâchée va se col -

ler  immédiatement  sur  Ie bord du creuset .  Ce fa i t  b ien qu ' i l  so i t  resté sans

expl icat ion a été observé p lus ieurs fo is  et i I  n 'est  cer ta inement  pas dû au

hasard.

4.  ESSAIS AVIC D 'AUTRES LAIT IERS

4.1 .  Résu l ta ts  concernant  des  la i t ' i e rs  A ' |203 - -  CaO -  S i0Z - -  l ' 190  .sur-

Cet-t-e ét-r:de a- cara-ctère pratiqr:e est- 
' l  

iée ar-r, problème cl 'évact-ta-ti-on

des métaux a lcal ins dans Ie haut  fourneau.  Les a lcal ins et  p lus par t icu i iè-

rement  Ie potassium se caractér isent  par  Ieur  facul té d 'accr :mulat ion dans Ie

haut  fourneau en ra ison de la  réduct ib i l i té  éIevée de leurs ox lzdes et  de la

volat i f i té  des produi ts  de réduct ion.  La rec i rcu lat ion cont inuel le  entre

deux zones du haut fourneau provoque de graves perturbations dans sa marche

(format ion de garnis  et  réduct ion de product iv i té) .  La prat ique industr ie l le

mon t re  gu run  acc ro i ssemen t  de  l ' é I im ina t i on  des  a l ca l i ns  pa r  I e  l a i t i e r  n !a

I i eu  l e  p lus  souven t  qu 'au  p r i x  d ' une  d im inu t i on  de  I ' i nd i ce  de  bas i c i t é

de  ce lu i - c i .

Dans Ie but  de détern i iner  I 'apt i tude de la i t iers synthét iques du

type haut  fourneau à é l iminer  les composés a lcal ins '  une étude a l ieu à

f i fnsfo 1421.  Les résul tats  obtenus jusqu' ic i  conduisent  à la  conclus ion qt te

l e  remp lacemen t  d ' une  pa r t i e  de  l a  chaux  pa r  de  Ia  magnés ie  ( j usqu 'à  10  t  de

MgO) à basic i té  constanÈe augmente Ia quant i té  d 'oxyde de potassium suscep-

t i b l e  d ' ê t re  d i ssous  dans  Ie  l a i t i e r  ( en  moyenne  40  t ) ,  donc  amé I i o re  l ' é I i -

minat ion des a lcal ins contenus dans la  charge.

pour compléter  cet te étude,  i l  s 'avéra i t  in téressant  de vér i f ier

s i  un Ia i t ier  synthét i -que contenant  3-6 ou 10 t  de MgO pouvai  t  fa i re var ier

la  tension in ter fac ia le entre le  la i t ier  et  un a l l iage Fe-C à 3 t .  On cons-

tate sur  le  tableau VI I  que Ia concentrat ion de MgO nra aucune inf luence sur

la tension in ter fac ia le.  La f igure 13 représente les valeurs obtenues de

tension in ter fac ia le,  et  d 'angle de raccordenent  en fonct ion de la  teneur

en  MgQ des  l a i t l e r s .
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4.2 .  Résu l ta ts  concernan t  des  Ia i t i e rs  con tenan t  CaF ou Na20 sur  du
19r pqr

Quelques essais ont  été fa i ts  en a joutant ,  so i t  20 t  de CaF2,  soi t
20 t  de Na2O à un la iÈier  CaO -  SiO2 ( rapport  CaO/SLO2.r ,  1) .  Les résul tats
obtenus vers 1550"C nontrent  un éta lemenÈ spectacula i re.  La gout te de ta i -
t ier  contenant  20 t  de spath- f luor  s 'é ta le complètement  sur  la  sur face du
fer  l iqu ide en moins de 2 s (a r  1")  avec dégagement de fumée (départ  de
f l uo r ) .  Le  I a i t i e r  avec  20  I  de  Na2O s 'é ta le  l r n  peu  mo ins  rap idemen t ,  l r an -
g le v is ib le a étant  de I 'ordre d.e 1Oo après 6 mn de contact .  L 'angle de rac-
cordement  de ce même la i t ier  sur  d.u fer  sor ide vers 145ooc est  de l7o.

Les études précédentes et  en par t icu l ier  ce l le  des la i t iers Al2O3 -
Cao -  SiO2 sur  des a l l iages Fe-C ont  fa i t  apparaî t re des d i f f icu l tés expér i -
menta l -es lorsque 1 'équi l ibre thermodynamique nréta i t  pas encore at te int  entre
les phases en présence.  Ceci  nous a amenésà constru i re un nouvel-apparei l lage
qui  devra i t  fac i l i ter  Ia  déterminat ion des grandeurs in ter fac ia les et  permet-
t r e  pa r  I a  même occas ion  1 ré tude  de  I t i n f l uence  d tun  t rans fe r t  de  ma t i è re  su r
l r évc lu t i on  des  g randeu rs  supe r f i c i e l l es  à  I ' i n te r face  mé ta l  -  l a i t i e r  I i -
gu ides .

Au cours du montage et de la mise au point de ce nouvel équipement,
I rétude de I 'examen du contact  drun la i t ier  A12O3 -  CaO -  SiO2 sur  le  Fe-O-S
a été ent- repr ise au moyen d-e la  première méthode.  cependant ,  querqr :es essais
concernant  cet te dern ière étude ont  pu êt re réal isés avec Le nouvel  apparei l ,
qu i  est  présenté dans Ie chapi t re suivant  a ins i  que les perspect ives qurof f re
la méthode dans I rétude des états t ransi to i res.
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G, DISpOSIT IF  EXPÉRIMENTAL DE LA I ' IÉTHODE DE LA G0UTfE- - I I IMERGÉE

1.  DTSCRIPTION DE L 'APPAREILLAGE

Le d isposi t i f  expér imenta l  ( f igure 14)  comporte les éIénents sui -

vants :

-  un foun ver t ica l  eÈ ses accessoi rest

- un ensemble radiograPhique.

Le four  ver t ica l  de concept ion s imi la i re a celu i  oui  a été décr i t

dans la  première par t ie ,  possède un rés is tor  à mai l les de VI  de 60 mm de d ia-

mètre et  2OO mm de hauteur .  Les points qui  ont  at t i ré  notre at tent ion sont

essent ie l lement  Ia fa ib le iner t ie  thermique due à cet te catégor ie de four  et

la  fa ib le quant i té  de mat ière absorbante sur  le  t ra jet  des rayons X.  En ef-

feL,  la  d is tance entre I 'axe ver t ica l  du four  et  Ia  p laque photograohique

(160 md doi t  ê t re min imale af in  d 'obteni r  une image de Ia gout te avec une

bonne déf in i t ion.

L,at rnosphère régnant  dans I 'enceinte est  const i tuée drun méIange

d'argon hydrogène (1 t  H2) produi t  par  une l igne gaz ident ique à cel le  qui

a  dé jà  é té  déc r i t e .

Lrensemble radiographique comprend un générateur  Sélénix 530-1 D

pouvant  dél ivrer  une puissance de 55 kVA et  drun tube radiogène MS 735 à

anode tournante et  à dcuble foyer  (Or3 mm et  1r2 rnm).  Cet  ensenble perrneÈ

de t ravai l ler  durant  des temps de pose cour ts  (1 à 2 s)  avec le  foyer  f in

(0 ,3  x  0 ,3  mm2)  sous  tens ion  assez  fa ib te  (120  kV)  ma is  f o r t e  i n tens i t é

(100 û 'A)  .

parmi  les accessoi res importants du four '  i I  faut  c i ter  }e d ispo-

s i t i f  à  créroai l lère qui  assure Ia descente d 'un pet i t  creuset  d 'a lumine con-

tenant  le  f ragrment  de métal  à étudier .  Le sas qui  est  aménagé sur  Ia tête

du  fou r  p rocu re  une  g rande  soup lesse  d 'emp lo i  pu i squ r i l  es t  poss ib le  d ' i n -

t r odu i re  p lus ieu rs  c reuse ts  sans  qu ' i l  so i t  nécessa i re  de  rè f ro id i r  I e  f ou r .

Dans I tespace laborato i re,  le  creuset  en Mo coni :enant  le  la i t ier  peuL être

déplacé à volonté Ie long de l 'axe ver t j -ca l  . '

2 .  MODE OPERATOIRI

L;échant i l lon de métal  de 2 à 3 g est  p lacé dans un creuset  c f l in-

dr ique d 'At2O3 f r i t té  sur  un support  Iégèrement  concave également  en a lumine'

Le creuset  percé de 4 t rous (d I  mm) dans sa par t ie  supér ieure est  suspendu

à une t ige de Mo qui  peut  coul isser  dans Ia tête du four '
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Le mélange droxyde exactement  pesé (80 g)  est  rn is  dans un creuset
en Mo (Q = 40 nm et h = 50 mm) qui est posé sur un support . Lorsque la
température stable de fonct ionnement est  at te inte,  le  creuset  dra lumine con-
tenant  la  gout te de métal  est  descendu sur  le  t ra jet  des rayons X de manière
à ce que la gout te puisse êt re radiographiée.  Cet te opérat ion permet d 'obte-
n i r  la  tension superf ic ie l le  du métal  avant  immersion dans Ie ta i t ier .

On remonte ensui te le  creuset  de Mo de façon que Ie la i t ier  l iqu ide
pénèÈre dans le  creuset  d 'a lumine par  les t rous percés à cet  ef fet  et  recou-
vre la  gout te métal l igue.  Lorsque l immersion.  est  complète ( r  10 s) ,  on re-
descend le creuset  de t lo  et  on peut  commencer à prendre les c l ichés de Ia
gout te de métal  sous la i t ier .

Généralement ,  Ia  manipulat ion dure une v ingta ine de minutes pendant
lesquel les on prend 10 c l ichés.  Pou.r  s 'assurer  de la  symétr ie  de Ia gout te,
on peut  fa i re p ivoter  le  creuset  autour  de son axe ver t icar .

La température est  pr ise avec deux couples thermo-électr iques dont
I 'un pénètre par  le  dessus dans un t rou borgne de Ia t ige en Mo et  se t rouve
à 2 cm de Ia gout te de rnéta l .  L tautre pénètre de Ia même façon par  le  dessous
et se trouve à 2 cn du fond du creuset en Mo.

Les d i f f icu l tés techniques provenaient  sur tout  de la  tenue des
creusets d 'Ai2O3.  Les prer i l iers essais ont  dtabord montré gue pour cer ta ins
ia i t i e r s  assez  v i squeux  (20  t  S iOZ  -  40  *  CaO -  40  t  A i2O3) ,  i e  remp l i ssage
des creusets ntéta i t  pas possib le par  des t rous de d ianoètre in fér ieur  à 5 mm,
b ien  qu 'une  d i sso lu t i on  du  c reuse t  a i t  é té  cons ta tée .  I n i t i a l emen t ,  l e  f r ag -
rnent  de métal  reposai t  d i rectement  au fond du creuset  et  pour  des ternps d. , im-
mers ion importants,  ce l i : i -c i  subissai t  une at taque,  p lus par t icu l ièrement  à
la l igne de jonct ion des t ro is  phases métal  -  oxyde sol ide -  la i t ier .  Dans
ce r ta ins  cas ,  I e  f ond  du  c reuse t ,  pou r tan t  épa i s  de  2  mm,  s tes t  pe rcé  e t  l a
gout te de rnéta l  est  tombée dans le creuset  de Mo.  C'est  pour  cet te ra ison
qu'un d isque drAl2o3 dest iné à supporter  la  qout te de métal ,  a  été f ixé par
un c iment  au creuset .  Des résul tats  sat is fa isants sont  obtenus également  en
u t i l i sanÈ  des  c reuse ts  p lus  épa i s .

3.

Avant de définir le mode opératoire, une étude systématique de
f  in f luence des facteurs sur  la  qual i té  des c l ichés a été entrepr ise avec
une  b i l l e  mé ta l l i que .  Le  moyen  d r i nves t i ga t i on  qu tes t  l a  rad iog raph ie  re -
guier t  une par fa i te  connaissance des grandeurs donÈ dépend le rendu des dé-
ta i l s  e t  qu i  son t  essen t i e l l emen t  l e  con t ras te  e t  I a  dé f i n i t i on .
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pour assurer à une radiographie une netteté sat isfaisante et évi ter

des distorsions gênantes, i1 est nécessaire de réunir  les condit ions suivantes

-  un foyer  f in  ass imi lable

-  une source aussi  éIo ignée

- une plaque PhotograPhique
conditions pratiques i

- une direction moYenne du

fo rme  I ' ombre  de  I ' ob je t .

à une source ponctuelle ;

gue poss ib le  de  I 'ob je t  ;

proche de l 'objet,  autant que le permettent les

faisceau perpendiculaire au plan sur leguel se

où

L e c o n È r a s t e r a d i o g . r a p h i g u e e s t l a d i f f é r e n c e d e d e n s i t é e n t r e
deux régions du c l iché ;  i l  d .épend du contraste du f i lm et  de celu i  de l tob-

jet .  On a remarqué que Ie contraste -  objet rpour  un objet  donnérdiminue au

fur et à mesure que Ie pouvoir pénétrant des radiations qui Ie traversent

augn :en te .  C tes t  l a  ra i son  pou r . l aque l l e  on  t rava i l l e  avec  une  tens ion  re la -

t i vemen t  , f a i b l e  (120  kV)  .

D'une mat ière générale,  I ' in tensi té du rayonnement E à une d is tance

donnée est fournie Par Ia formule :

E = k

k dépend de Ia tension,

I  est  Ie  débi t  en mA,

t  es t  l e  t emPs  d 'exPos i t i on ,

d  es t  l a  d i s tance .

En fa isant  var ier  ces d i f férents paramètres et  après avoi r  dépoul l -

lé  les c l - ichés sur  un densi tomètre,  noLïe choix s 'est  arrêté sur  la  d is tance

de  1 r5  m  en t re  I a  sou rce  eÈ  I ' ob je t .  La  d i s tance  en t re  I ' ob je t  e t  I e  f i lm

étant  par  construct ion du four  160 mm, nous avons pu est imer le  f lou du bon-

tour  de la  gout te avec un foyer  de or3 mm, i l  est  de or05 mm tandis qu 'avec

Ie  f oye r  de  1 r2  mm,  i I  es t  vo i s i n  de  0 r2  mm.

Dans le choix des f i lms en radiographier  Qui  dépend de la pr ior i té

qu' i l  faut  donner à Ia qual iÈé de l r image v- i -s-à-v is  de la  durée d 'exposi t ion '

5n about i t  presque toujours à un compromis.  Après en avoi r  testé p lus ieurs,

nous avons op+-é pour Ie fi lm KODAK INDUSTREX A'

En déf in i t ive,  dans ies condi t ions préci tées '  pour  Ia radiographie

d 'une gout te de métal  sous la i t ier ,  Ies caractér is t iques à respecter  sont

Ies suivantes :
U = 1 2 0 k V
I = 1 0 0 m 4
l =  2 s

'  En noyenne 2 mn de temps de ref ro id issement  sont  nécessai res entre

deux  c l i chés .
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4.  PRTCISION DTS RESULTATS

La déternination de Ia tension interfaciale par la méthode de la
gout te immergée nécessi te I 'u t i l isat ion d 'un agrandissement  du c l iché de la
gout te af in  de calculer  Ia  constante capi l la i re a2.  on a chois i  la  méthode
de DORSEY [43] transformée par KOZAKEVITCH [1] qui consiste à mesurer le
d iamètre équator iaL 2 r  de Ia gout te agrandie,  a ins i  que ]a d is tance h de
I 'ombi l ic  de la  gout te au somrnet  dtun angle tangent  à la  mér id ienne.  après
avoi r  formé le rapport  u = h/ r  pour  4 valeurs de I 'angle,  on accède à par t i r
de tables,  au facteur  de forme ô de la  gout te a ins i  qu 'à un paramètre p.  La
tension interfaciale est déduite finalement au moyen de Ia fornn:le suivante :

ou a 2 =

(P*  - P t )

2

+(++)
, ( = a 2 g ( p m - p t )

est  Ia  constante capi l la i re,

est  Ia  d i f férence des masses voh:miques du métal
et  du la i t ier ,

est le rayon équatorial,

sont  les paramètres dédui ts  des tables de
BASHFORTH er  ADAMS [13] ,

est  Ie  d iamètre réel  d 'une b i l le  ca l ibrée radio-
graphiée et

son diamètre agrandi.

E I Ie
de la
Signa-

des me-

r

p e t ô

x

v

La précis ion sur  ta tension in ter fac ia le est  est imée à 4 t .
est  due essent ie l lement  aux caractér is t iques de déf in i t ion du contour
gou t te ,  don t  I e  f l ou  mesu ré  à  r ' a i de  d ' un  dens i t omè t re  es t  de  0 ,4  mm.
lons que s i  les manipulat ions sont  réal isées en lumière v is ib le (cas
sures de tension superf ic ie l le)  le  f lou est  10 fo is  p lus fa ib le.
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H, f rUOE ôor ' lc rnr ' rn l r r  LE cONTAcT DE LAITIERS AizOS -  CaO -  S i02

AVEC DES ALLIAGES F : .0 .S

1 . INFLUENCE DU SOUFRESUR LA TEN S ION INTERFACIALE ENTRE DES ALLIAGES

Fe.S  ET LE LAIT IERAl  203 = =50

L'étude qui  se poursuiÈ actuel lement  sur  I 'exanen du contact  entre

des a l l iages Fe-O-S et  des la i t iers du système CaO -  AI2O3 -  SiO2 vers 1500oC

a débuté par  la  recherche d 'un ef fet  du soufre à I ' in ter face entre des a l l ia-

ges Fe-S et  du la i t ier  CaO -  AI2OI dans un rapport  vo is in de I 'un i té '

pour  une var iat ion de Ia teneur en S dans I 'a l l iage de 40 à 1950 ppn

on observe une augmnentat ion de I 'angle de raccordement  de 56 à B2o et  une d i -

minut ion de Ia tension in ter fac ia le de l24O à 770 .mJ.m-2.  Ceci  tendrai t  à

mon t re r  qu 'en  I ' absence  de  s i l i ce ,  1e  sou f re  es t  t ens io -ac t i f  à  I ' i n te r face

métal  -  la i t ier  ( f igure 15) .  Au cours de ces manipulat ions les teneurs en

oxygène dissous sont toujours restées faibres ('t '  80 ppm) (voir première par-

t j -e  du tableau VI I I )  .

2. INFLUENCE DU SOUFRE SURLA TENSIONINTERFACIALE ENTRE DES ALLIAGES FC.S

i T  D iS  LA IT iTRS A  T I I iEURr r r  ^ Y r  r ^ F
L I {  ) I L I U L

r , l  n  ?  ^  ô l  -

V A K I A b L E .

2. I .  Présenta t ' i  on  des  résu l  ta ts

pou1 savoi r  s i  ta  presence de SiO2 dans Ie la i t ier  modi f ie  la  ten-

s ion in ter fac ia le,  nous avons répété les essais précédents avec des la i t iers

con tenan t  respec t i vemen t  37  e t  53  t  de  S iO2 .  L ' a l l i age  mère  Fe -S  (à  1  t  S

envi ron)  a été préparé avec soin,  de façon à ce que Ia teneur en oxygène

dissous soi t  fa ib le.  Les teneurs obtenues sur  les 13 a l l iages fer  -  soufre

son t  t ou tes  compr i ses  en t re  20  e t  45  ppm de  02  ( vo i r  t ab leau  V I I I ) '  L ra l l u re

des courbes ( f igures 16-17)  conf i rme bien que le soufre dans le  fer  abaisse

la tension in ter fac ia le.  En extrapolanÈ aux t rès fa ib les teneurs de soufre,

on retrouve Ies résultats obtenus sur Ie fer pur, à savoir gue la sil ice

abaisse Ia tension in ter fac iafe.  Cependant ,  au-dessus de 200 ppm de soufre,

on constate gue la présence de s i l ice dans Ie la i i ier  at ténue I rabaissement

de  tens ion  i n te r fac ia le  ;  en  d ' au t res  t e rmes  l a  s i l i ce  re ta rde ra i t . l a  d i f f u -

s ion du soufre à t ravers Ia couche inter fac ia le '

On observe toutefo is  une invers ion entre les courbes avec 37 et

53 t  de SiO2.  Ceci  semblera i t  provenir  de Ia forunt ion de FeO dans Ie la i -

t ier  gui  est  p lus i rnpor tant  avec un la i t ier  à 53 t  de SiO2 (3,5 t  FeO)

qu ,avec  un  l a i t i e r  à  37  t  de  S io2  ( r  1 ,8  t  Feo ) .  MUKAÎ  e t  TsUcHIKAwA [44 -451

ont  récemment examiné la var iat ion dé t 'angle de raccordement  et  de la  ten-

s ion in ter fac ia le entre un la i t ier  CaO -  SiO2 et  du fer  l iqu ides en re lat ion

avec la  d i rect ion du passage des ions fer .  Dans le cas où Ie FeO passe du

la i t ier  vers }e métat ,  I 'angle de raccordement  augrmente brusguement pendant
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les 2 ou 3 premières minutes, puis se maintient sans changement ou augmente
encore légèrernent pour tendre vers une valeur constante. Si au contraire Ie
FeO est  formé dans Ie la i t ier ,  comme dans notre êas,  I 'angle d.e raccordement
diminue rapidement pour se stabil iser au bctrt de 20 à 30 urn. Les résultats
obtenus par  ces auteurs [44 -  45]  montrent  une d iminut ion de Ia tension in-
ter fac ia le en fonct ion du pourcentage de FeO dans Ie la i t ier rquel  que soi t
Ie  sens de passage du fer  à t ravers l r in ter face,  ce qui  pourra i t  expl iquer
la d iscordance des posi t ions des deux courbes à 37 et  à 53 t  de SiO2.

Pour conf i rmer ces résul tats ,  c i tons également  Ie t ravai l  de
SAJDULIN et  co l l .  [33 i  qui  ont  étudié I ' in f luence de FeO dans un la i t ier
AI2o3 -  Cao -  Sio2 sur  sa tension in ter fac ia le avec le  fer  pur .  El le  chute
d .e  l 22O mJ .u r -2  pou r  I e  l a i t i e r  (A12O3  =  20  ;  CaO =  39 ,9 ;  S iO2  =  39 ,9  i
FeO =  Or2 ) ,  à  230  roJ .m-2  pou r  un  l a i t i e r  con tenan t  g7 r5  \  de  FeO.  Avec  l r i n -
t roduct ion de FeO dans Ie la i t ier ,  Ie  remplacement  des ions a l -uminiu-m, cal -
c i um.e t  s i l i c i um pa r  des  i ons  f e r  a  pou r  e f f e t  d ' a t t énue r  l a  d i ssymé t r i e  du
champ de force enÈre deux phases,  ce qui  occasionne une p lus granoe adhésion
et  de ce fa i t  un abaissement  considérable de Ia tension in ter fac ia le.

?.2 .  Evo lu t ion  de  la -  tens ion  in te r fag ' ia le  en  fonc t ion  du  temp:

La tension in ter fac ia le var ie peu au cours du temps et  I ton ne
trouve oas,  contra i rement  à DERYABIN et  co1l .  [46]  qu 'e l le  passe à un ins-
f  a n i -  r i n n n â  r > r  r r n  m i  n i  n r r n

KOZAKEVITCH |a l l ,  a ins i  que les
montré quravec du Fe-C-S au contact  drun
inter fac ia le pouvai t  tomber à des valeurs
à une valeur  constante.  Lrabaissement  de
durant  la  première phase,  correspond à Ia

auteurs précédemment cités ont
Iai t ier désulfurant,  Ia tension
très basses pour remonter ensuite

la tension interfaciale qui a l ieu
réact ion :

S + C a O = C a S * O

Lroxygène dégagé à I ' in ter face provoque le passage de FeO dans le Ia i t ier .
La remontée de la  tension in ter fac ia le correspond à une secànde réact ion
qui  ne sramorce que p lus tard :

F e O + C = F e + C O y '

DERYABIN et  co l l .  IAe)  ont  observé par  rayons X avec du Fe-S un
phénoi inène semblable,  mais moins accentué,  I 'abaissement  de tension in ter fa-
c ia le  é tan t  6s l ro rd re  de  450  mJ .m-2  au  bou t  de  10  mn  de  ma in t i en  ( vo i r  t a -
b l e a u  c i - a p r è s ) .
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Temps (mn) 1 0 1 8 32 50 7 5

*  S dans Ie la i t ier 0 , 0 5 0 , 0 8 0 , 1 3 U , I J u r l o o  r L T

t  FeO dans le la iÈier u r J n q 1 r 0 0 , 4 0 r 3 0  r 3

Yml t220 / o u 8 4 0 950 ro20 1  030

Fe-S  à  O '5  t  S  e t  l a i t i e r  (A12O3  =  20  i  CaO =  40  ;
S i o 2 = 4 6 ; à 1 5 5 0 o C

Ces auteurs pensent  à une réoxydat ion du soufre et  à ùne réduct ion

du fer .  Mais cet te hypothèse est  assez peu vra isemblable s i  I 'on pense que

pour éI iminer  le  soufre sous une forme oxydée,  une pression dtoxygène supé-

r ieure à 1O-5 atmosphère est  nécessai re.

Sur la  f igure 18 sont  représentées les valeurs de Ia tension in ter-

f ac ia le ,  ca l cu lées  à  pa r t i r  des  mesu res  de  I ' ang le  v i s i b l e  c {  en  fonc t i on  du

temps ,  en t re  a l l i age  Fe -S  (à  0 ,3  e t .  0 ,5  t  S )  e t  deux  l a i t i e r s  A12O3  -  CaO -

SiO2 (avec respect ivement  40 et  54 *  SiO2) .  L 'évolut ion de la  tension in ter-

fac ia le reste t rès fa ib le,  comparée à cel le  observée par  DERYABIN et  co l l -

pour une composition de lait ier semblable.

I l  faut  noter  que leurs manipulat ions ont  été réal isées par  la

métho<ie de Ia gout te de nnéta l  immergée dans Ie la i t ier .  I I  est  donc possib le

que Ia remontée de ia  tension in ter fac ia le soi t  cbservable lorsque la quan-

t i té  de métal  est  pet i te  comparée à cel le  du la i t ier ,  mais que Ie phénomène.

n 'apparaisse pas avec la  méthode de Ia gout te de la i t ier  posée sur  Ie bain

mé ta I I i que .

? INFLUENCE DE L'OXYGENE SUR LA TENSION INTERFACIALE ENTRE DES AL IAGES

pour  conna î t re  I ' i n f l uence  de  I ' oxygène  su r  i a  t ens ion  i n te r fac ia le

enÈre at l iages Fe-O-S et  la i t iers AI2O3 -  CaO -  SiO2,  un cer ta in nombre de

manipulat ions analogues aux précédentes ont  été réal isées avec un métal  con-

tenan t  en  mq /enne  160  ppm d '02 .  Les  va leu rs  de  I ' ang le  v i s i b l e  p réSen tées

dans Ie tableau fX sont  dans I  I  ensernble p lus fa ib les que cel les obtenues avec

peu  d r02 ,  l r éca r t  é tan t  v ra i semb lab lemen t  dû  à  l ' acc ro i ssemen t  de  l a  t eneu r

en FeO dans 1e la i t ier .

Fe-O-S ET DES LAIT IERS A1203 -  CaO -  S i02
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Les inf luences indiv iduel les de l rO2 et  du S sur  la  tension super-
f ic ie l le  du fer  ont  été étudiées par  un grand nombre drauteurs et  la  compa-
ra ison des résul tats  de ces t ravaux montre que l ract iv i té  capi l la i re de cha-
cun des deux é léments dans Ie fer  est  t rès é levée.  Af in  de déterminer  Ia ten-
s ion in ter fac ia le,  p lus ieurs mesures de tension superf ic ie l le ,  dans le  sysÈème
Fe-O-S ,  on té té réa l i sées ,  aux  fa ib les  t eneu rs  en  02 .  Dans  un  t rava i l  r écem-
men t  pub l i é '  POPEL  e t  co l l .  t a ]  son t  l es  p rem ie rs ,  à  no t re  conna i ssance ,  à
avoi r  étudié l r in f luence combinée de I 'o2 et  du S.  Se1on ces auteurs,  chacun
des  deux  é lémen ts  ren fo rce  l r ac t i v i t é  cap i l l a i r e  de  I ' au t re .  Les  résu l t a t s
sont  ind iqués sur  la  f igure 19.

Sur la  f igure 20 qui  présente les valeurs obtenues sur  Ie systène
Fe-O-S en comparaison avec les résul tats  de KoZAKEVITCH [1]  et  de popEL [4]
sur  Ie Fe-S,  i l  apparaÎ t  que la tension superf ic ie l le  des a l l iages Fe-O-S
est  t rès peu inf ruencée pour des teneurs en 02 in fér ieures à 0,01 t .  Les
calcul ,s  de tension in ter fac ia le ont  cependant  été ef fectués en chois issant
Ia mei l leure est inat ion des valeurs de tensj -cn superf ic ie l le  de I 'a l l iage
(courbe de la  f igure 20) .  On ret rouve a lors Ia d, iminut ion de la  tension in-
ter fac ia le en fonct ion du soufre,  gui  avai t  é té déjà observée dans les pre-
miers essaj -s .  La f igure 27 représente Ia var iat ion de la  tension in ter fac ia le
en fonct ion de la  concentrat ion en soufre dans le  néta l ,  entre un la i t ier  à
35 t  de SiO2 et  des a l l iages contenant  respect ivement  40 ppm et  160 ppm d 'oxy-
gène.  On constate sur  ces courbes ç lue la  présence d.roxygène d issous dans le
fer  accentue la tensio-act iv i té  du soufre à I ' in ter face.

Les teneurs en FeO t rouvées dans Ie la i t ier  après manipulat ion sont
un peu p lus importantes dans Ie cas où les concentrat ions en s i l ice dans Ie
la i t ier  et  en oxygène dans Ie métal  sont  p lus é levées.  Le tableau suivant ,
contenant  une moyenne des résul tats  inscr i ts  dans les tableaux VI I I  e t  IX,
résume ces observat ions.

t  O  d a n s  I r a l l i a q e I  SiO2 dans le la i t ier t  FeO dans le la i t ier

0 , 0 0 3

0 , 0 0 3

3 7

5 3

I ' B

3 ' 5

0 , 0 0 8 1 r 5 2

0 , 0 1 5

0 , 0 1 5

1 9 , 5

3 5

3

4 1 5

Ceci  est  en accord avec les caractér is t iques connues du
CaO -  S iO2  -  FeO) i  en  équ i l i b re  avec  l e  f e r  à  1550"C  [49 ] .  On  vo i t
su r  l a  f i gu re  22 ,  rep résen tan t  l es  cou rbes  d ' i so -ac t i v i t é  de  Feo ,
dessous de 40 t  en poids de Feo,  pour  une act iv i té  de Feo donnée,
mentat ion du pourcentage de s io2 entraîne un accro issement  de ra
FeO.

système
en effet
qu t en-
une aug-

teneur en



5 1

Au moyen de Ia méthode de Ia goutte irunergée, nous avons mis en

évidence la désul furaÈion d 'une gout te de métal  par  un la i t ier  sans avoi r

pu encore explo i ter  son inc idence sur  Ies grandeurs in ter fac ia les.  Quelques

manipulat ions ont  été réal isées avec des a l l iages Fe-O-S contenant  jusgu'à

380 ppm d 'oxygène,  75O ppm de soufre et  un la i t ier  r iche en chaux.  Les va-

leurs de tension in ter fac iafe ont  tendance à augmenter  pendant  les 20 ml l  que

du re  I ' essa i .  La  f i gu re  23  rep résen te  I ' évo lu t i on  de  l a  t ens ion  i n te r fac ia le

métal  -  ta i t ier  l igu ides en fonct ion du temps de rnaint ien '  pour  deux a l l ia-

ges de composi t ions d i f férentes.  Les analyses des échant i l lons métal l iques

figurant dans le tableau X indiquent une diminution importante des teneurs

en soufre et  en oxygène,  tandis que Ia composi t ion de la  phase la i t ier  var ie

sensib lement  avec gain drA12O3 mais sans enr ich issement  en FeO- Dans cet te

méthode,  le  poids de Ia gout te métal l ique immergée est  fa ib le (2,5 g)  en

comparaison du poids de la i t ier  (T,  8 g)  contenu dans le  pet i t  creuset  d 'a lu-

mine,  ce qui  expl ique l 'évolut ion rapide de Ia composi t ion de I 'a l l iage '  en

part icu l ier  des teneurs en soufre (mais aussi  de la  teneur en oxygèner en

ra i son  du  fa ib le  po ten t i e l  d ' oxygène  de  l ' a tmosphè re  du  fou r ) .

Un cer ta in nombre de manipulat ions ont  été réal isées avec un la i -

t ier  sans s i l ice sur  un at l iage Fe-O-S dont  les teneurs en oxygène sont  com-

pr ises entre 200 et  800 ppm. Les résul tats  de tension in ter fac ia le présentés

dans Ie tableau XI  ont  éÈé obtenus à par t i r  des valeurs de tension superf i -

c i e l l e  de  I ' a t l i age  t i r ées  du  t rava i l  de  POPEL  l4 l ,  b i en  que  pou r  ce r ta ins

essais une est imat ion de ces valeurs a i t  dû êt re fa i te .  Un abaissement  impor-

tant  de Ia tension in ter fac ia le a l ieu conme cela a déjà été s ignalé en ra i -

son de Ia format ion de FeO à I ' in ter face métal  -  la i t ier .  Pour b ien montrer

I réta lement  dtune gout te au cours du tempsr on a représenté sur  Ia f igure 24

I ' évo lu t i on  de  I ' ang le  v i s i b l e  pendan t  I es  20  n i r l  qu 'on t  du ré  l es  essa i s  su r

c leux a l l iages Fe-O-S avec respect ivernent  42O eL 810 ppm d '02.  L 'analyse du

FeO dans  l es  l a i t i e r s  ap rès  man ipu la t i ons  on t  donné  B r1  e t  24 '5  Z  de  FeO.

Ceci  semble conf i rmer que Ia présence de FeO dans Ie ta i t ier  a pour  ef fet

de rédui re la  d issymétr ie  du champ de forces à la  f ront ière entre Ie fer

e t  ] e  I a i t i e r ,  e t  pa r  conséquen t  d ' acc ro Î t r e  l e  t r ava i l  d ' adhés ion  e t  de

d im inue r  I '  éne rg ie  i n te r fac ia le .
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I . CONCLUS I  ONS

Dans ce t ravai l ,  deux apparei l lages dest inés à Ia mesure de gran-

deurs in ter fac ia les métal  -  la i t ier  t iqu ides ont  été conçus et  mis au point -

Avec Ie premier ,  on mesure I 'angle v is ib le que fa i t  une gout te de la i t ier

maintenue à Ia sur face d 'un bain métal l ique et  on détermine Ia tension in ter-

fac ia le indi rectement  au moyen de Ia re lat ion générat isée de YOUNG-DUPRÉ,

appl iquée à Ia l igne de jonct ion des t ro is  phases métal ,  Ia i t ier  et  gaz.

Avec le  deuxième apparei l lage,  c 'est  une gout te de métal  immergée dans le

Ia i t ier  gui  est  radiographiée.  La tension in ter fac ia le est  obtenue d i recte-

ment  à parL i r  de l 'équat ion de la  capi l lar i té  appl iquée à Ia mér id ienne de

la gout te.

Ces méthodes,  b ien que s imples dans leur  pr inc ipe,  nécessj - tent  une

étude systémat ique des facteurs qui  r isquent  de per turber  les mesures t  de

p lus  l o r squ 'e l l es  son t ,  comme c res t  I e  cas  i c i ,  app l i quées  à  hau te . t empéra -

tu re ,  I a  compos i t i on  des  d i f f é ren tes  phases  (mé ta l ,  l a i t i e r ,  r é f rac ta i res '

gaz )  do i t  f a i r e  I ' ob je t  d ' une  a t t en t i on  pa r t i cu l i è re  s i  I ' on  veu t  év i t e r  que

certa inesréact ions ne se produisent .

Lorsque les phases condensées en contact  sont  proches de l 'équi l i -

bre thermodynamique,  la  première méthode est  touÈe indiquée i  s i r  au contra i re,

on  dés i re  é tud ie r  I ' i n f l uence  d 'un  t rans fe r t  de  ma t i è re  su r  1 ' évo lu t i on  des

g randeu rs  supe r f i c i e l l es  à  I ' i n te r face  méÈa l  -  l a i t i e r '  c ' es t  à  l a  mé thode

f " r  t - yo t s  X  qu r i l  f au t  avo i r  r ecou rs .  A  I ' i s sue  de  ce t te  é tude ,  on  peu t  con -

àtr r t "  que ces deux apparei l lages,  présentant  chacun des l imi tat ions,  mais

complémentai res I tun de I rautre,  const i tuent  un ensemble de choix pour  la

mesure des grandeurs in ter fac ia les

Après avoi r  déterminé les

chaque méthode,  des mesures ont  été

t iers Cu système AI2O3 -  CaO -  SiO2

a l l i ages  Fe -C  e t  Fe -O-S) .

mei l leures condi t ions opé: lato i res pour

réa1 i sées  su r  l ' i n te r face  en t re  des  l a i -

et  d i f férents métaux l iqu ides ( fer  Pur ,

Sur le  fer  pur ,  on constate que la var iat ion de Ia concentra l - - ion

en s i l ice du la i t ier  de 0 à 50 t ,  pour  un rapport  AL2O3/CaO vois in de I 'un i té

provoque une d iminut ion de Ia tension in ter fac ia le de t24O f i . ro-2 à 1000 mJ '^-2,

ianOis qu 'une var iat ion de la  teneur en a lumine est  sans in f luence sensib le '

Cependant ,  s i  le  fer  cont ient  du carbone,  I taugrmentat ion de s i l ice dans Ie

Ia i t ier  entraîne encore un abaissement  de Ia tension in ter fac ia le,  mais dtau-

tant  moins accentué que I 'a l l iage est  p lus r iche en carbone'  Pour un a l l iage

Fe-C  sa tu ré ,  l a  t ens ion  i n te r fac ia le  res te  d ' a i l l eu rs  sens ib lemen t  cons tan te

quel le  que soi t  la  teneur en s io2 du la i t ier .  I I  semble que Ia présence du

carbone dans Ie métal  fasse perdre à Ia s i l ice dans Ie la i t ier  son caractère

tens io -ac t i f ,  c ' es t -à -d i re  l a  t endance  à  1 ' é ta lemen t '  Conc  au  mou i l l age  du

Ia i t i e r .
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Lr inf luence du carbone sur  la  tension in ter fac ia le,  dans un a l l iage
Fe-C  au  con tac t  d run  l a i t i e r  sans  s i l i ce  es t  peu  marsuée  pu i squ 'e lLe  n taug -
mente que de 3,6 *  rorsque ra composi t ion de c passe de O à 4r2 t .  par  con-
t re,  ce l le  du soufre dans un a l l iage Fe-S au contact  du même la i t ier  sans
S iO2  mon t re  que  Ie  sou f re  es t  t ens io -ac t i f  à  I ' i n te r face ;  I a  t ens ion  i n te r -
fac ia le tombe d 'e 1240 à BO0 mJ.m-2 lorsque 1a teneur en soufre croî t  jusqurà
0 '15  t .  Avec  des  l a i t i e r s  con tenan t  de  Ia  s i l i ce ,  I a  d im inu t i on  de  l a  t ens ion
inter fac ia le,  guand Ie pourcentage de soufre croî t ,  a  un ef fet  moins prononcé.

Les mesures ef fectuées sur  des a l l iages Fe-O-S au contact  de la i -
t iers AI2O3 -  CaO -  SiO2 montrent  que I 'act iv i té  in ter fac ia le du soufre est
renforcée par  la  présence d '02,  ce qui  est  vra isemblablement  dû à la  forma-
t ion de FeO dans Ie la i t ier  qui  a pour  ef fet  draccro i t re le  champ de forces
à la f ront ière des deux phases et  par  conséquent  de d iminuer l 'énergie in ter-
f a c i a l e .

Pour compléter  les résul tats  concernant  les a l l iages Fe-O-S,  i t
paraÎ t  nécessai re pour  une étape u l tér ieure de réal iser  des mesures de ten-
s ion superf ic ie l le  de ces a l l iages sur  lesquels les in f luences combinées du
sou f re  e t  de  l ' oxygène  n 'on t  pas  enco re  é té  b ien  é tud iées .

Jusqu 'à  p résen t ,  l a  mé thode  i nd i rec te  s ' es t  r évé Iée  d 'une  g rande
souplesse avec les systèmes s imples pour lesquel-s  la  gout te de la i t ier  sréta le
peu ,  e t  I es  résu l t a t s  ob tenus  avec  des  l a i t i e r s  r i ches  en  s i l i ce  dev ra ien t
fourn i r  des renseignements suscept ib les de mieux expl iquer  les phénomènes de
cca lescence  e t  d ré l im ina t i on  des  i nc lus ions  s i l i ca tées ,  f o rmées  au  cou rs  d tun
processus de désoxydat ion de I 'ac ier .  De même, le  développement des mesures
ef fectuées avec des la i t iers contenant  du CaF2 ou du N32O, pour lesquels un
éta lement  spectacula i re a été observé,  devra i t  conduire à une mei l leure com-
préhension du comportement  d 'un la i t ier  de couverture sur  un ac ier  l iqu ide
coulé en cont j -nu ;  Ie  la i t ier  doi t  en ef fet  présenter  une tendance au moui l -
Iage par  rapport  au métal ,  a f in  de favor iser  Ia lubr i f icat ion de la  l ingot ière.

- = - = - = F = -



5 5

ANNEXE I

CONDITIONS Dt  VAL IDITE DE LA l tESURt  DE L 'ANGLE VISIBLE er

Les auteurs qui  ut i l isent  Ia  méthode de Ia gout te pcsée font  géné-
ra lement  I 'hypothèse impl ic i te  que la sur face l ibre du support  l iqu ide reste
b ien  ho r i zon ta le  j usqu 'à  I ' a rê te  de  l a  gou t te .  Ce t te  hypo thèse  é tanÈ  con tes -
table,  un programme de calcul  a été réal isé pour vér i f ier  ses condi t ions de
val id i té

La méthode
hypothèses suivantes

-  les sur faces l ibres

Ia relation de YOUNG
3 phases ;

Ia  sur iace l ibre du
n'y  a pas format ion
que) '

cle calcul ,  mise au point  par  GAYE [18]  repose sur  les

sont  gouvernées par  1réquat ion Ce capi l lar i té  ;

-  DUPRÉ est  sat is fa i te  à la  I igne de jonct ion des

I iquide support  nrest  pas modi f iée par  Ia gout te ( i I

d ' un  f i lm  tens io -ac t i f  à  I a  su r face  du  ba in  mé ta l l i -

La  f o rme  d 'équ i l i b re  s tab le  co r respond  à  l a  va leu r  de  I ' ang le  {
qui  min imise I 'énergie tota le (énergie de sur face + énergie potent ie l le)  du
sys tème .  Dans  l e  p rog ramme de  ca l cu l ,  I r éva lua t i on  de  L 'éne rg ie  po ten t i e l l e

est  fa i te  par  rapport  à I 'ordonnée correspondant  au n iveau à I ' in f in i  e t  pour

Ie métal  l iqu i rCe,  seule I 'énergie potent ie l le  du l iqu ide déplacé par  rapport

à ce n iveau est  à considérer .

l ;^i lss éu volune de conlrole \---È!

niveou à l '""

./
l,/
I
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Ains l ,  à  pa r t i r  des  données  yg ,
gout te)  et  de deux valeurs cr i t iques de r f
drant  ûsq)  Ie programme de calcul  fourn i t
a ins i  que le volume de Ia gout te,  Ies a i res
d i ve rs  t e rmes  d 'éne rq ie .

Y6r Ym!, ,  99, ,  Qm, rg ( rayon de la
(de préférence vois ines et  enca-

d i rec temen t  I e  p ro f i l  d ' équ i l i b re
des in ter faces et  les valeurs des

Les correct ions à apporter dans quelques cas typiques de prof i ls
observés sont présentées sur re tableau suivant et la f igure 25.

0
V ] .S ID IE

Yn1

ù /m2

\L

w /n2

Valeurs dans
I ' h l po thèse

Û = 0
Valeurs corr igées Ecart

e lmjc Vee 0 Ym0 A 0 Ayml

1 )

2 )

3 )

4 )

4 2 , 9 "

2 8 , 8 o

1 8 ,  1 "

9  , 4 "

t 7  L 5

1 6 8 1

1  5 3 5

1444

669

6 1 2

499

457

6 3 , 3 o

4 3  , 2 "

2 6  , 4 "

L 3  , 7 5 "

1307

I T82

L O 7 2

996

0 r 4 8 o

o ,21 "
ô  l o

0 , 0 5 "

6 4 , 4 5 "

4 3 , 7 5 "

2 6 1 7 "

1 3 , 9 5 o

1 3 1 6 , 6

1  1 8 5

L o 7 2 , g

9 9 6 , 2 5

1 , 1 5 "

0 , 5 5  "

0 , 3  o

O , 2 o

9 1 6

3

0 r B

O , 2 5

Les résul tats  montrent  que pour Ia p lupar t  de ces expér iences,
I ' app rox ima t i on  Û  =  0  es t  pa r fa i t emen t  j us t i f i ée ,  l es  co r rec t i ons  qu ' i l  y  a
I ieu d 'apporLer  étant  b ien in fér ieures aux incer t i tudes expér imenta les.

On remarque que la déformat ion de 1a sur face l ibre du métal  n 'est
pas local isée au vois inage immédiat  de Ia gout te,  ce qui  rend I 'observat ion
di rect  du phénomène problémat ique.  Ains i r  pour  Ie premier  cas t ra i té ,  cor-
respondant  à une gout te de 5 mm de rayon,  Ia sur face l ibre du métal  ne devient
par fa i tement  hor izonta le qu 'à une d is tance d 'envi ron 30 mm du centre de Ia
gout te.

La déformation du support
teurs importants qui sont :

-  la  ta i l le  de Ia gout te,

I iqu ide peut  êt re causée par  deux fac-

-  la  d i f férence de densi té des deux l iqu ides.

a)  Dans le premier  cas t ra i té ,  on observe une aug,mentat ion rapide de ' la  défor-
mat ion du support  l iqu ide avec la  ta i t le  , le  la  gout te,  puis  un comporte-
ment  asymptot ique pour de larges gout tes ( f igure 26) .
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b) une var lat ion de l 'écar t  de densi té enÈre la  gout te et  le  support  l iqu ide

( Ies tensions superf ic ie l les et  in ter fac ia les et  le  rayon de la  gout te

étant  f ixés)  a une inf luence marquée sur  }a déformat ion du support  (vo i r

f igure 27\ ,  aLors que la forme de Ia gout te e l le-même n 'est  pas t rès for-

tement  modi f iée.  nn par t icu l ier ,  on peut  théor iquement  obteni r  une émer-

gence du métal  l iqu ide au vois inage de la gout te lorsque la densi té de

cel le-c i  est  suf f isamment fa ib le.  Inversenent ,  une augmentat ion de la

densi té de la  gout te accentue la dépression.  I1  est  possib le que'  pour

des la i t iers ayant  une densi té p lus é levée que ceux considérés ic i  (par

exemple à for te teneur en oxydes de fer) ,  Ies déviat ions Par rapport  aux

valeurs dans l 'approximat ion Û = 0 soient  importantes '
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A N N E  X  E  I I

CALCUL. THTRMODYNAJ'I IQUE RTLATIF A LA I ' I ISE IN EQU.ILIBRE

DE BAINS MITALLIQUTS ET DE LAIT IERS A BASE DTSIL ICE

Compte tenu de Ia f ragi l i té  de 1 'équi l ibre mécanique de la  gout te

de la i t ier  à Ia sur face du bain métal l i -que,  i l  est  important '  pour  qu 'une

mesure soi t  convenablement  réal isée,  que les phases en présence soient  pro-

chesde l ' équ i l i b re  t he rmodynamique .  I 1  es t  donc  nécessa i re  d ' examine r  s i  ces

condi t ions sont  réal isées pour les essais considérés.

de
1 a

La valeur de Ia
se produire est  l iée à
re l -at ion :

constante d 'équi l ibre K d 'une réact ion suscept ib le

I tenthalp ie l . ibre standard ÀGo de Ia réact lon par

A G O = - R T . L N K

E l l e  es t  l i ée ,  d rau t re  pa r t ,  aux  ac t i v i t és  des  d i f f é ren ts  cons t i -

tuants pour  une température et  une pression données.  Dtune façon générale,

Ies act iv i tés thermodynamiques des éIéments d issous dans une solut ion d i luée

au-delà du domaine de vêI id i té  de. la  lo i  de Henry,  sont  l iées aux concentra-

Èions en poids par  I ' in termédia i re des coef f ic ients d ' in téract ion de VJAG{ER

par  I t exp ress ion  :

l og  a1  -  Iog  ( t  i )  +  r  e l  ( t  j )  +  x  I
j  -  j k

' ] . ' n  ( *  j l  .  ( t  k )

Les coef f ic ients du premier  ordre e l ,  qui  suf f isent  t rès souvent  à
].

décr i re le  comportement  des solut ions d i luées,  en donnant .  une expression de

I 'act ion mutuel le  entre atomes des d i f férents solutés,  sont  déf in is  par  Ia

re la t i on  :

.  A l o g f i
ê J  = - - -- i  a  ( 8  j )

a i
où f i  = - ; !_ est Ie coeff ic ient d 'act iv i té.

pet i ts  aux fa ib les
ê t re  s i gn i f i ca t i f s

Les coeff ic ients du deuxième ordre r i 'k 
"o1t 

pour ra plupart  t rès
1 -

concentrat ions en éIéments d issous,  mais peuvent  cependant

dans le cas de solut ions d i luées te l le  gue le Fe-C'
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1.  APPLICATION AU CALCUL DE L 'EQUIL IBRI  ENTRE LE FTR ET UN LAIT IER CONTE-
NAffi -

La relat ion chimique qui a l ieu s 'écr i t  :

S i + 2 O = S i O 2

La constante drégui l ibre a une température donnée est  :

. " .  .  ( a g )  2

z = _-_:_

tsio2

as i '  (ao)  2

AG"  =  -  2 ,30259 RT log
tsio2

^ G o- 
t;miF- nr 

- rog tsi * 2 Los ao - lo9 
"sio2

La réaction chimique de désoxydation par le sil icium conduit à une
va leu r  de  l a  cons tan te  d réqu i l i b re  t i r ée  de  [S3 ]  :

.  
losK = -4 f t . *#Rr  =  -31-o4o +!2 ,

nn négl igeant  les coef f ic ients d ' in téract ion du second ordre,  Ies.
expressions qui  fourn issent  Ies act iv i tés de I 'oxygène et  du s i l ic ium dissous
dans le fer  en fonct ion des concentrat ions en poids ( résul tats  bruts d 'ana- '
I yses )  son t  :

c i ô
los  aË -  Ios ( t  s i )  *  . ; i  ( t  s i )  *  .Ër  (c  o)

los an - ros (c o) * .3 (r o) * .3t (r si)

où les coef f ic ients dr in téract ion sont  t i rés du t ravai f  [53]

S i o O s i

.  
.à -  =  -  o , r4  ;  .à=  0  t  . i i  =  -  0 ,25 ,  . ; i  =  0 ,32 .

A 1600oc,  on obt ient  l rexpression suivante qui  l ie  les concentrat ions en
oxygène et  en s i l ic ium dissous :

-  4 , 5 7 0 2 4  -  I o g  ( t  s i )  +  2  L o g  ( t  O )  +  0 , 0 4  ( t  S i )  -  0 , 2 5  ( r  o )  -  t o g  
" S i O 2
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En f in  de réact iont
d issous sont  :

s i )  
" to) aÈ

les concentrations atomiques en oxygène et en siliciun

Afin de réal l -ser I 'homogénéité avec

trations Pondérées :

( t S i )  -  = 2 9  x + A.  
Dds

( t O )  -  = 3 2  x + B- pcts

Si les concentrat ions pondérales au

= t atomique de silicium au déPart

= t atomique d'oxygène au dépait

= t atomique de silicium transferé-

constante K, ut i l isons ies concen-

départ sont

( r
(c

= ; * o

= 2 x * 8

o ù c

a

x

1a

-  A  =  010036 *  en  Po ids  de  s i l i c ium
'  

B  =  0 ,0038 t  en  Po ids  d 'oxYgène

on obt ient f inalement 1'équat ion :

-  4 , 5 ' 1 0 2 4  -  l o g  Q B  x  +  0 ' 0 0 3 6 )

-  0 , 2 5  ( 3 2  x  +  0 , 0 0 3 8 )  -  I o g

+  2  L o g  ( 3 2  x  +  O , O O 3 8 )  +  O ' 0 4  ( 2 8  x  +  0 , 0 0 3 5 )

"sio2

La résolut ion de cet te équat ion a été ef fectuée par  approximat ion

succes.s ives pour des valeurs de I 'acÈiv i té  en s io2 dans le  la i t ier  var ianÈ

de  01025  à  014 .  L rense rnb le  des  résu l t a t s  es t  r ep résen té  su r  l es  cou : rbes

f i gu re  28 .  Les  va leu rs  de  I ' ac t i v i t é  en  S iO2  dans  l es  l a iÈ ie rs  A l2O3  -  CaO -

s io2 ont  été t i rées du t ravai l  de REIN et  CHIPMAN [54] .

2. APPLICATTON AU CALCUL DE L 'E IL IBRE INTRI  UN FE.C ET UN LAITIER SIL ICEUX

L | écruation de réducÈion de Ia s i l ice par  le  carbone est  :

2 c + sio2 = sL + 2 cf

La constante

donnée est  :

d 'équi l ibre de cet te réact ion poirr une temPérature

* = 
uÊi'.("to.)'

(a6) 2 .s io2
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Déterminons K au moyen des enthalpies libres standards de formation
et de dissolut ion :

t t r rn  +  O2gaz +  S lO2"o l  ^c l  =  -  226 400 +  47 ,37  T

I

"nu, 
* 

i  o2gaz + 
"onu, 

ÀG2 = - 26 7oo - 20 t95 T

S i , . -  - >  S i  Â c 3  =  -  3 1  4 0 0  -  3 1 6 0  Tr lq

C _ _ _  - >  c  À G 4  =  5  4 0 0  -  1 0 , 1 0  Tgaz

Les enthalp ies r ibres mises en jeu lors de la  réact ion sont  :

2g  +  ranu ,  - 2LG4

sio2"or -+ ttrrn + o2gaz - Âct

si. .  -> si Âc:- i aq

2 C - _ _ + O t - . -  +  2 C O  2 L G 2gaz 'gaz gaz

2 c + s io2 + Si  + 2 cof  ÂG=-ÀG1 + 2 LG2+ AG3 -  2  Lc4

A G  =  1 . 3 0  8 C 0  -  7 2 , 6 7  T

La constante d'équi l ibre est :

^ ' ' :  7 2 , 6 7  1 3 0  9 0 0  1l o g K = - ; = 7 # -  =
. , s u . c w  

-  
U Z O Z S x t , g e T  T : f f i { T f f i ' - r, 3 0 2 5  R T  2 , 3 0 2 5  x  1 , 9 8 7  2 , 3 0 2 5  x  1 , 9 8 7  '  T

rog  K  =  15 ,8833  
28 '  5BB  ' 625

T

A une température et  sous une pression de CO données,  i l  est  fa-
c i le  de déterminer  l ract iv i té  du s i l ic ium dissous au terme de Ia réact ion
entre un Fe-C et  un la i t ier  d 'act iv i té  en SiO2 connue.

Pour connaÎ t re la  concentrat ion en poids de s i l ic ium devant  êt re
int rodui te dans le  Fe-C,  af in  que le système soi t  dans un état  aussi  vo i -
s i n  que  poss ib le  de  I réqu i l i b re ,  u t i l i sons  l es  exp ress ions  qu i  donnen t  l f ac -
tivité thermodynamique des constituants :

e .q I  a--n ? . -e il os  an  -  l os  ( r  c )  +  e l ( *  c )  +  e i - ( t  s i )  +  r ! - " t *  c l '+  r ; - " (s  c )  ( r  s i )  +

+  rs i -s i  ( r  s i )  2-c

si )  .  . : i  ( r  s i )  *  
" : i ( rc)  

+ ' ! ' -s i ( r  s i ) ,  *  r l i - " ( r  s i )  ( r  c)
c_c .*  , I i -  ( r  c) .
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Les d i f férents coef f ic ients d ' in teract ion sont  été t i rés du t ravai l

de  GAYE [55 ] .

d ' i n te rac t i on

1 400 t450 r475 1 500 1 6 0 0

c =  Q r 0 5 B 1
1 5 8

* -t-
"c

o , r5254r o ,L49B o , t48489 o , r47214 0 , 1 4 2 4 5 7

si L62
e l - = - 0 , 0 0 8  + -- c T 0  , 0 B B B 3 2 o,086022 0,084677 0 , 0 8 3 3 7  1 0,o78492

3 8 0
T

o , 2 0 4 1 3 7 o , r97546 0 ,  1  9 4 3 9 1 o , 1 9 1 3 ? - 6 0 , 1 7 9 8 8 3

. : i  = o,ose + 3 9
T

o  ,  L t23 rL 0 ,  1  1  1 6 3 5 0 , 1 1 1 3 1 1 o  ,  r l o997 o , 109822

c-c
tc +  0 , 0 0 2 3 3

c-s itc + ^ î ( \ ) ' l'  v  t  v v - .

S i - S i
tc +  0 ,0007

S i - S i
t s i -  0 , 0 0 2 1

si-ct s i -  0 , 0 0 1 4

c-c
t s i +  0 ,0025

log K 1 5 , 8 8 3 3 _ 285P8,625
T

K 0 , 0 6 2 3 9 o , l g 5 4 0 , 3 3 7 5 o ,574 4 ,  1 6 6 g
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Exejnple de calcul

Fe-C à 3 t  et  la i t ier à 30 t  de SiO2 r .SiO2 = 0,085

T =  1500oC 
"a  PCO = 1  a tm i  K  =  01574

Ce qui conduit  aux expressions des act iv i tés, s i  I 'on pose X = t  Si  :

log  a^  - -  O,g3g73 +  0 ,091 47  X +  O,OOO7 X2- C

t " n  
ù=  

ro9  x  +  o ,59648  +  o ,Lo6 ig  x  -  o ,oo2 r  x2

d 'aut re par t  :  . " i  =  
r 'as ior '  (aa)

(Pco ) '

< l o n c :  I o g a ^ ,  = 2 L o q  a - -  1 r 3 l L 6 7- s i ' c

Après avoir  combiné les trois expressions précédentes, on obt ient
I réquat ion  :

t o g  X  =  O r 0 O 3 5  x 2  +  0 , 0 7 6 1 4 3  x  -  0 , 0 2 8 6 8 .

Sa résolut ion graphique condui t  au résul tat  :  X = L,164 t  S i  en
poids

L'ehsemble des résultats concernant cet exemple de calcu1 est I
présenté sous forme de courbe sur la f igure 29.

I

II
:
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Cor r rPo -s i t  i on  c l r . t  I  a i  t  i c r

( " Â  
" n  

p o i d s )

s i02 CaC AlP.

T e n s i o r r l  T l r v r i l i  C o c f  f  '
l l

it 'r tùr- 
[r .,i l.,,;.io,l 

d'
- f  ac i l le  I  l . l ta l r - ' r r rcu t

Ar t  11  le

v i s i b l c

" ( '

3 8,6

2- {l,B

26 ,8

26 ,1

2 '7 ,1

2tr rrl

24,8

17 ,1

9 ,1

i \ rr  r1! e

d e

c o r r t a c t

00 V,,'t lW"lË
50,6

4  5 , 1

,1 "1, 1

4 0

3 9 , 4

3  8 , 3

3  3 . 2

3 1

2  5 , 2

3  0 , 8

, 1  4

1 1 , 1

o

5 8,1

43,2

40,5

39

40,-l

3 p,6

3 5 ,9

25

13 ,3

.22 ,7

2-7 ,1

?-9,7

29

ntB

I l l l

I t30

|  0Bl

t052

1025

957

962

90s

-2 20
- l l3

-  t02

-  B9
- g/,
-  72
- .  69

-35

-9

3  6 , 8

4 2

6 0

6 3 , 6

0

I , B

|  8 , 9

28,7

38,1

5 8 ,6

54 ,3

67  r1

6  5 ,9

31,3

33

31 ,6

332

367

-203

-  l9B
-  280
, -  291

-52

'59

-5 /i

-50

-7 t

15r

1 '1  ,7
19 ,6

18 ,6

39 ,7

35 ,7

46

.4  4 ,8

2o,4

21,5

?.o,5

22,5

24.5

' t0 l  B

1064
' t058

|  135

t00 l

|  170

996

1077

IO3B

1039

t050

958

995

-  20
- /r.0

-  l rB

-  40

In f luence de

vers  L600oC d 'un

ran le  Âu l l l

1a compos i t j on  du  la i t i e r  su r

la i t i e r  A lZ0g  *  CaO '  S i02  en

1es propr iétés de surface

contac t  avec  du  fe r  l iqu ide '

1?-r1l

11 82

1167

11 49

11S6
i-164-
1125
'1o72

906

1A25
i 023

ic55
1041

1187
1210
1274
.r307

997
1010
1002
1057

49,4

4  4 , 1

r l  4,9

4  0 , 3

o 9,,
3  5 , 5

3  3 , 7

3  0 , 2

2 5 , 7

3  0 , 2

3  8 . 6

4  B , B

5  7 . 5

5 1  , 6

5 B

3 4 , 5

3 6 , 4

50,2

4  4 ,7

4 2

3  6 , 7

3 2

o

1 0 , 8

1 1

1 9 , 7

20,4

2 6 , 2

3  3 , 1

3  B , B

4 9 , 1

3 9

4 A

4  0 , 1

4  2 , 5

1 1 , 6

o

5 , 5

o

4 I , B

4.5 ,5

3 9,1

3 4,6

2 9 , 0



î t \ E | l t t t I t  l t t^ . : r 4 ô v  À  v

V4LEURS DE TENSI9N INTERFACIALE FER-LAITIER CAO-A12O3-SiO2
D TAPRES r,e r,rtiÈnetun::

Auteurs Sio2
t

CaO
t

41203
ë

T
o c

ct
degrés

Ymg ^
mJ. m-z Méthodes

SMoLYARENKO [32]

BARYSHNIKOV [35]

KHLYNOV [30]

SABUROV [50]

DERYABTN [51]

FTNZKE [s2]

oor  [ :a ]

MUKAi tAO]

0

6
1 0
1 5
2 0

4 0

3 0
40
50

0

40

4 6  1 3

5 4 , 2 7
g ' r  r  q L

4 0 , I
6 2 , 6 4

40

0
5

1 0
1 5
? a l

4 5
t r ^

5 5
65

5 4 , 5

5 I , 2
4 9
4 6 , 3
4 3 , 6

40

5 4  1 5
40
40
2 7

4 0

40

4 8 , 3
4 6 , g

1 3 , o 7
1 3 r 7 4

2 4 , 4 1
2 5  , 4 0

40

5 0
4 7  , 5
45
4 2 , 5
3 5

5 5
5 0
45
3 5

I

4 5 , 5

4 2 , B
4 t
3 8 , 7
3 6 , 4

20

4 5 , 5
3 0
2 0
1 3

60

Z U

5 I , 7
6 ' 8

3 2 , 6 6
2 1 , 9 5

3 5  , 4 9
9 , 9 6

2 0

5 0
4 7  1 5
45
4 2  1 5
3 5

U

0
0
0

1 600

1  650

1  s30

1 600

r620

1570

1  6 0 0

6 4
5 0

4 2
3 8

5 2
40

4 8 , 5
4 4  t 5 - 4 7  , 2
4 6 , 7 - 4 3 , 7
4 3 , 7 - 4 2 , 9
3 4 , 4 - 3 5  , g

1 1 3 5  .

t132
t t20
1 1 1 5
1  1 3 1

I  1 5 0

1420
t220
1220
1  1 9 0

1  3 0 0

1200

L t 7 6
to7  r

1 0 1 3
1 0 5 3

1  0 5 5
t o 2 2

1 1 4 4  t  8 3

1253
tt65-1232
L22I-1209
t t 6 5 - 1 2 t 4
i 1 5 3 - 1 1 5 1

t u  1 1 7 0
r  1 1 3 5
^ ' .  t I 2 0
t u  1 1 2 0

Goutte posée
maintenue

R.X  -Gou t te  à  mo i t i é
immergée

coutte de lait ier
maintenue sur large
gout te métal l ique
par support A12O3
ou sio2 l
R.X - '  coutte i*merge!

Poids de la goutte i
I

Goutte posée, non I
maintenue I

R.X - Goutte immergée

Gout te posée,  non
maintenue

Gout te posée,  main-
tenue avec f i l  de
plat ine
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Compos I tl on
dc

l ' a l l i a g e
I  C  en  po ids

Compos l t l on  du  l a l t l e r  ( l  cn  po lds )
Angl  e

v l  r ; 5 l e
I  n i  t {  à l  r3:r

o l

Angl  c
v l s i b l e

I  l ' é q u l l l b r e

Angle
de  coF i ; ; t

e '
I  l ' équ l  t i b re

Tens I  on
i n te r f ac l a l e

nJ.rtr-2
Yml

Trava I I
d ' a d h é s i o n

nrJ. rn-2
H.

Coef.
éta I eirent
rtlj. n'2

E

Avan t  nan lpu la t l o r Après nan' lpulat lon

sio2 |  cao lr t2o, st02 Ca0 At 203 Fe0

0 . 1 9
0 , 3 t
0 , 3 0
0 ,30
0 , 2 9
0,28

0,26
0,28
0 , 2 3
0 . 1 9 '

0
0( (
o a

2 0 , 0
1 (  ç

3 9 , 6
42,6
5 0 , 3
4 1 , 4

4 9 , 8

4  9 ,8
{ t r J

4 5 , 3
4 0 , 2
3 4 , 5

3 0 , 9
57 ,4
49,7
? Â  7

50,2
50,2
45,2
4 5 , 0
î o  e

3 0 , 0

? 9 , 5
0
0 '

1 9  , 9

0
0
4 . 5
9 . 1

l 6 , 8
2 9 , 3

2 7  , 7
3 9 , 0
4 0 , 4
3 4 , 7

49 ,8

49 ,8
49 ,8
4 5 , 6
4 t , 8
37  , 7

3 4 , 0
57  , 5
5 3 , 9
40,7

50,2
50,?
45,7
4 5 , 3
41 ,4
3 l , 5

3 6 , 9
2 , 5
5

? 3 , 5

1 . 4

l ' 4
I

0 , 1
I , l

39
44
4 ?
40
36.4
25

l9
3 3 , 5
2 ? , 5
2 5 , 5

40,2
4 l  , 3
41,2
40
36 ,4
29,6

25,3
3 3 , 2
30,2
28 ,5

60,{
5 t , 8
60 ,8
58 ,5
50,8
42,6

36 ,8
50 ,4
44 ,1
42,?

I 253
t263
1267
I 2s8
L / . 4 )
rt62

I t48
tc97
I098
l l t 2

I t03
t092
1056
1033
1004
960

973
103 6
9e1

1005

-  ?3s
- 246
- 231
-  2 l l
- l5{
- t00

- t 3
- 146
- t09
- 9 9

I  n 2 '

0 , 9 8
1 . 0 2
0 , 9 2
0 , 8 9
0 , 9 7

0

9 , 8
2 0 , 0
50,3
4 t , 4

4 9 , 8
4 9 , 3
4 5 , 3
40,2
49,7
3 8 , 7

q n 2
45,2
4 5
l q R

t 9 , 9

0
4
3 , 1

1 4 , 8
3 3 , Z
3 0 , 7

4 9 , 4

14 ,7
4 0 , 5
5 3 , 3
4 ? , 0

50,6

52,2
44 ,0
t z , o
z6

0 . t
0 ,9
I . 3

4 6 , 5
44,4
46
44
29
2 l

4 3 , 6
42,4
4 5 , 6
42,4
35 ,4
35

64,8
62,5
66,6
60,8
5 1 . 2
50,7

278
?7?
304
?69
162
t.L8

1087
1049
1023
957
945
960

251
241
283
22L
145
l4 {

2,28

2,05
2 , ? 3
? , 0 6

I , 9 6
! , 9 8
I , 9 t
1  Â O X

l , 8 s : r
I  r : ë "

1 , 9  r

0
0

o a

2 0 , 0
20,0

50  , 3
4 1 , 4
4 1  , 4
42,6
4 ? , 6
4 1 , 1
4 t , 4

50
50
4 9 , 3
4 5 , 3
40 ,?
40,?

49,7

J 6 , t

s l  ,4
5 7 , 4
48,8

50
çn
45 ,2
4 5 , 0

? ô  a

0
t o  o

1 9  , 9
0
0

l 0 , l
1 9  . 9

0
0
2 , 0
4 , 0

l 1
19,8

3 5 , 6

" 7  
a

? t  e

43 ,0
43 ,0
4 1 . 5
4 l  , 5

4 9 , 4
4 9 , 4
4 8 . 5
42,4
4  0 , 4
40 ,4

ç Â e

3 9 , 5
56 ,0
55 ,0
4 8 , 0
3 9 , 3

} U , D
q o Â

43,5
5 3
48 ,3
J y  r 0

6 , 3
? t  (

2t,6
I

I
l 0 , 2
1 9 , l

0 , 9
0 , 5
0 , 3
0 , 2

1 , 3
ô o

0 , 9
0
0
0 , 3

. 0  , l

4 5 , 5
18
47
53
4 5
38

50
4 !

4 5
46

T f

42
4 7  , 7
42,2
48
4 5
3 9 , 5

46
44 ,8
44,8
45
46
4 3 , 5
46

6 3 , l
69 ,9
6 ? , 9
69 ,5
64 ,1
56 ,8

6l  ,9
a 1  t

63 .7
64,1
65 ,9
6 l , 6
64 ,6

l?r 6
I 307
I .J  I
l3 l2
t28Z
t246

t27 l
123 3
1200
t?25
1234
t?25
1?47

1082
i  ô t t

I U b S

989
959
978

1029
8e0
878
925
916
894
871

256
3 U
251
307
255
190

295
221
226
243
?52
212
233

3 , 1 0
3  , I 0
3 ,07
3 , 0 7

2 , 7 4 x
2 ,73x
2 .9? t?

0
q (
o c

?0,0

2 0 , 0
4 1  , 1
3 6 , 7

50
4 9 , 3
4 5 , 3
40,2
4 5 , 3
40,2
4 8 , 8

50
45,2
4 5
3 9 , 8
4 5
3 9 , 8
l n  I

0
1 , 3
4 , 3
7 , 8

u , 3

4 1 , 5
37  i 6

4 9 , 6
4 8 , 5 .
44 ,3
4 l  , 8
4 4 , 6

47  , 5
q ô 1

50 ,4
48  , 5( n 7

49,7
4 4  , l

1 0 , 8
1 2 , 3

1 , 7
0 , 7
0 , 7

. 0  , 1

0 , 2
0

5 3 , 6
50
4f
46'43 ,8

46
4 4 , 5
59

4 7
46
46
4 8 , 8
42,8
46
44,5
5 l  . 8

5 9 , 3
67 ,9
6 7 , 3
70
62,3
6 4 , 9
63
7 l  , 6

t28l
!277
lzt 9
I 306
l26 t
1299
t2?3
t  r À ?

1028
1029
1007
9s4

lc00
920
884
8 t 9

310
295
285
301
236
248
2 2 2 ,
281

4 , 3 0
4  , L t
4 , 3 5
4 , 4 2
4 ,26

3 , 7  x
1,02t :
2 C : 3

0

20
tu

9 , 8
20
4 l  , l

49  , 8
4 9 , 3
4 5 , 3
40,2
4 0 , 2

45,2
4 0 , 2
4 8 , 8

s0 ,2

4 5
3 9 , 8
39 ,8

4 5
3 9 , 8
1 0  , 1

0
? o
6 , 6
6 , 7

13 ,4

1 l , 3
19  , 8
4 I  , 8

s0 ,2
4 9 , 4
1 ? , 6
4 l , 5

4 3 , l
4 0 , 5
4 l  , 9

4 9 , 8
4 6
50
5l  ,7

4  5 , 3
3 9  . 7
9 . 8

0 , 8
0 , 8
0 , 1

o, j
0
0 , 5

62
49
52
5 l

48
50
50,5

48
45,2
47
46.7
4 9 , 1

44 .5
48
50 ,5

7 0 , 8
66,7
68,4
7 t , 9
6 9 , 7

64,5
6 7 , 3
70,3

1284
125 6
1273
1298
129  I

' t26t

l3 l5
1262

l0 t6
1018
qc0
986
910

982
901
830

- 322
- æ 0
- 290- æ [
- 290

- ?54
- 267
- 276

x  à l l iôge  à  l 'équ l l ib re  sous  a tmsphère  de  C0 (p ro .  I  r tn ) .

rc angle vlslble i f iDëd{àternent âprès contàct lal t lcr - r l l l rge.

TABLTAU VI

'  In f luencc  de  l r  compos l t lon  du  la l t le r  sur  les  p roDr lé tés  de  sur f i cè  d 'un ' la l t le r  A1203 -  cao  -  S t02
en conttct âvec du fer-carbone l tqulde
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Fig Phottg raphi  e d ensembl* du d lspts i t i  f  exPerinrenta N

MÉthode de la goutte de lai t ier posée

sur la surf  ace du rnètal l iquide "
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Figure  25 -  Ca lcu l  de  la  fo rme d 'équ i l ib re  d 'une gout te  déposée sur  un  supPor t
l iqu ide

tu = 669 mJ'm-2 i  ym = l7l5 mJ'rn-2 i  ym.Q, = t3O7 mJ'ur-2

e g - =  2 1 7 8  8 ' " * - 3  i  g m  =  7  g ' c p - 3  ;  v o l u m e  d e  I  =  o r t l l  
" t 3

Var ia t ion  de  l 'énerg ie  du  sys tèrne  ÀG = C (û )  -  G (ù  =  0 )  en  fonc t ion
de 1 'ang le  rp .  ( t1 . , .  O cor respond à  une dépress ion  du  suppor t  au  vo is i -
nage de  Ia  gout te ,  û  >  0  à  une émers ion) ;
Var ia t ion  de  ÂM =masse de  m dép lacée -  masse de  t  en  fonc t ion  de  r |  ;
P r o f  i l  d ' é q u i l i - b r : e  c a l c u l é  d e  l - a  g o u t t e ,

- 2

a )

u)
c )

1r-r)
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Figure  26  : cor rec t ions  à  appor te r  en  fonc t ion  du  rayon de  la  gouÈLe.

IU =  669 mJ. rn -2  i  y *  =  l7 l5  nJ .n*2  i  yml ,  =  1307 mJ.m-2

Q g .  =  2 r 7 B  g ' c m - 3  i  o ,  =  7  g . c m - 3

La zone hachurée représente le dornaine de tai l le d.e gouttes dans
les  expér iences  réa l i sées  lo rs  de  ce  présenÈ Erava i l
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Figtre 27 -

42o 6

Pt en g.cm-3

Ef fe t  de  la  d i f fé rence de  dens i té  des  deux  l iqu ides  s i r r  la
déformation du support  ( les angles q, < 0 correspondent à une
d é p r e s s i o n ,  û  >  0  à  u n e  é m e r s i o n ) .

Pararnètres inchangés :

\9  =  669 mJ 'm-2  i  ym =  l7 l5  mJ 'm-2  i  y *1 ,  =  1307 mJ 'm-2
-  . '?

0,n  =  7  g 'cm-r  ;  rayon de  la  gouËte  =  0r5  cm.

n].veau 1 t *

1 t -

à  1 r -

n]-\/eau

n]-veau
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Teneur  en s i l ic ium à a jouter  au

pour être en équi l ibre avec un

en s i l i ce  connue. tT= lSoO 
oC 

;

oJ5 aSrO2

Fis.  29 Fe-C (gY,c)

ta i t ier  d 'act iv i té

PCO = 1. atm. )

o,10




