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Résumeé :

Une des voies envisagées pour l'inspection ult@eotes réacteurs de quatrieme génération refroidis
par du sodium liquide consiste a utiliser un traeéucimmergé dans le sodium. Un bon couplage
acoustique du traducteur avec le sodium est ndoes§zependant, sans précaution particuliere, ce
dernier n'est pas forcément obtenu. L'objectif d&tudier les conditions d’apparition d'un tres
mauvais couplage acoustique.

Le non mouillage de la surface du traducteur paolium peut provoquer le piégeage de poches de
gaz dans la rugosité. De plus, I'augmentation ddrdation surfacique de gaz a des interfaces
contrblées se traduit par une chute brutale dealasmission des ultrasons. Une premiére analyse
quasi-statique, basée sur le modéle de la crevpssmget d'étudier la stabilité de ces poches de gaz
vis-a-vis de la température, de la pression hydtigste, du niveau de saturation en gaz dissousldans
liquide. Une modélisation du comportement dynamiduame poche de gaz de géométrie simple et
une expérience de visualisation en eau montrent lgueaction surfacique de gaz a linterface
n'augmente pas sous l'effet de la pression acaustid\fin de mener une étude paramétrique en
fonction de la taille et la fraction surfacique gexches de gaz, plusieurs échantillons sont ré&alisé
Une expérience ultrasonore, utilisant différenteigdiences, permet de mesurer la transmission a
travers ces échantillons. Parallelement, diversétesddécrivant la configuration expérimentale sont
proposés. La comparaison des résultats expérimertaanalytiques (du dernier modéle) montrent
une évolution similaire de la transmission en fanctes différents parametres.

Mots clés :
Ultrasons — Contrdle Non Destructif — Réacteurdéaies — Sodium liquide — Couplage acoustique —
Mouillage — Interfaces imparfaites — Rugosité

Contribution to the study of the transmission of utrasound at a solid — gas — liquid interface.
Application to non-destructive testing of the fourh generation of liquid sodium cooled reactors.

Abstract :

One of the ways envisaged for the ultrasonic inspef the fourth generation of liquid sodium
cooled reactors is to use a transducer immerseddium. A good acoustic coupling of the transducer
with sodium is needed. However, without speciatamtions, it is not obtained in all situations. The
goal is to study the conditions for the appearari@very bad acoustic coupling.

Under certain conditions, the non wetting of thefasee of the transducer by sodium causes trapping
gas pockets in the roughness. Moreover, increamingunts of surface gas fraction induces a sharp
drop in the transmission of ultrasound. A first sjestatic analysis based on the crevice model allow
to study the dependence of the stability of theas gockets on the temperature, the hydrostatic
pressure, and the level of dissolved gas saturafidme liquid. Modelling the dynamic behaviouraof
simple gas pocket geometry and conducting an irmxaewing experience show that the gas surface
fraction does not increase as a result of sounsispre transducer. In order to develop a parametric
study based on the size and gas surface fraceéwera samples are made. An ultrasonic experiment
using various frequencies can measure the tranismissrough these samples. Meanwhile, three
different models describing the experimental settgoproposed. The comparison of experimental and
analytical results (of the last model) show a sampattern of the dependence of the transmission on
the various parameters.

Keywords :
Ultrasound — Non-Destructive Testing — Nuclear t@ae- Liquid sodium — Acoustic coupling —
Wetting — Imperfect interfaces — Roughness
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Notations

Notations

Ceff

de
dA
dE

hLmax

Rayon du piston bafflé

Chapitre Il : Concentration en gaz dissous daniquide.

Chapitre 1l et IV : vitesse de phase de I'ondeuatique (longitudinale) ou
célérité.

vitesse de phase effective de I'onde acoustigug dla milieu effectif.
Concentration en gaz dissous dans un liquideainage de l'interface
liquide-gaz d'une bulle

Concentration de saturation en gaz dissous utafiguide

Diamétre d'un trou cylindrique ou plus généralentém diffuseur
Epaisseur d'une couche homogene d'un matériau

Petite variation de l'aire de la surface d'uneebull

Petite variation d'énergie de surface suite paitit déplacemenix de la ligne
de contact

Petite variation de pression du liquide qui digjpie sur le ménisque
Petite variation du rayon d'une bulle

Petite variation du volume d'une bulle

Petit déplacement dans la direction

Petit déplacement du ménisque

Distance séparant deux crevasses ou cavités wisine

Distance séparant deux trous cylindriques non iniabéehent voisins
Fréquence de I'onde acoustique

Fréquence propre de la poche de gaz

Accélération de la pesanteur

Profondeur d'une crevasse

Amplitude créte a creux d'une rugositédents de scie

Profondeur d'immersion dans un liquide

Profondeur maximale a ne pas dépasser pouugaspie la ligne de contact

reste ancrée a une position donnée dans la crevasse
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Notations

hLmin

Paa
Pap
Par
Pext
Pfmax
Py
Pc
Pint
PL
ppm

Py

I'm

fw

Profondeur minimale a ne pas dépasser pour sasgLe la ligne de contact
reste ancrée a une position donnée dans la crevasse

Nombre d'onde de I'onde acoustique

Nombre d'onde effectif de I'onde acoustique dansilieu effectif

Raideur statique de la poche de gaz

Longueur de la rainure a section rectangulaire

Longueur capillaire d'un liquide

Masse de radiation due au liquide entrainé pardavement du ménisque
Pression

Pression atmosphérique

Pression acoustique

"Pression acoustique d'avance”

Pression acoustique telle gdatteint 772

"Pression acoustique de recul”

Pression a I'extérieur de la bulle

Fléeche maximale du ménisque lorsqu'il est concaveaint de vue du liquide
Pression partielle du gaz dans le gaz de cauweert

Pression partielle de gaz dans une cavité (bullpoche de gaz)

Pression a l'intérieur de la bulle

Pression dans le liquide

Parties par million

Pression de vapeur d'un liquide

Pression de Laplace

Dimension caractéristique de I'embouchure dweeasse : rayon pour une
crevasse conique et cylindrique, demi-largeur pmér crevasse en forme de
rainure.

Rayon du cercle de contact du ménisque de lagpde gaz

Paramétre de rugosité représentant le rappad Eaire réelle de la surface
rugueuse et I'aire géométrique faisant abstraatta rugosité
Coordonnée

Temps

Transformée de Fourier du coefficient de transimisa la fréquencéde

l'interface considérée
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Notations

U

Uc

Up

UpG

Us

Ur

<

Acc

AR etAR
A etA’
AT(f)

C

Ci1, C22, Cs3
D

E

F(t)

FTI t

Déplacement

Déplacement supplémentaire da & la déformaticeléatans le voisinage de
l'interface

Déplacement de la ligne de contact a l'intérgeuta crevasse

Déplacement qui aurait existé si l'interfaceited@ "parfaite” (sans aucune
discontinuité)

Déplacement du ménisque moyennéSsur

Déplacement ou variation d'épaisseur de la raale solide contenue dans la
couche interfaciale

Somme des déplacements relatifs de deux poinignésil'un de l'autre, et sur
des cotés opposés de part et d'autre de l'interface

Vitesse particulaire

Epaisseur du milieu contenant les inclusionsesupbres

Equivalent complexe d&c

Amplitude créte-a-créte de I'écho transmis @etrmun échantillon
Premier et second écho du signal réfléchi

Premier et second écho du signal transmis

Transformée de Fourier du signal ultrasonome féélquencé
Courbure d'une surface

Constantes élastiques suivant les directions ahes

Diameétre du diaphragme du traducteur

Module d’élasticité

Force extérieure s'exercant sur le menisque

Fonction de Transfert de I'Interface en mode trassion

Tension de gaz dans un liquide

Tension de gaz dans un liquide saturé en gaz dissou
Fonction de transfert du systeme masse-ressort

Séparation champ proche-champ lointain

Raideur surfacique du ressort distribué damsddele masse-ressort
Constante de la loi de Henry

Raideur surfacique de la poche de gaz

épaisseur d'un échantillon

Masse surfacique de la masse distribuée dansdele masse-ressort
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Me Symbole chimique d'un métal de transition

M Masse de radiation surfacique de la poche de gaz

Pa Amplitude de la pression acoustique

R Rayon de courbure d'une surface ou rayon d'ute b

Ra Ecart moyen arithmétique d'un profil de rugositélé&a moyenne

arithmétique des valeurs absolues des ordonniéegéeur d’'une longueur
de base

Rc Hauteur moyenne des éléments d'un profil de rigosialeur moyenne des
hauteurs des éléments du profil a I'intérieur d’loregueur de base

Rt Hauteur totale d'un profil de rugosité : sommeadplls grande des hauteurs de
saillie du profil et de la plus grande des profandale creux du profil a
l'intérieur d’'une longueur d’évaluation

Rz Hauteur maximale d'un profil : somme de la plusi\geades hauteurs de saillie
du profil et de la plus grande des profondeursrdaxcdu profil a I'intérieur
d’'une longueur de base.

S Surface de la crevasse projetée sur la face aeabhdillon

T Température

T Température initiale

U Coefficient complexe donnant I'amplitude et la ghds déplacement de I'onde
acoustique

\% Volume de la poche de gaz

Ve Volume de la crevasse

Veal Volume algébrique de la calotte formée par le sdun

Z Impédance acoustique caractéristique

Zett Impédance acoustique caractéristique effective whilieu effectif

Ziocal Impédance acoustique caractéristique locale

Zint Impédance caractéristique intrinséque d'une adtn matériau

6 Angle local de contact d'équilibre
Angle de contact d'équilibre apparent

N Angle de contact d'avance

& Angle de contact tel qu'il est plus favorabler@étiquement de suivre la

rugosité si l'angle de Young est compris entre€Q@%et angle
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P

&moy

eraXVV

HminB

Iy

Angle de contact de recul
Angle de Young
angle de Young de l'espéce

Angle & moyen sur I'ensemble des échantillons

Valeur limite maximale de I'angle Young dans ledele de Wenzel

Valeur limite minimale de I'angle de contact diégre apparent dans le
modele de Bico

Fraction surfacique occupée par l'espéece

Fraction surfacique occupée par le solide

Masse volumique

Masse volumique du matériau original

Masse volumique effective d'un milieu
Masse volumique effective, moyennée dans le plam

Angle local de contact d'équilibre sur le planaléce de I'échantillon
Rapport de saturation en gaz dissous dans uiddiqu

Sursaturation en gaz dissous dans un liquide

Energie de surface ou interfaciale liquide-gaz

Energie de surface ou interfaciale solide-liquide

Energie de surface ou interfaciale solide-gaz

Demi-angle d'ouverture d'une crevasse

Nombre pi

Constante telle que = A/C avec/ = 2 pour le trou cylindrique €t = 1 pour
la rainure a section rectangulaire

Fraction surfacique de gaz a une interface sdilipiéde

Fraction surfacique apparente de trous cylindsque

Fraction de surface non gravée d'un échantilloframiion surfacique
d'interface purement solide — liquide

Constante de temps de la perte de gaz d'unt gaari diffusion
Chapitre | : Angle d'inclinaison caractérisant giiszontinuité de pente
convexe du point de vue du liquide.

Chapitre Il : déphasage de I'onde acoustique
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Xeff
r

Ap
AG
AfG
ArG

AGo,

Exposangh

Exposant
Indice O
Indicegh
IndiceG
Indicei
Indicel
IndiceL
IndiceLS
Indicep
Indicer
Indicev
IndiceS
Indice SL

Indicet

Angle d'inclinaison caractérisant une discoriténhde pente concave du point
de vue du liquide

Exposant polytropique

Rapport de la chaleur spécifique a pression cotestacelle a volume constant
Longueur d'onde de l'onde acoustique

Pulsation de I'onde acoustique

Pulsation propre de la poche de gaz

Coefficient de compressibilité

Coefficient de compressibilité effectif d'un milieu

Contrainte

Ecart de pression entre l'intérieur et I'extéreeifa bulle

Enthalpie libre

Enthalpie libre de formation d'un composé chimique

Enthalpie libre d'une réaction chimique

Potentiel d'oxygéne

Fait référence a l'interface gravée hydrophobdiétu

Fait référence a l'interface lisse

Désigne les conditions initiales de lalgode gaz

Fait référence a I'échantillon gravé hydropholoeliét

Fait référence au gaz c'est-a-dire a l'air

Fait référence a I'onde incidente

Fait référence a I'échantillon de référence

Fait référence au liquide c'est-a-dire a I'eau

Fait référence au sens de propagation solideligeiide

Fait référence a la pression pour les coefficidetsransmission ou réflexion
Fait référence a I'onde réfléchie

Fait référence a la vitesse pour les coefficidietsransmission ou réflexion
Fait référence au solide c'est-a-dire au silicium

Fait référence au sens de propagation liquidesaide

Fait référence a I'onde transmise
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Introduction

Introduction

Les réacteurs a neutrons rapides refroidis au sotlquide représentent une filiere de
référence pour les réacteurs nucléaires de quarganération. Parmi les objectifs de R&D
innovante dévolus a cette filiere, I'amélioratiasbn potentiel d'inspection apparait comme
une nécessité absolue. En effet, le Controle NostrDetif (CND) des réacteurs refroidis par
du sodium liquide se heurte aux difficultés inhéesra ce caloporteur telles que son opacité
et son utilisation a température élevée. Les teglas ultrasonores constituent une solution
prometteuse qui permet de s'affranchir de cescdlfes. Un des axes de recherche
actuellement exploré est l'inspection effectué€aidd d'appareils ultrasonores immergés dans
le sodium. Dans ce but, le CEA a notamment misant pe Traducteur UltraSonore Haute
Température (TUSHT), capable de supporter une teatyré d'au moins 550°C.

L'usage d'un traducteur, introduit pendant uneopliéride contréle dans le sodium a
180°C, le réacteur étant a I'arrét, nécessitedlatidn d'un bon couplage acoustique entre le
traducteur et le sodium mais aussi entre la stracuinspecter et le sodium. Concernant le
couplage entre la structure et le sodium, cel@stiobtenu définitivement lors de la premiere
mise en service du réacteur grace a une montéamgrétature du sodium au-dela de 350°C.
En revanche, pour le TUSHT, dont le diaphragme esstacier inoxydable austénitique,
I'expérience a montré qu'un bon couplage acoustigudiaphragme n'est pas obtenu a 180°C,
lors de la premiere immersion du traducteur. Dest®wis pour l'obtenir existent mais elles
sont contraignantes. Il s'agit au travers de Isahde justifier physiquement ces solutions,

mais aussi et surtout de proposer d'autres vorda ®ase d'une analyse pluridisciplinaire.

Il apparait que la qualité du couplage acoustigmed'autres termes le coefficient de
transmission des ultrasons a l'interface solideidig, est liee a la "qualité” du mouillage du
diaphragme par le sodium liquide. Il est suppo®lgyprésence de microscopiques poches de
gaz, piégeées entre le solide et le liquide dansalégsmctuosités de la rugosité, peut étre a
l'origine de ce mauvais couplage acoustique. Meues, de précédents travaux portant sur le
mouillage d'échantillons en acier par l'alliageuide plomb-bismuth [Les04, Moy05] ont

démontré que le caractere non-mouillant de l'iatexfmétal liquide — acier et la rugosité des
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surfaces solides peuvent provoquer le piégeagedeep de gaz microscopiques a l'interface.
De plus, les résultats ont montré que la préseanmiate des trois phases (solide, liquide et
gaz) au niveau de cette interface, qui sera appelggosite, entraine une diminution tres
importante de la transmission des ultrasons, cosimm film de gaz séparait le solide du
liquide. Il a été alors suggéré que les poches dsekliapeur pouvaient croitre et coalescer,
diminuant ainsi fortement la proportion d’interfdmpiide-solide. Ces travaux proposaient en
perspective de confirmer I'nypothése de coalescengrettant en ceuvre une étude théorique
et expérimentale s’appuyant sur les connaissancegh@#momenes de cavitation acoustique.
Dans cette présente étude, il s'agit donc toutodhde comprendre les phénomenes
impliqués dans le couplage acoustique afin defijeistihypothése de l'interface composite et
d'évaluer I'nypothése de coalescence. L'objectifemsuite de déterminer les mécanismes
d’interaction de I'onde ultrasonore avec une irdeef composite afin de prédire la qualité de
la transmission a cette interface. Une configuratisuelle simple de contrble en incidence
normale par rapport a l'interface est étudiée. dpnéoir introduit le contexte industriel de la
these, quatre parties différentes seront abordéms :d’abord la thématique du mouillage
composite, ensuite la stabilité et le comportendest poches de gaz en régime quasi-statique
puis sous un champ ultrasonore, enfin I'étude dealasmission des ultrasons a une interface

composite.

Dans le premier chapitre, une étude bibliographigee menée pour déterminer les
mécanismes a l'origine du piégeage des pocheszda (aterface entre le sodium liquide et
l'acier austénitique. Les différents facteurs ddlatit le mouillage de l'acier inoxydable
austénitique par le sodium sont ensuite identifiéexpérimentation en sodium, dans des
conditions représentatives de celles du réacteacessite de disposer d'installations
expérimentales élaborées, avec des durées de msenae et des contraintes réglementaires
d'exploitation incompatibles avec les besoins,&activité nécessaire et le planning d'une
thése. C'est pour cette raison qu'un systéme naillera équivalent a été utilisé. Il s'agit du
silicium hydrophobe — eau, le silicium offrant lasgibilité de modeler sa rugosité par des
procédés spécifiques. Lorsque cette surface ruguestsmise en contact avec de l'eau, la
fraction surfacique de gaz piégé est ainsi conRugsieurs échantillons avec des rugosités
contrblées ont été réalisés pour ce travail desthés

Le chapitre suivant est consacrée a l'analyse aeditions de stabilité de ces poches de
gaz en régime quasi-statique. Le modéle de la ssevest utilisé. Celui-ci permet tout d'abord

d'envisager un scénario expliquant la dissolutiea poches de gaz dans le cas du systeme
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acier austénitique-sodium liquide a une tempéraguperieure a 300°C. Il contribue ensuite a
interpréter certaines observations expérimentaéssf avec un autre liquide "métallique”,
l'alliage plomb-bismuth. Enfin, ce modéle permetrshu'il est appliqué aux rugosités
particulieres des échantillons utilisés, d'envisdge conditions de pression et de saturation
de I'eau pour lesquelles les poches de gaz sdiesta

Le comportement des poches de gaz soumises a tagorade pression ultrasonore
est étudié dans le troisieme chapitre. Le modelé&adgevasse est a nouveau appliqué a la
rugosité particuliere des échantillons utilisés. Ureivelle expression de la fréequence de
résonance des poches de gaz piégées dans desyiindaques est proposee. L'influence de
la prise en compte des phénoménes inertiels stariation de volume des poches de gaz est
discutée. Par ailleurs, une expérience originalesamt un systéme de visualisation optique
est menée pour observer si le champ acoustiquegpaéles traducteurs peut engendrer une
variation sensible du volume des poches de gae @gkrmet d'étudier I'hypothése selon
laquelle la tres faible transmission des ultrasauns interfaces composites controlées a pour
origine une augmentation de la fraction surfacigeegaz présent a l'interface voire une
coalescence des poches de gaz sous l'action desouks.

Dans le dernier chapitre, a partir des résultaé&céuents, une modélisation et une
expeérience ultrasonore en eau sont réalisées afprétbre et de mesurer le coefficient de
transmission a l'interface entre la surface hydobgha rugosité contrélée des échantillons et
'eau. L'objectif principal est de quantifier liménce de divers parameétres de linterface
composite et des ultrasons sur le coefficient @asimission ultrasonore. Trois modeles
différents sont proposés. Le premier est basé sweéfinition d'une impédance acoustique
effective de la couche interfaciale composite. €atipédance effective est introduite dans
I'expression du coefficient de réflexion d'un milimulticouche. Le second et le troisieme
modele s'appuient sur le modéle masse-ressorintareutilisé pour décrire la transmission
et la réflexion des ultrasons par une interfaceairfgite entre deux solides. Le second modéle
utilise comme raideur du ressort la raideur deokacbe interfaciale effective. La raideur du
troisieme modele, quant a elle, est celle d'unoresdfectif équivalent a deux ressorts : celui
de la fraction surfacique du solide et celui dérdation surfacique du gaz. Les résultats des
trois modeles sont comparés a ceux de I'expériddes. perspectives sont apportées pour

permettre d'améliorer le dernier modéle qui apparametteur.

Pour résoudre le probléme industriel, des pistesadigtions techniques, se traduisant

par des recommandations sur les caractéristiqueaghragme du traducteur ultrasonore et
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sur les conditions d'inspection, sont proposées daacune des parties. Celles-ci pourraient
permettre d'éviter le piégeage des poches de gazZdiiire la fraction surfacique de gaz, ou

encore de les éliminer.
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Contexte

1. La surveillance en exploitation par ultrasons

Les réacteurs nucléaires a neutrons rapides refraidisodium liquide constituent une
filiere de référence pour 1% génération de réacteurs. Les axes de R&D innoviaxds
pour ces réacteurs concernent principalement l'ienadion de la sreté, la réduction du codt
de I'investissement et 'augmentation de la dispiité du réacteur.

La problématique de la surveillance en exploitafidas07] s'inscrit de facon cruciale
dans le domaine de la sOreté du réacteur. Maiadadité pour un réacteur et ses composants
a étre inspectés facilement, completement et ramdé contribue aussi largement a
ameliorer la disponibilité de la centrale. L'objéate la surveillance en exploitation est de
s’'assurer que les composants impliqués dans lestidos de sOreté (et le bon
fonctionnement) du réacteur demeurent en étatlnd¥e a ces fonctions, tout au long de la
vie du réacteur. L'enjeu est de pouvoir collecamilément, completement et rapidement des
informations sur I'état général des composantsuetlas présence éventuelle de défauts ou
dégradations.

La surveillance en exploitation est sous-divisée&umx grandes parties. La premiére est
la surveillance continue. Elle intervient pendanfdnctionnement nominal du réacteur a la
température d'environ 550°C. Les contrOles périgegreprésentent la seconde partie. |l
s'agit de vérifications périodiques et non desivestdes composants du réacteur nucléaire.
lls s'effectuent a I'arrét du réacteur a une teatpée d'environ 180°C.

L'inspection des réacteurs refroidis par du sodigoide comporte certaines difficultés
lites a l'utilisation de ce caloporteur. Le sodiest un métal opaque utilisé a température
élevée, son point de fusion avoisinant 100°C. Blaues, sa réactivité avec l'air et I'eau et son
caractere corrosif rendent difficiles des évenasgetipérations de vidange du réacteur.

L'utilisation des ultrasons permet de s'affranct& ces difficultés. Les techniques
ultrasonores peuvent étre utilisées, par exempla; jpcaliser les diverses structures internes
du bloc réacteur immergées en sodium en analysagchos réfléchis par ces structures. Cela

peut étre effectué a l'aide d’appareils ultrasosaremergés dans le sodium par exemple.

23



Contexte

Toutefois, ces appareils doivent étre capablesugppaster de hautes températures : 180°C
pour les contrbles périodiques et 550°C pour lavesllance continue. Des dispositifs
résistants a haute température ont été dévelopm@neutilisés depuis longtemps en France.
Les dispositifs VISUS (guide d’'ondes, utilisé a 18P et SONAR (traducteurs immergés,
utilisé jusqu’a 550°C) qui permettent de faire @édlémeétrie en sont des exemples. Le CEA a
notamment mis au point le TUSHT, Traducteur Ultta@e Haute Température, capable de
supporter une température du sodium d'au moins 550°C

Dans le cadre des contrbles périodiques, les insmtsmde mesure et de contrble sont
introduits dans le réacteur au cours des périodaséd’ Ils doivent étre opérationnels le plus
rapidement possible compte tenu des contraintesoétgnes sur la durée des périodes
d’arrét d’'un réacteur nucléaire.

Durant cette période, les niveaux de radiation séohiits, la température du caloporteur
est maintenue autour de 180°C, la puissance rd&diie réacteur est quasiment nulle. Cela
implique que les gradients de température, doncédérité ultrasonore, sont faibles. Ces
conditions sont favorables a la propagation des®otesonores et a leur modélisation.

2. Les traducteurs ultrasonores envisagés

Pour réaliser des opérations de contrble périodigleux types de traducteurs
ultrasonores destinés a étre immergés dans le sodium80°C sont envisageés,
schématiquement : le TUSHT, plutét dédié a effectle la télémétrie, et les traducteurs

piézocomposites, notamment pour faire du contrétedestructif volumique.

2.1. TUSHT

Le TUSHT comporte un élément piézoélectrique erbhlie de lithium LiNb@ qui est
brasé sur un diaphragme (appelé aussi face attiee,avant, ou encore lame de phase) en
acier inoxydable austénitique 304L. Le diaphragssuee la protection du TUSHT vis-a-vis
du sodium et permet le couplage et la propagatisnotides ultrasonores émises et regues par
le TUSHT. Ce traducteur travaille sur des fréqusrmmateuses allant de 0,5 a 5 MHz.

2.2. Piézocomposites

Le CEA a engagé une action destinée a développernu®yens de contréle non

destructif, a l'aide de traducteurs simples ou r@ldinents, destinés a détecter des défauts
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volumiques internes aux structures en acier imnesrgén sodium. Les traducteurs
ultrasonores piézocomposites (a base de céramypaePZT) a diaphragme en résine ont été
identifiés comme étant trés prometteurs pour uitisatton a 180°C (température du sodium
lors des contrdles périodiques). D’aprés Bertorr(BE les arguments majeurs motivant le
développement de ce type de capteurs sont :
- La facilité de mise en forme du diaphragme desetaptpiézocomposites pour obtenir
une focalisation.
- La facilité de mise en ceuvre pour réaliser desuttedirs multiéléments. Les
multiéléments donnent acces a la focalisation dbadayage électroniques, ce qui permet
une simplification de la mécanique et un gain deauteux ordres de grandeur pour le
temps de formation d'image.
- La possibilité dobtenir de meilleures performanceke résolution axiale
(amortissement plus important) et de rapport signdiruit (rendement du traducteur,

adaptation a 'impédance acoustique du milieu deggation).

3. Le couplage acoustique : transmission des ultrags a
I'interface solide — liquide

L'usage d'un traducteur ultrasonore immergé darsedéum liquide nécessite un bon
couplage acoustique entre le traducteur et le sodiguide, mais aussi, pour la détection de
défauts internes aux structures, entre le sodigumde et la structure a inspecter.

Pour obtenir un signal ultrasonore exploitabldailt assurer un transfert de I'énergie
acoustique suffisant entre I'élément piézoélectrigfula structure a examiner. L'efficacité de
ce transfert est gouvernée par le transfert d'é&mengk interfaces qui dépend de la qualité du
couplage acoustique. La qualité du couplage aguestest liée aux différences d'impédance
acoustique entre les milieux.

Sur la base de la relation classique exprimée rctifin des impédances acoustiques, la
valeur théorique du coefficient de transmissionl'deergie acoustique a l'interface acier —
sodium, calculé en incidence normale et en coramnddinterface parfaitement plane et lisse,
est supérieure a celle de l'interface acier — @dwr (et 0,12 respectivement pour les interfaces
acier — sodium et acier — eau). Les résultats axpé@taux [Lhu79] issus d’étalonnages en
eau et en sodium de TUSHT (réputés mouillées) staerd avec cette donnée théorique,

favorable au couple acier-sodium par rapport au lecagier eau. La différence d’'impédance
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entre le sodium et I'acier n'est pas un obstaclena transmission satisfaisante des ondes

acoustiques pour les besoins courants.

3.1. Expériences de couplage acoustique

Les expériences de couplage acoustique reportéesnicernent le couplage acoustique
des deux types de traducteurs : TUSHT et piézoceitgso Il est rappelé que le matériau du
diaphragme des TUSHT en contact avec le sodiumrestier inoxydable austénitique. Or,
comme pour les réacteurs sodium francais précédBhinix et Superphénix notamment),
une nuance d'acier inoxydable austénitique eserfht envisagée comme matériau des
structures du bloc réacteur du futur. Ainsi, lesulats obtenus pour le couplage acoustique
des TUSHT sont généralisables, dans une certaisarmeau couplage des structures du bloc

réacteur a inspecter.

3.1.1. TUSHT

En production courante, la rugosité du diaphragnseTd¢éSHT est caractérisée par un
parameétre de rugosit®éa= 0,4 um. Les expériences [Duc88] ont montré daes la grande
majorité des cas, l'apparition de signaux explogslifiapport signal sur bruit convenable) se
produit vers 350°C pour des traducteurs n'‘ayantjs été immerges en sodium. Quelques
rares exceptions ont été constatées a plus baspeérature (250°C) lorsqu'un polissage du
diaphragme est effectué juste avant l'immersiosaghium. Par ailleurs, il a été constaté que
la valeur de la température la plus fréquemmentaminée permettant d'obtenir un bon
couplage acoustique du TUSHT est du méme ordreraledgur que celle obtenue pour le
mouillage de I'acier 304L.

Ducret suggére que, sans précaution particuliesyhisiste un film de gaz a I'échelle
des micro-porosités de la paroi solide ainsi qu'argdation de celle-ci. Ce film de gaz
"isolerait” le diaphragme du sodium liquide par wapture brutale d'impédance acoustique a
l'interface, I'impédance acoustique du gaz étanpldsieurs ordres de grandeur inférieure a
celle de l'acier et du sodium liquide. A partir d'eode de calcul, Ducret montre qu’il suffit
de 1 um de gaz pour perdre entre 30 dB (a 0,7 M50 dB (a 1,5 MHz) d'amplitude de

signal acoustique transmis a l'interface.
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3.1.2. Traducteurs piézocomposite

Dominjon et Alberti [Dom99] ont réalisé une expéie consistant a étudier les signaux
fournis par un traducteur en résine immergé enusodintre 100 et 180°C. Les traducteurs
fonctionnent mais les signaux sont instables dtdde amplitude. Un traitement de surface
du diaphragme du traducteur (poncage avec paprasiélires fin et nettoyage a I'alcool)
améliore la transmission du signal.

Cette expérience ne permet pas d’identifier la €aths manque d’amplitude et de
l'instabilité des signaux. Les deux pistes évoqpees expliquer ces phénomeénes sont d’'une
part des désordres internes aux traducteurs li@srontée en température et d’autre part la
non-obtention ou non conservation du mouillage idpltragme [Ber08].

Le programme sur ce type de traducteurs se pouEuitétat des résultats, le couplage
acoustique entre la résine et le sodium ainsi g@secsnditions d’optimisation ne sont pas

acquis.

3.1.3. Conclusion

Outre les différences d'impédance acoustique &grmilieux, il apparait que la qualité
du couplage acoustique d'une surface solide aveadim liquide est liée aussi a la qualité
du mouillage de cette surface par le sodium liqguiBierton [Ber93] fait remarquer que le
passage des ondes sonores aux interfaces aciarrscgt obtenu avec une efficacité
maximale quand le sodium mouille l'acier. La traission des ultrasons a l'interface avec le
sodium liquide n’est alors pas affectée par despim&nes autres que ceux liés a la différence
d'impédance acoustique entre les deux milieux.

Concernant le couplage acoustigue du traducteug #té choisi d'orienter plus
particulierement I'étude sur le cas des TUSHT. fat,econtrairement aux TUSHT, tres peu
d'informations sont disponibles sur le mouillagdaleésine des traducteurs piézocomposites.
Méme si I'étude se concentrera en priorité suralastnission des ultrasons a l'interface acier
inoxydable austénitique — sodium liquide, les riadsllobtenus pourront étre généralisés au
cas des traducteurs piézocomposites tant que dgsigiés physico-chimiques de l'interface

acier — sodium ne sont pas impliqguées dans l'agalys

3.2. Mouillage des structures en acier inoxydableuaténitique

Pour l'utilisation des composants, équipementagtuments de mesure immergés dans

le sodium liquide, le mouillage des surfaces salidst souvent une condition nécessaire de
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bon fonctionnement. En raison du manque de corar@sssur le mouillage et de la faible
reproductibilité des essais, les pratigues desoéapts d’'installations sodium, retenues
jusqu’a aujourd’hui, pour obtenir le mouillage dagfaces en acier inoxydable austénitique
par du sodium liquide sont de type conservativess{IB]. Elles sont orientées vers un mode
opératoire recherchant avant tout la garantie duillage des parois plutdt que son obtention
rapide. Des abaques donnent des couples tempétalurée d’immersion qui permettent de
garantir le mouillage des surfaces pour les nuadtaser 304L et 316L, pour un état de
surface et une pureté du sodium non controlés [Blep8

La contrainte induite par I'obligation de réalisemrmouillage demeure cependant faible
car il « suffit » pour I'obtenir de porter au moiase fois I'acier inoxydable austénitique et le
sodium en contact a une température supérieur@@€3endant quelques heures. En effet, le
mouillage par le sodium est "irréversible" puisge'diois obtenu, si la température du sodium
est diminuée a une température inférieure a 350°Ge maintient quand méme. Cette
contrainte intervient donc uniquement au moment lalemise en service de certains
équipements. En fait, ce handicap n'est génantdams le cas ou il est indispensable de
rendre opérationnel un équipement des son immemans le sodium lors des controles
périodiques ou plus généralement lorsque le réaetsua I'arrét puisqu'alors la température
du sodium avoisine 180°C. La possibilité d’obtdeimouillage dans des conditions moins
contraignantes (température plus faible ou durégandérsion réduite), en jouant par exemple
sur I'état ou la préparation des surfaces, n'agée peu explorée en raison du faible intérét

gu’elle présentait jusqu'a alors pour I'exploitdihine installation sodium [Des08].

3.3. Problématique du couplage acoustique

Les expériences ont montré qu'un bon couplage tquaas c'est-a-dire une bonne
transmission des ultrasons a l'interface solidadigun'est pas obtenu a 180°C (température a
laquelle sont realisés les contréles périodiquEesur les TUSHT comme pour toutes les
surfaces en acier inoxydable austénitique immergéesodium, se pose le probléme de

l'immersion initiale a des températures infériewr&50°C.

3.3.1. Couplage acoustique des structures

La problématique du couplage acoustique des stegtniexiste que pour le "point
zéro" du réacteur (premier contrdle avant sa mistoectionnement normal) s'il est effectué

avant toute montée préalable de la température lauete 350°C et si la température du
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sodium pour ce point zéro est inférieure a 350°C il@st admis aujourd’hui que le point zéro
sera effectué apres une montée préalable de la&étampe du sodium au-dela de 350°C. C'est
pourquoi, les objectifs de la thése se sont oreem&rs la problématique du couplage
acoustique des traducteurs ultrasonores. |l esangum®@ cependant que, pour des structures
introduites pour la premiére fois en réacteur atengpérature du sodium inférieure a 350°C
(lors de contrbles périodiques par exemple), se pegprobléme d’'un éventuel mouillage
inégal sur toute leur surface. Cette "hétérogéhédi mouillage, et donc de couplage

acoustique pourrait notamment géner I'étalonnade tiémeétrie.

3.3.2. Couplage acoustique des traducteurs ultrasores

Il existe un besoin concernant I'obtention rapidendbon couplage acoustique des
traducteurs des leur immersion en sodium a 180%€ ttes contrbles périodiques, par
exemple pour une utilisation potentielle des traeluis pour l'intervention urgente [Duc88].
Pour les TUSHT a diaphragme en acier 304L non pééma non conditionné (voir ci-dessous
8 4), cette exigence n’'est pas satisfaite, et pemitraducteurs a diaphragme en résine les

résultats actuels sont insuffisants pour recomnraede utilisation [Duc88, Dom99].

4. Solutions expéerimentees pour les TUSHT. Contraias et limites

4.1. Maintien du traducteur sous atmosphére neutrapres obtention

du mouillage

Il a été vu que pour un TUSHT dont le mouillage diaphragme a été obtenu, par
exemple en limmergeant suffisamment longtemps dhansodium a plus de 350°C, le
couplage acoustique est optimal. Si lorsqu'il esité hors du sodium il est maintenu sous
atmosphere neutre (argon) dans une enceinte étanchkbon couplage acoustique sera a
nouveau obtenu lors d'une nouvelle immersion ménla eempérature du sodium est de
180°C [Duc74]. La conservation du TUSHT sous atrhésp neutre permet de préserver le
diaphragme de toute oxydation. Cette solution @straignante et par ailleurs I'expérience du
CEA se limite a des périodes de mise sous argotédant pas quelques heures.

4.2. Dépobt d'or

Pour obtenir un couplage acoustique immeédiat deSHTUa 180°C, sans avoir recours

a une élévation de température, la solution uélis&qu'ici par le CEA consiste a réaliser un

29



Contexte

dépbt d'or sur cette surface ayant subie un paessdDuc88]. Il a été vérifié
expérimentalement que le couplage acoustique @st abtenu #nstantanément des 105°C
[Duc81]. Le niveau de "propreté" du sodium pouteekpérience n’est pas connu.

L’interprétation de ces résultats expérimentaux esppque l'or vient obturer les
microcavités de la surface et la protege ensuitd’akydation. L'or est dissous dans le
sodium lors de l'immersion et la surface d’acierxiyaable présente une surface exempte
d’oxydes.

Outre son surcolt de fabrication, cette technicgtelimitée : elle ne fonctionne que
pour la premiére immersion a basse températurée 8iaducteur est retiré du sodium et
exposé a l'air, 'oxydation du diaphragme qui esutée s’oppose au mouillage lors d’'une
immersion suivante ; les parades pourraient étrestankage sous atmosphére neutre (cf.
§ 4.1) ou une redorure du diaphragme. Cette ders@ution présente des difficultés de mise
en oeuvre.

L'obtention du couplage acoustique du TUSHT sansdmter a un dépbt d’or préalable
constituerait un progrés en termes de fabricatiod’exploitation et une alternative moins

contraignante et moins colteuse serait appréeciée.

5. Conclusion

La problématique industrielle de la these concefobtention du bon couplage
acoustique des TUSHT et des traducteurs piézocatepas diaghragme en résine a une
température de 180°C, a laquelle sont réalisésdedles periodiques du réacteur. A I'heure
actuelle, le couplage des résines n'a pas étéévaiidur les TUSHT, des solutions existent
mais elles sont jugées contraignantes. Ce travaithdse doit permettre de justifier ces
solutions en développant une analyse physique disdiplinaire qui permettra aussi de

proposer d'autres solutions.
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Chapitre | : Mouillage composite

[.1. Introduction

Comme cela vient d'étre évoqué, l'utilisation dé$SHT immergés en sodium est
envisagée pour réaliser des opérations de contp@gediques des RNR sodium du futur.
L'étude des phénomenes de mouillage de I'acieydainte austénitique, et en particulier de la
nuance 304L, par le sodium liquide est alors fonelatale pour I'évaluation des performances
et surtout des conditions d'utilisation de ces @ast (température et teneur en oxygéne du
sodium, rugosité du diaphragme, etc.). En effeialpart le boitier protégeant le capteur du
contact direct avec le sodium liquide est en aciexydable austénitique 304L. D'autre part,
le matériau de référence sélectionné pour leststesdu bloc réacteur du futur RNR sodium
est l'acier inoxydable austénitique 316L [CouQ7].

Il est rappelé que I'hypothese principale expliquammauvais couplage acoustique des
TUSHT avec du sodium a une température inférieuB@&C est la présence de poches de
gaz piégées a linterface entre le diaphragme sbdgum. C'est pourquoi, dans ce premier
chapitre, une étude bibliographique est menée gétarminer les mécanismes a l'origine du
piégeage des poches de gaz.

Le cas geénéral d'une surface solide rugueuse narillé®o par un liquide est tout
d'abord traité. Les différents facteurs contréldat mouillage de [I'acier inoxydable
austénitique par le sodium liquide sont ensuitentifiés. Afin d'éviter les contraintes
expérimentales liées au sodium liquide, un systésmdace solide hydrophobe-eau est
considéré. Des résultats d'expérience de mouidage ce systéme sont présentés.

|.2. Cas général

[.2.1. Définition du mouillage

Le mouillage définit la propension d’un liquide ‘&taler sur une surface solide. Il est
caractérisé par un angle de contdpris au niveau de la ligne de contact (aussi &egptigne

triple™), ligne de coexistence des trois phasasdig, solide et gaz.
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[.2.2. Mouillage de surfaces idéales : loi de Young

Dans le cas de surfaces idéales, c'est-a-dire gh@mient homogénes et atomiquement
lisses, lI'angle de contact est relié aux énergitesfaciales solide-liquidgs,, solide-gaze, et
liquide-gaz yv (v est aussi généralement appelée tension supddiclal liquide) par la
relation de Young :

cosd, =M. (1.LD)
Yiv

Les systemes solide-liquide peuvent étre séparélewncatégories suivant la valeur de
l'angle de Young : les systemes dits mouillantsqoe & < 90° (Fig. I.1.a) et les systemes
dits non mouillants lorsqué > 90° (Fig. l.1.b). Le mouillage est qualifié detal (ou

complet) lorsque? = 0°, et "nul” lorsque = 180°.

yov ' = yov
b) 4

Ysv

i

s

Figure I.1 : Schéma d'une goutte posée sur unaserthimiquement homogene et
atomiquement lisse : a) systeme mouillant et &esye non mouillant.

[.2.3. Mouillage de surfaces réelles

Le cas précédent considérait une surface idéales Raréalité, les surfaces des solides
sont a la fois hétérogenes chimiqguement et geonquétment (rugosité). Dans ce qui suit, les
notions de rugosité et d'hystérésis de mouillage définies. L'hystérésis de mouillage donne
une indication a la fois sur le degré d'hétérogéndii solide mais aussi sur la présence de
poches de gaz entre le solide et la goutte (c2.8.6). Par ailleurs, elle permet d'introduire
les notions d'angles d'avance et de recul qui setdisées aux chapitres suivants. Le modele
de Wenzel est le premier a étre présenté pourrddercas ou I'hétérogénéité ne se traduit que
par la rugosité de la surface solide. Le modeleCédssie-Baxter est présenté ensuite pour
décrire le cas d'une hétérogénéité uniquementgdierichimique. Ce dernier sera aussi
appliqué au cas de la rugosité seule au § 1.2.8u4 fraiter le cas particulier des interfaces

piégeant du gaz.
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1.2.3.1. Définition de la rugosité

Une surface solide réelle n'est pas une surfackifganent lisse. Selon la méthode
d'usinage et les outils utilisés, mais aussi sédomatériau, elle présente de nombreuses
irrégularités micro-géomeétriques. Ces irrégularigémt classées en deux catégories : des
aspérités ou "pics", et des cavités ou "creux"ndemble de ces défauts de surfaces
constituent la rugosité.

La rugosité peut étre caractérisée par des paresngtormalisés. On peut citer
notamment, parmi les plus utilisés, le parame®a qui correspond a la moyenne

arithmétique des valeurs absolues des écarts ayjarme.

1.2.3.2. Définition de I'hystérésis de mouillage

L’angle de contact mesuré d'une goutte posée ser aumface qui présente des
hétérogénéités de nature chimique et/ou géométaguen angle macroscopique. Il dépend
de la maniére dont le liquide est déposé sur ltaser En effet, les hétérogénéités peuvent
ancrer la ligne triple sur la surface ou au corgréavoriser son déplacement. Ce phénomene
est d0 au fait qu'a I'échelle de chaque hétérogénéangle local reste égal a I'angle de
Young.

Lorsque l'on fait avancer de facon quasi-statiquéduide sur la surface, par exemple
en ajoutant du liquide a la goutte avec une serinamegle de contact mesuré augmente
jusqu'a une valeur limitéx, appelée angle d’avance maximum (Fig. 1.2.a). duoesl’on fait
reculer de fagcon quasi-statique le liquide sumuidase, par exemple en retirant du liquide a la
goutte avec une seringue, l'angle de contact dienjosqu'a une valeur limiték, appelée
angle de recul minimum (Fig. .2.b). Les anglesvdize et de recul, qui dépendant de la
rugosité de la surface, encadrent I'angle d’équlibpparent?*. La différence entre les

angles d’avance et de recul est appelée hysté@esmuillage [Shu48, Goo52, Joh64].

33



Chapitre | : Mouillage composite

Figure 1.2 : a) Angle d'avance lorsque du liquide ajoutée dans la goutte et b) angle de
recul lorsque du liquide est retiré de la goutteefB05].

1.2.3.3. Modeéle de Wenzel

Wenzel [Wen36] fut I'un des premiers a essayermdepcendre l'influence de la rugosité
sur le mouillage. Il a considéré un liquide qui ép® parfaitement une surface dont la rugosité
est caractérisée par le paramétyereprésentant le rapport entre l'aire réelle dsueace
rugueuse et I'aire géométrique faisant abstradsfa rugositér(, > 1).

Le modele de Wenzel permet de déterminer l'angleaf¢act apparené sur une
surface rugueuse mais chimiquement homogéne. E'atgicontact local est supposé donné
par la relation de Young. De plus, I'échelle deugosité est considérée trés petite devant
celle de la goutte.

Gaz

dx Solide

Figure 1.3 : Bord d'une goutte placée sur une scefaolide rugueuse. Un petit déplacement
dx de la ligne de contact (vers la gauche) estésenté [DeGO05].
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Suite a un petit déplacemedk de la ligne de contact parallélement a la surface
(Fig. 1.3), les énergies de surface, définies patéude longueur de la ligne de contact,

changent d'une quantitd telle que :
dE =1, (¥sL ~ Ysv)dx+ yiy dxcos6"” (1-2)
L'équilibre est obtenu pour le minimum de E. Poyr 1 (solide lisse), cette condition
d'équilibre conduit a la relation de Young. Poyp 1, la relation de Wenzel est obtenue :
cosd” =r,, cosé, (1.3)
Cette relation décrit deux types de comportemsn®; < 90°, alors& < &, puisquer,, > 1,
et si & > 90°, alors& > &. Le modéle de Wenzel prédit ainsi que la rugasifgour effet

d'augmenter la mouillabilité apparente d'un systemoaillant, et inversement, de diminuer la

mouillabilité apparente d'un systeme non-mouillant.

1.2.3.4. Modeéle de Cassie-Baxter

Le cas d'une surface solide plane et lisse maimighement hétérogéne est maintenant
étudiée. La surface considérée ici est constitugéedeux espéces différentes (Fig. 1.4),
caractérisées respectivement par des angles de Y&urey &,. Les fractions surfaciques
occupées par chacune de ces espéces sont respective et ¢, telles quep + @ = 1. Les
dimensions des hétérogénéités sont a nouveau RExUES petites par rapport a la taille de

la goutte.

Figure 1.4 : Bord d'une goutte sur une surface dhiement hétérogene [DeGO05].

De la méme facon que pour le modele de Wenzel,rdatian d'énergie associée a un

petit déplacemerdx s'écrit :

dE = Q(VSL - ySV)ldX+ ¢2(ySL - ysv)de+ Viv dxcosg” (|-4)
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ou & correspond encore a l'angle de contact apparestiridices 1 et 2 renvoient au solide
exploré pendant ce déplacement. En prenant le mimirdeE et en utilisant la relation de
Young pour chacun des solides, la relation de €e8akter [Cas44] est obtenue :

cosd” = g cosd,, + @, cosb,,, (1.5)

L'angle apparent obtenu est donc encadré par tgesade Youndh et &y.

1.2.3.5. Interfaces composites

Dans le cas d'un systéme non mouillaitX 90°) constitué d'un liquide en contact avec
une surface solide rugueuse, le liguide n'épousepeessairement les aspérités de la surface
solide, comme cela est supposé implicitement danselation de Wenzel. En effet, sous
certaines conditions qui seront détaillées plus,ldu gaz peut rester piégé sous la goutte.
L’interface entre le liquide et le solide est alommposite [Les04, Cha06a] : partiellement

solide-liquide, et partiellement liquide-gaz etidelgaz.

Liquide

IRIRERERE

Solide

Gaz

Figure L.5 : Interface rugueuse piégeant du gaz@D8].

En présence de ces poches de gaz, le systeme adopigveau un angle de contact
macroscopique qui est I'angle de contact appafenBico [Bic02] a utilisé la relation de
Cassie-Baxter pour déterminer cet angle dans lesicagle d'une surface solide homogéne
chimiquement constituée de plots, de trous ou enceer rainures (Fig. 1.5) bien définies
géomeétriquement ou les interfaces solide-liquidiégeide-gaz sous la goutte sont planes. En
identifiant respectivemerfi et &, a la fraction surfacique du solide et a lI'angle de Young
&, que fait le liquide sur le solide, et en identitizespectivemenip et &, a la fraction
surfacigue du gaz 4 @ et a I'angle de Young égalaque fait le liquide sur le gaz, il obtient
I'expression :

cosf” = -1+ ¢, (cosh, +1). (1.6)
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Dans la réalité, les interfaces liquide-gaz doiyeeu s'écarter de la planéité. En effet, la
goutte est souvent millimétrique, alors que lesifmade la rugosité sont a I'échelle du
micromeétre. Comme la pression de Laplace (notidimi@éa I'annexe 1) doit étre constante a
I'équilibre et comme elle est imposée par la corlexterne de la goutte, il est acceptable de

considérer des interfaces planes [Bic02].

Comme pour la relation de Wenzel, I'angle apparé@ntsur une telle surface est
supérieur a I'angle de Youn@, obtenu sur une surface lisse de méme nature. fbmjtéa
relation (1.6) décrit un comportement trés différeie celui décrit par la relation de Wenzel
comme le montre la figure I.6. En effet, pour urstéyne non mouillant et une rugosité
donnée, la relation de Wenzel indique glieaugmente continlment de 90° a 180° lorsue
augmente de 90° jusqu'a une valeur limite maximale

oW = arccoE— i} (1.7)
rW
Tandis que, des que des poches de gaz sont pEsémteelation de Bico montre une

discontinuité er@ = 90° ou& commence a une valeur limite minimale :

6,5 = arccoas —1). (1.8)
pour atteindre 180° efl, = 180°.

A d*%en”®

180
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|
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By en”
| »

90 Qs 180

>

Figure 1.6 : Angle de contact apparent en fonctilenl'angle de Young, pour un liquide sur
une surface rugueuse. La courbe bleue correspaethéion de Wenzel et la courbe rouge a
la relation de Bico.
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Il existe donc deux mécanismes possibles liés aufposité conduisant a une
augmentation de la non-mouillabilité apparente yhitesne. Le premier s'applique dans le cas
d'une interface complétement solide-liquide et &xzosd dans le cas d'une interface
composite. En effet, la rugosité peut directemestrgitre le caractere non mouillant du
systeme selon la relation de Wenzel. Elle peutiaus®iuire au piégeage de poches de gaz
sous la goutte. Et la encore, le caractéere non llaouidu systéme est renforcé, notamment

pour des angles de Young légérement supérieurs éod@me le montre la figure 1.6.

1.2.3.6. Détermination du type d'interface et choixdu modele en fonction de
la rugosité

Dettré et Johnson ont étudié l'effet de la rugogiténe surface solide supposée
chimiquement homogene sur un systeme non-mouillkgt.ont pour cela réalisé une
expeérience fondamentale [Det64] qu'ils ont compelé&ine étude théorique basée sur une
surface rugueuse idéalisée : une sinusoide [Joli64pnt constaté que la rugosité a une
influence considérable a la fois sur I'angle deacret son hystérésis.

Les résultats de leur expérience ont permis dendisgr deux régimes. Lorsque les
angles d’avance et de recul sont supérieurs aléadg Young l'interface est composite.
Lorsque l'angle d'avance est supérieur a l'angleYdeng et que l'angle de recul est
sensiblement inférieur a I'angle de Young, l'irde€éf n'est pas composite.

lls en déduisent que les surfaces peu rugueuspegeraient pas de gaz et obéiraient a
la relation de Wenzel, tandis que les surfaces moggmieuses formeraient une interface
composite avec le liquide. Ces dernieres suivraitrs plutdt I'équation (1.6).

Il est important de remarquer que ce raisonnemergapplique qu'aux cas de surfaces
solides dont la topographie peut se représentaunmafonction contindment dérivable comme
un cosinus. En effet, dans les deux régimes, lddoYoung est localement toujours satisfaite
et c'est, en définitive, cette condition qui détieverie régime suivi et donc la loi a appliquer.
En effet, comme cela sera détaillé au § 1.2.4.5, gefils de rugosité anguleux avec des
changements abrupts de pente sont susceptibleggler plu gaz sans pour autant nécessiter
une rugosité importante. En fait, et ¢ sont indépendants [BicO0O]. Les deux surfaces
schématisées sur la figure 1.7 ont par exemple daenfractiong mais difféerent par leur

parameétre de rugosite.
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solide solide

Figure 1.7 : Surfaces de méme fractignmais de parametre de rugositgdifférente
[Bic00].

Par ailleurs, Bico [Bic02] a examiné la stabilitéetmodynamique d'une interface
composite pour savoir s'il est plus favorable éégggement pour le liquide de suivre la
rugosité ou de piéger du gaz dans les anfractgasitéolide. En comparant I'énergie associée
a un petit déplacement de la ligne de contact dasgleux cas, il trouve qu'il est favorable de
suivre la rugosité si I'angle de Young est comenise 90° et un certain anghe donné par :

o -1
'w =&

Selon son raisonnement, l'interface composite ratsinc stable que pour un angle de

cosf: =

(1.9)

Young compris entré: et 180°. Pour un angle inférieui@g, l'interface composite serait dans

un état métastable.

[.2.4. Conditions pour générer une interface compate

Il s'agit ici de préciser, pour une surface rugeewans le cas d'un systeme non-
mouillant, les criteres géométriques a respectar goe l'interface entre celle-ci et une goutte
soit composite. Apres avoir précisé les effets dessontinuités de pente de la surface

rugueuse, les cas d'une rugosité a géométrie igéaeelui d'une rugosité réelle sont traités.

1.2.4.1. Discontinuités de pente

Johnson et Dettré [Joh69] montrent que les anfosdits de la surface solide
susceptibles de piéger du gaz sont caractériséedepaliscontinuités de pente supérieures a
77— 6. L'explication en est donnée dans les paragraghiesuivent.

Lors du déplacement du liquide sur la surface solidl'échelle des hétérogénéités, ou
plus précisément a une échelle suffisamment patite que I'hystérésis de I'angle de contact
soit nulle, la relation de Young s'applique parteut la surface. Dans son déplacement, le
liquide peut rencontrer une hétérogénéité cara&énpar une discontinuité de pente convexe

du point de vue du liquide, c'est-a-dire un angienoté ¢ sur la figure 1.8. Lorsque la ligne
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de contact atteint cette discontinuité, l'angleadietact par rapport a I'horizontale peut prendre
toutes les valeurs comprises entre |'angle de Yadngig. 1.8.a) etr— ¢ + & (Fig. 1.8.b).

Cet effet est appelé canthotaxie [BicOQ].

solide solide

a) b)

Figure 1.8 : Effet de canthotaxie observée a urseaitinuité de pente convexe du point de
vue du liquide. a) I'angle de contact prend la valé,. b) I'angle de contact prend la valeur
T—-¢ + 6.

Dans le cas d'un créneau par exemple, comme §figute 1.5, oug vaut 772, I'angle de
contact sur cet angle droit peut varier etiret 772 + &. Commeé, est lui-méme supérieur a
712 pour un systeme non-mouillant, I'angteest une des solutions possibles. Cela justifie

d'avoir pu considérer planes, sur la figure 1.5,iteerfaces liquide-gaz sous la goutte.

Si, dans son déplacement, la ligne de contachattette fois une discontinuité de pente
concave du point de vue du liquide, alors celaiBegmue l'angle d'inclinaisory de la
discontinuité est inférieur &— & (Fig. 1.9). Le liquide pourra alors dépasser lscdntinuité
en conservant partout son contact avec le solidestlen effet impossible pour la ligne de
contact d'approcher une discontinuité concave tlamgle d'inclinaison est supérieuvza 6y
a une distance sensiblement inférieure a la longueepillaire du liquide. La longueur
capillairel; [Bou24] représente une échelle de longueur au-dieltaquelle les effets de la
gravité deviennent importants par rapport aux eftkt la capillarité. Elle se définit comme
suit :

| = [N (1.10)
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avec p, la masse volumique du liquide, @t I'accélération de la pesanteur. La taille de la
goutte sur laquelle sont généralement faites lesunes d'angle de contact est de l'ordre de la

longueur capillaire. Cette longueur capillaire@snviron 2,7 mm pour I'eau.

liquide

solide

Figure 1.9 : Liquide au niveau d'une discontinuit pknte concave du point de vue du liquide
telle quey < - &.

Il est évident, d'aprés cette remarque, que sidasité de la surface solide comporte
des discontinuités de pente dont I'angle d'inciimaiest supérieur a— &, alors l'interface

Sous une goutte poseée sur la surface sera composite

1.2.4.2. Rugosité a géométrie idéale

Il est supposé ici que la rugosité possede une éimmdéale caractérisée par des
crevasses creusees dans une surface plane. Pcisgnia géométrie de la crevasse est telle
gue le montre la figure 1.10 : elle posséde desipdisses et son demi-angle d'ouverture est
noté S (Fig. 1.10). En idéalisant quelque peu le rempligs de la crevasse, il apparait que
seules les crevasses dont la largeur est sensilenférieure a la longueur capillaire du
liquide et telles que I'angle d'avance respecte :

6, > constantex g, (1.12)
peuvent piéger du gaz. Il existe des criteres sup@htaires a respecter pour obtenir une
interface composite dans le cas d'une surfaceesohichergée dans un volume de liquide. lls
seront précisés au chapitre suivant. La constattégale a 2 pour une crevasse en forme de

rainure de section triangulaire et peut étre égdlgour la forme conique [Atc89].
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Figure 1.10 : lllustration du remplissage initial da crevasse : la surface du liquide avance
avec un angle de contact d'avarggAtc89].

D'apres ce raisonnement, de par leur géométriealagres de section rectangulaires
(constante = 1 ef = 0) et les trous cylindriques (constante = Zet0) sont susceptibles de
piéger du gaz quel que soit la valeur@leCependant, il sera montré au chapitre suivant que
les poches de gaz piégées ne sont pas forcémbldsstheur stabilité dépend en effet e
des conditions de pression et de la teneur (nideasaturation) en gaz dissous dans le liquide.

Par ailleurs, dans certaines situations comme dallee goutte déposée sur une surface
dont la rugosité est faite de plots, ou bien endereainures de longueur supérieure a la taille
de la goutte, le gaz est alors libre de s'échafmpsrde la pénétration du liquide dans la
rugosité. Dans ce cas, du gaz ne pourra étre firésas la goutte que si I'angle d'avance est
tel que :

On= [+ 112. (1.12)
Si cette relation n'est vérifiée nulle part dangdae sous la goutte, alors le liquide épousera

parfaitement la surface rugueuse et la loi de Wgmagrra s'appliquer.

1.2.4.3. Rugosité de surfaces réelles

D’aprés les discussions précédentes sur les cas digosité a géométrie idéale et les
interprétations d'expériences réalisées avec dgssites aléatoires [Hit81, Riv86, DeJ90a,
90b, 93], la pente des aspérités de la surfacewrpbint représente le parametre crucial vis-
a-vis du piégeage du gaz. Dans [Hit81, DeJ90a,, 98bhpport des parametrBsida a par
exemple été utilisé pour caractériser la rugositdtant la longueur d’'onde moyenne entre
les aspérités de la surface). Ce rapport représamemesure moyenne de la pente des

hétérogénéités de la surface.
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La rugosité peut étre caractérisée par des paresnétormalisés. Cependant, ils
semblent insuffisants pour décrire la géométrieallmade la surface. lls n'offrent qu’'une
description moyennée sur une longueur (ou surface | norme ISO 25178) d'évaluation
beaucoup plus grande que les dimensions des nébéiflsentaires de la rugosité. En effet,
contrairement aux surfaces modeles présentéesder@ogent, une surface rugueuse réelle
posséde une distribution aléatoire de pics et dexcdont les pentes sont variables. Une
méme valeur d’'un parameétre de rugosité peut dorecté&iser deux surfaces de topologie
différente et ceci a une influence sur les valel@s angles de mouillage [Rup04].

La-encore, dans le cas ou le gaz est libre deagpen de I'espace entre le liquide et le
solide, I'étude du respect de l'inéquation (I.12)teut point de la surface permettrait de
déterminer les régions ou l'interface est compasiteelles ou le liquide épouse la surface
solide. Si le gaz n'est pas libre de s'échappéaudrait alors étudier en plus la stabilité des
poches de gaz vis-a-vis des conditions de pressiate la teneur en gaz dissous dans le
liquide. Cette méthode n'est bien évidemment padicaple en pratique sauf a connaitre
parfaitement la topologie et la valeur de I'angteMbung sur toute la surface d'intérét. I
faudrait aussi connaitre les différents paramétiga évoqués contrdlant la stabilité des
poches de gaz aux endroits ou le gaz ne peut pigeha

Ainsi, pour une surface a rugosité aléatoire, tlcifficile de savoir si l'interface piége
du gaz et de connaitre la proportion d’interfacpile-gaz sous le liquide puisque les
parameétres de rugosité mesurés ne décrivent pgeéodiamétrie locale de la surface réelle.
Cependant, il est clair que pour une rugosité tiEmpentes des aspérités sont suffisamment
douces, c'est-a-dire inférieures7a- &, l'interface entre le solide et le liquide seranno
composite. Ainsi, si I'on souhaite réduire au mawimla fraction surfacique de gaz a
l'interface, il faudra privilégier les traitemerde la surface solide permettant de réduire les
variations de pente de la rugosité.

|.3. Systeme acier inoxydable austénitique — sodiuhgjuide

Cette partie a pour but de déterminer les phénosnitervenant dans le mouillage de
l'acier inoxydable austénitique par le sodium ki En effet, la nuance 304L, qui est le
matériau constitutif du diaphragme des TUSHT, fartie de cette famille d'aciers. Le
mouillage sera étudié sur une gamme de tempéradlieed du point de fusion du sodium,
environ 100°C, a la température la plus élevée sdpadans un RNR, 550-600°C, sachant

gue la température a laquelle un trées mauvais ageplacoustique est observé
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industriellement est celle imposée lors des coesr@ériodiques du réacteur : environ 180°C.
Il s'agit dans cette partie d'identifier les diééts parametres contrdlant le mouillage et leur

influence respective.

[.3.1. Le sodium liquide

Le sodium présente des caractéristiques physiqmearquables qui en font un fluide
caloporteur bien adapté a I'utilisation dans un RIRBd96]. |l posséde de nombreux atouts :
une large plage de température a I'état liquidéa (aression atmosphérique, température de
fusion : 97,8°C et température d'ébullition : 88C) une trés bonne conductibilité thermique
(100 fois celle de I'eau), une viscosité et unegaaslumique a 400°C voisines de celles de
'eau a 20 °C, et une tension de vapeur faibleplas de la chaleur, le sodium véhicule aussi
trés bien les ondes acoustiques et I'électricitépdsséde par ailleurs des propriétés
paramagnétiques.

Le sodium a aussi des inconvénients. Le sodiumlhgéta est un trés fort réducteur. I
s'enflamme spontanément au contact de I'air ovodgdéne a partir de 130°C et réagit avec
'eau suivant une réaction exothermique produisnta soude et de I'hydrogene. Lorsqu'il
contient de I'oxygéne dissous, le sodium deviemtasif vis-a-vis des aciers austénitiques et
ferritiques. Pour limiter ces phénomenes, une jgatibn continue du caloporteur est mise en
ceuvre. Les régles générales d’exploitation des H8fRissent en effet une concentration en
oxygéne dissous dans le sodium inférieure a 3 pdma concentration supérieure a 5 p.p.m.
implique l'arrét immédiat du réacteur. Enfin, ledsom est complétement opaque. Une
inspection des structures sous sodium ne peut pascse faire par des méthodes optiques
classiques.

Le sodium, comme tous les métaux liquides, présenéetension superficielle élevée
qui varie assez peu avec la températyre = 0,19 J/mM & 200°C ey = 0,15 J/mM & 550°C. La
relation suivante est proposée [Rod96] :

Ky =(206,7- 0,1x T ) x 10° J/nf (1.13)
avec T la température du sodium en °C. La variation netatent faible de la tension
superficielle avec la température et la concemnagn oxygéne dissous dans le sodium
[Add65] ne semble pas pouvoir expliquer les phénmaeobservés dans le processus de
mouillage [Vui76]. C'est pourquoi, dans la suit@éeuattention particuliere est portée sur

I'influence des films surfaciques d'oxydes.
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[.3.2. Mouillage et stabilité des films surfaciques'oxydes

Un film surfacique d'oxydes existe sur les métaokdss et sur les aciers. Les
propriétés de ce film, et la nature de son int@acavec le sodium liquide, sont de loin les
facteurs les plus importants contrélant le moudldéddd84]. Certains chimistes [Smi71,
Rou75, Vui76, Add84, Raj95] tentent de prédire dtune de ces interactions par une analyse
thermodynamique consistant a évaluer la stabii® akydes composant ces films vis-a-vis
du sodium. Malheureusement, cette analyse n'estgpeejamais complétée d'une étude
cinétique permettant de s'assurer que les viteEsesaction sont significatives.

A priori, comme la thermodynamique est fonctionaleempérature, si le mouillage fait
intervenir des réactions chimiques a l'interfadesara alors nécessairement fonction de la
température. Il est donc raisonnable d'étudiepteétation entre mouillage et type de réaction
a la surface. Cependant, il est important de ropierla réactivité d'un oxyde de métal sous la
forme d'un film fin (Quelques nanométres d’épaigs@n contact intime avec le substrat
métallique ne peut étre évaluée rigoureusemergreant compte seulement de la stabilité des
oxydes.

Lorsqu'un matériau métalliqgue solide est immergasddu sodium liquide, plusieurs
types de réactions peuvent avoir lieu entre lewodet le film d'oxydes solide présent a la
surface du solide, et chaque type donne lieu &réifits comportements de mouillage
[Add84]. L'analyse thermodynamique permet d'envesdg comportement du sodium vis-a-
vis de ces oxydes. Lorsque l'enthalpie libre denfdion d'un oxyde de métal est beaucoup
moins grande que celle du monoxyde de sodiurONaomme par exemple avec le fer, le
cobalt et le nickel), I'oxyde est généralement detement réduit en métal, et c'est la surface
métallique "propre" qui est au contact du sodiunrsijue I'oxyde de métal et le monoxyde de
sodium ont des enthalpies libres similaires, (clestas du chrome, du molybdéene et du
tungstene), une couche intermédiaire d'oxydesitespeut étre formée entre le sodium et le
métal. Enfin, lorsque le métal solide est capabl@rendre de I'oxygéne provenant du sodium
liquide (c'est le cas du zirconium par exemple3tde mouillage de I'oxyde de surface qui est

significatif.

1.3.3. Mouillage des métaux de transition par le shum liquide

Les métaux de transition représentent les pringipéiéments d'alliage des aciers
inoxydables austénitiques tels que la nuance 3D4lagit donc, dans cette partie, d'identifier

le role et I'impact de ces éléments sur les prawide mouillage des aciers inoxydables.
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1.3.3.1. Observations générales

Les conclusions générales d'Addison [Add84] sumfllience des conditions et

parametres expérimentaux vis-a-vis du mouillage rdésaux de transition par le sodium

liquide sont les suivantes :

Les changements observés de I'angle de contaatesyppaesuré™ avec le temps et la
température sont des conséquences directes de¢seviet de la nature des réactions
chimiques s'effectuant entre le sodium et le filoxgdes sur la surface métallique.
Vuillerme [Vui76] en déduit donc que le suivi desriations de I'angle de contatt
permet de connaitre 'avancement de la réductisrodgdes de la surface métallique.
En l'absence de tout film, le sodium pur s'étatexgours pour donneé* =0 sur
nimporte quel métal pur solide. Et inversementptamiére constatation que fait
Vuillerme [Vui76] est que la présence d’'un film giaes sur le métal empéche le
mouillage immédiat par le sodium liquide. Cela esttainement dd selon lui a la
différence des énergies surfaciques des deux ph@sesme l'ont suggeré Livey et
Murray [Liv55], une des raisons expliquant la noatitiabilité des oxydes par le
sodium liquide peut étre la répulsion mutuelle etes anions d'oxygéne sur la surface
d'oxydes et le nuage d'électrons du sodium liquZkux-ci ajoutent qué* =0 ne
peut pas étre atteint entre le film d'oxydes esddium liquide si ce dernier est
incapable de réduire I'oxyde.

Le comportement de mouillage peut étre considémadateé influencé par la
concentration en oxygéne dans le sodium liquidep@iet sera détaillé plus loin.

Les métaux de transition, méme lorsqu'ils ont d&ases a l'air jusqu'a un état de
surface poli miroir, sont encore recouverts d'lm Burfacique d'oxydes invisible. Ce
film résulte de I'oxydation a I'air humide a temprre ambiante. Seules quelques
méthodes utilisées comme traitement final sontcafis pour enlever ce film
d'oxydes. Barlow et Planting [Bar69] ont par exeeng¢montré que le nettoyage par
bombardement ionique sous atmosphere d'argon pemmeeamélioration qualitative
du mouillage de certains métaux par le sodium,ail#ment mouillables ou non-
mouillables avec des préparations normales (tratesn mécaniques ou

électrochimiques) des échantillons.

Par ailleurs, Jourdan et Lane [Jou66, 67] condtatea caractéristique commune aux

métaux qui sont bien mouillés par le sodium (zargent, or, mercure, palladium et platine),
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a savoir une solubilité marquée du métal solidesdarsodium. En groupant tous les systemes
étudiés par Jourdan et Lane du point de vue duéddg mouillabilité, une caractéristique
commune ressort : la solubilité des métaux du greadgs métaux difficilement mouillés est
tres faible et bien plus faible que celle du grodpse métaux facilement mouillés. En effet, la
solubilité du platine et du palladium dans le sadiest de plusieurs % en masse. Tandis que
pour le systéme sodium-nickel, du groupe des médiftigilement mouillés, la solubilité est
extrémement faible et avoisine 18 en masse. De plus, Weeks et Isaacs [Wee73] emintr
gue les solubilités du fer, du chrome et du nickeit tres faibles, de I'ordre de quelques ppm,

méme a 800°C.

1.3.3.2. Classement des métaux de transition en ieogroupes

Selon la stabilité des difféerents oxydes des métdextransition, trois groupes de
meétaux peuvent étre distingués.

Le premier rassemble les métaux nobles, tels grgeht, I'or, le mercure, le palladium
et le platine, dont les oxydes sont tres facilermédtiits par le sodium [Add84, Alc94]. Par
conséquent, ils exhibent de tres bons comportemaatsnouillage : mouillage complet
(6 = 0°) et rapide voire immédiat a de tres bassepéeatures du sodium, voisines du point
de fusion [Jou65, 66, 67, Bar69]. Le fait que legdes des métaux nobles soient beaucoup
moins stables que Ma sur toute la gamme de température peut explitmenouillage
complet. Le caractere immédiat du mouillage, queanti, pourrait avoir pour origine la
rapidité de la cinétiqgue de réduction de ces oxytdescomportement de mouillage de I'or
explique ainsi l'efficacité du dépdt d'or sur laghragme des TUSHT qui permet d'obtenir un
bon couplage acoustique dés lI'immersion des captians du sodium a 105°C [Duc88]. Il
pourrait étre aussi intéressant d'examiner la piiési de remplacer I'or par lI'un de ces
métaux nobles si le colt du traitement en étaititéd

Le second groupe rassemble les métaux tels quer,ldef nickel, le cobalt dont les
oxydes sont assez facilement réduits par le sodiddu84, Alc94]. Pour ce groupe, le
mouillage @< 90°) n'est jamais obtenu immeédiatement. Le nemyel complet est obtenu en
guelques minutes a des températures supérieur89-as52°C. Il est obtenu lentement, de
guelques dizaines de minutes a quelques heures, dqesutempératures proches de leur
"température de mouillage critique™ (notion expégua I'annexe 2).

Le troisieme groupe comprend le molybdene, le tiamgs et le chrome. Ces métaux

forment des oxydes ternaires qui peuvent étreedadih sodium pour une certaine gamme de
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températures et de concentrations en oxygéene nmiigles caractéristiques de mouillage

typiques des métaux du second groupe pour lesgueisste une température de mouillage
critique [Add84].

Il est important de signaler que le fer, le coblaltnickel et le chrome représentent les

principaux constituants (voir tableau I.1) des eximoxydables austénitiques tels que les

nuances 304L, 316L et M316. Le fer, le cobalt atitkel font partie du second groupe et le

chrome fait partie du troisieme groupe. A l'ann2xaine syntheése bibliographique sur le

comportement de mouillage de ces métaux est repettdes notions importantes, telles que

la température de mouillage critique, sont intréeki

C Cr Fe Ni Co | Mn | Si P Cu| N | Ti| Al | Zr B |[Mo| S

304L|0,03 (17/20(~65,0(10/12,5 - |2,0|1,0|0,045| - - - - - - - 10,03
max max | max| max
M316/0,04| 17,5 | 64,0 | 14,0 |0,015/1,7 0,3 |0,014/0,03|0,03|0,01]|0,005|0,01|0,0015| 2,5
316L|0,03 (16/18|~65,0( 10/14| - |2,0| 1,010,045 - - - - - - |2/3
max | max max|maX| max

Tableau I.1 : Composition des nuances d'aciers M316L [Hod76] et 304L [Che99].

[.3.4. Mouillage de I'acier inoxydable austénitiquepar le sodium

Dans ce qui suit, l'influence des différents facdequi agissent sur le comportement de

mouillage de I'acier inoxydable par le sodium éstutée. Ces facteurs sont les suivants:

la rugosité de la surface, (cf § 1.2 sur le castgain

la température du systeme qui contréle la thermachygue et la cinétique des
réactions chimiques de surface ainsi que la tensigrerficielle du sodium et la
solubilité du gaz inerte,

le temps associé a I'évolution de la réaction dumid'interface et a la diffusion du
gaz qui peut étre piégé entre l'acier et le sodlans le cas d'une interface composite,
la composition du film d'oxydes a la surface dei¢aet donc par voie de conséquence
la composition de l'acier et en particulier sa teren chrome,

la concentration en oxygene dissous dans le sodium,

I'épaisseur de ce film d'oxydes, sa compositiostiseture, etc.

la teneur en gaz inerte (argon dans la plupartdgsdissous dans le sodium,

la propreté de la surface de l'acier (présenceotdaminants a la surface tels que

graisse, gaz adsorbés, humidité, poussieres).

L'effet des deux derniers facteurs cités n'estgtadié dans ce chapitre. L'effet de la

teneur en gaz inerte dissous dans le sodium secué\au chapitre suivant.
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1.3.4.1. Influence de la température sur des tempsourts

Hodkin et ses associés [Hod73, 74, 76] ont étueliédmportement de mouillage de
divers aciers, dont les nuances 316L et M316, gadeetechnique de la goutte sessile. Leurs
résultats montrent que le comportement de mouilthffere entre les températures basses et
élevées. Les cas du mouillage dans des temps doudgues minutes) de surfaces polies
mécaniquement en 316L et M316 par du sodium conté@ppm d’'oxygene est illustré au
tableau 1.2 et a la figure .11. A basse tempeéeatfinférieure a 300°C), le sodium est
apparemment inerte et non-mouillag & 90), tandis qu'a température élevée il mouide d
maniere irréversible. La transition d'un régime'autte se produit a environ 300°C. Un
excellent mouillage, défini paf* < 20°, n'est pas atteint a une température infégiedr
550°C. Il est intéressant de remarquer que l'allie® courbes des nuances d'aciers 316L et
M316 (Fig. 1.11) est tres semblable a celle du ctedFig. A1.1).

6* a Température en °C a laquelle

Ra enpym | ~160°C | le comportement deg* = 90°| g* = 20°
mouillage change
0.033 146 280 310 560

Tableau 1.2 : Comportement de mouillage par dusadcontenant 20 ppm d'oxygéne de
l'acier 316L. [Hod76]
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Figure .11 : Comportement de mouillage des nuaildé€dt. (courbe 6) et M316 (courbe 7)
par le sodium vis-a-vis de la température. [Hod76]

Addisonet al.[Add68] ont attribué le changement de comportendentouillage entre
basse et haute températures a l'influence desaéachimiques a l'interface entre le sodium

et le film d'oxydes présent sur tous les aciers.
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1.3.4.2. Influence du couple temps - température

Hodkin et ses associés [Hod73] ont regardé l'imtgedu couple temps/température
pour la nuance d'acier 316 (17% Cr, 12% Ni, 2,5%.Meomme lillustre la figure .12, le
temps nécessaire pour obtenir un excellent moeil{&y = 20°) diminue avec la température.
Si la température du sodium est supérieure a 370ACexcellent mouillage est obtenu en
moins de 20 heures. Si la température du systenséuseentre 320 et 370°C, un excellent
mouillage est possible mais au bout d'un temps pput étre beaucoup plus long. Il
semblerait, a partir de ces données, qu'a une tatope inférieure a 300°C, un excellent

mouillage ne se produise jamais, quelle que saitifée de I'opération.
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Figure .12 : Température en fonction du temps paiteindre un mouillage excellent de
l'acier 316. [Hod73]

Une explication de cet effet est que la surfacealtigtie est initialement couverte par
un film d'oxyde dont la réduction chimique par ¢telism est lente et détermine probablement
la vitesse du processus de mouillage. La cinétilpueduction dépend de la température et de
la nature de l'oxyde de surface. L'influence desdgarametre est examinée au paragraphe

suivant.
En résumé, les plages de température a reteniregpmat le comportement de

mouillage du systéme acier inoxydable 316/sodiun ks suivantes :
— non-mouillage permanent : température du sodiur@G<@,

— mouillage immédiat : température du sodium > 536Adiron.
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1.3.4.3. Influence de la constitution du film d'oxyles : teneur en chrome

Selon Rousseau et Riggi [Rou75], la compositionalgsles de surface est fixée par la
composition de l'acier lui-méme. Or Longson et Ewods[Lon73] font remarquer que le
comportement de mouillage de I'acier inoxydabléyge M316 est assez différent de celui du
fer et du nickel pur. En effet, contrairement aas du fer et du nickel, I'angle de contact n'est
jamais inférieur a 30° méme au bout d'un tempslérgg De plus, la vitesse de diminution de
'angle de contact n'augmente pas avec la tenewxggene du sodium et dans certaines
expériences l'addition d'oxygene induit I'effet op@. Addison [Add84] en déduit alors que la
seule propriété de l'acier de type 316 suscepftil@lecontribuer a ce comportement de
mouillage est sa teneur en chrome. La valeur iraptetde l'angle de contact a I'équilibre
suggere que c'est un film d'oxyde, plutét qu'unaingtopre, qui est partiellement mouillé par
le sodium. Il est rappelé que le chrome forme uydexternaire NaCr@qui n'est pas réduit
par le sodium a basse température.

La nature du processus chimique impligué n'est ggasement identifiée mais la
corrélation entre composition de l'acier et comgront de mouillage montre que le chrome

joue un role significatif [Hod74].

1.3.4.4. Influence de I'épaisseur du film d'oxydes

La surface des aciers inoxydables est recouveartefdin d'oxydes (Fig. 1.13) dit film
passif protecteur pratiquement impermeéable et noreyx d'une épaisseur de plusieurs
dizaines d'angstroms [Rab71] constitué principal@rd®xydes de fer et de chrome [LeBO0O].
Les films formés par passivation électrolytiquegittment couramment employé dans la
fabrication de structure en acier inoxydable, ard @paisseur généralement comprise entre 1
et 10 nm [LeBO0O0].
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Couche contaminée _Couche de gaz ajsorbé __Couche d'oxydes

/Cnunhe écrouie

T e e j————

Figure .13 : Représentation schématique d'une sertbacier inoxydable. [Rou75]

Il est important de remarquer que I'épaisseur didmed'oxydes est tres inférieure aux
dimensions caractéristiques de la rugosité (ddrbode quelques pm). Ceci signifie qu'une
réduction de ce film d'oxydes par le sodium liquidentrainerait pas une diminution de la
rugosité puisque le film d'oxydes suit le profil mgosité.

Comme le montre le tableau 1.3, I'augmentation'@galsseur du film d'oxydes sur les
surfaces des substrats de 316L, réalisée par ydaten a 700°C, tend a augmenter les
angles de contact a basse température mais ageseméent la température a laquelle le

mouillage se produit [Hod76].

Durée Epaisseur du 6* en ° Température en °C a laquelle
d'oxydation & | film estimée en| a~ 160°C | le comportement deg* = 90°| §* = 20°
700°C en heures  angstroms mouillage change
0,1 78 131 280 350 500
1 118 133 320 340 510
10 390 160 220 375 520

Tableau 1.3 : Influence de I'épaisseur du film gldes, contrélée par pré-oxydation a 700°C
pendant diverses durées, sur le comportement délagmude |'acier 316L. [Hod76]

1.3.4.5. Influence de la concentration en oxygénassous dans le sodium

Selon Hodkin et Nicholas [Hod76], plus la concetira en oxygene dissous dans le
sodium est importante, plus la formation des fibnsfaciques est favorisée, et phifsest
élevé a basse température (inférieure a 250°C).alaurs, d'apres Longson et Prescott
[Lon73], la vitesse de diminution d& n‘augmente pas avec la concentration en oxygene du
sodium, contrairement au cas du fer et du nickelams quelques expériences l'addition

d'oxygene provoque méme l'effet inverse.
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En conclusion, la mouillabilité & basse températimenéliorera si la concentration en
oxygéne dissous dans le sodium diminue [Hod76].sdfait intéressant d'étudier ce
comportement grace a une expérience de mouillagedinm ou la concentration en oxygéne
dissous dans le sodium serait contrblée et mes@eéke-ci permettrait d'observer si le
mouillage @ < 90°) de l'acier 304L peut étre obtenu a une &atpre inférieure a 300°C,

voire a une température avoisinant les 180°C, lardg concentration diminue.

1.3.4.6. Interprétation par la thermodynamique chimique

Plusieurs oxydes peuvent se trouver a la surfageatier inoxydable austénitique. Les
principaux sont I'oxyde de chrome f%, I'oxyde de nickel NiO, les oxydes de fer, mais
aussi des spinelles et des hydroxydes (plus dédsigtat fournis dans [LeB00]).

Les oxydes ternaires connus Nakli€&t NaNiO, sont réduits par le sodium liquide.
L'oxyde ternaire NdgeQ; n'a été observé que dans du sodium saturé enrmeygé composé
NaFeQ est réduit a 260°C. En revanche, la chromite Na@<D stable a presque tout niveau
d'oxygene. La chromite NaCgGerait donc le seul oxyde stable dans du sodiuaibde
concentration en oxygéne et a une températureisupgia 260°C [Add84].

Rousseau et Riggi [Rou75] appliquent alors au 3@4iméme raisonnement que celui
fait pour le chrome (cf. annexe 2) et expliquemtralque le mouillage du 304L apparait a
environ 100°C de moins que celui du chrome. Le tteme de l'acier 304L serait lié a
'absence de formation de la chromite de sodiura & réduction des oxydes de chrome
lorsque la température est suffisamment élevée.

Une autre interprétation basée sur le raisonnerd&kddison [Add84] consiste a
considérer le cas opposé. C'est-a-dire que le tagailde I'acier inoxydable serait lié a la
réaction de surface menant a la formation de chieomais aussi de chrome, ce dernier étant
responsable de I'amélioration du mouillage. Dansase le passage d'un comportement non-
mouillant & un comportement mouillant dépendrait lalecinétique de cette réaction de
surface. Cette cinétique serait tres lente pourtelapératures inférieures a la température de
mouillage du chrome.

La encore, le manque d'informations concernaniniéticue de mouillage du chrome et
de l'acier et l'influence de la teneur en oxygeanesadium ne permet pas de conclure sur la

validité de ces deux raisonnements.
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1.3.4.7. Influence de divers traitements de surfacsur le mouillage

Les traitements de surface peuvent influer surrtpneté de la surface de l'acier, la
rugosité de la surface, la nature du film d'oxydda surface de l'acier, et I'épaisseur de ce
film d'oxydes.

Les divers traitements de surface étudiés lors dgramme expérimental mené par
Hodkin et Nicholas [Hod76] ont eu plus ou moindfdtesur le comportement de mouillage
des aciers inoxydables. Les données obtenues d@apsogramme sont insuffisantes pour
permettre de généraliser, mais il semble que l|éstsebbservés soient plutét dus aux
changements de la composition des films surfacigleét qu'a I'érosion des aspérités de la
surface. De maniére générale, les méthodes pemhdgadiminuer la rugosité induisent une
diminution de l'angle de contact pour des tempéeatinférieures a 250°C. Les méthodes qui
consistent a diminuer I'épaisseur du film d'oxydes quant a elles, I'avantage de diminuer le
temps nécessaire pour obtenir le mouillage a dapédmtures supérieures a 400-500°C. Le
bombardement ionique est I'une de ces méthodes|leetpermettrait méme, semble-t-il,
d'enlever completement la couche d'oxydes afintefobun mouillage immédiat [Bar69]. Il
pourrait étre intéressant d'examiner la faisabied'application industrielle de ce procédé au

traitement du diaphragme des TUSHT.

|.4. Systeme équivalent silicium hydrophobe — eau

L'interface silicium hydrophobe — eau est considéar, par la suite, des expériences
"équivalentes” en immersion dans l'eau seront s€ad. En effet, I'expérimentation en
sodium, dans des conditions représentatives descelll réacteur, nécessite de disposer
d'installations expérimentales élaborées (contd#ela chimie du sodium, régulation de
température, etc...). Ce qui implique des durées d&e ren ceuvre et des contraintes
réglementaires d'exploitation incompatibles avex besoins, la réactivité nécessaire et le
planning d'une thése. C'est pour cette raison gsy@teme non-mouillant équivalent au
systeme acier 304L - sodium liquide a été utilisé.

Cette équivalence a seulement pour but de simuleaa le caractere non-mouillant du
systeme 304L - sodium et non son comportement pbgsimique complexe. Cette
équivalence entre les deux systéemes non-mouill@vient en fait a s'intéresser uniguement
au cas du non-mouillage permanent de l'acier inalgd observé pour une température du

sodium liquide inférieure a 300°C (cf. § 1.3.4.En effet, il est tres probable qu'a ce niveau
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de température le sodium ne réagisse pas ou peatejt pas avec le film d'oxydes de l'acier.
Par conséquent, I'état physicochimique de l'interfest supposé invariant au cours du temps.
Il faudra donc, dans la mesure du possible, s'assue I'état physicochimique de l'interface
"équivalente” en eau le soit aussi.

Le matériau solide choisi pour le systéme équiageneau est le silicium car il est
possible de modeler la géométrie de sa rugositégmprocédés spécifiques. En outre, il est
possible de greffer a sa surface une fine coucldeophobe de fagon a obtenir un systéme
non-mouillant avec I'eau. Ainsi, lorsque cette acefa rugosité contrdlée est mise en contact

avec de I'eau, la fraction surfacique de gaz pééljaterface solide - liquide est connue.

[.4.1. Les échantillons

Les échantillons décrits ici seront utilisés poes @xpériences de mouillage dans la
suite de ce chapitre, et pour des expériencessatimes en eau dans les chapitres suivants.
Un des objectifs de I'expérience ultrasonore ppialel, décrite dans le dernier chapitre, est de
guantifier I'influence de divers paramétres detdliface composite sur la transmission des
ultrasons. Les parametres principaux sont la fracsurfacique de gaz et la taille des poches
de gaz. Pour limiter le nombre d'échantillons @san du colt de fabrication élevé) au strict
nécessaire tout en répondant a un programme exg#airie plus riche possible, les plages
de variation des parametres ont été soigneusengéintitgs. Les criteres de sélection de ces
gammes seront expliqués.

lIs sont en silicium d’orientation cristallographie [100]. Deux échantillons, appelés
"échantillons de référence", sont lisses sur lesxdaces Ra< 1 nm). lls serviront en effet de
base de comparaison pour les résultats obtenuses/@atres. Les autres possedent tous une
rugosité idéale faite de rainures ou de trous dyijues gravés sur une seule de leurs deux
faces (initialement lisse, elle aussi, avant lasgre). La gravure est réalisée par la méthode
de lithographie et RIE (Reactive lon Etching) salnt des masques. Les échantillons sont ici
classés et présentés suivant leur épaisseur puisiif de rugosité : deux épaisseurs et trois
motifs différents sont utilisés. Les échantillorfing" ont été utilisés lors d'expériences
ultrasonores antérieures [Les04, Moy05] et sontiséi aussi dans les expériences
ultrasonores des chapitres suivants. L'utilisatiéchantillons "épais” permet de disposer d'un
temps de vol de I'onde dans I'épaisseur de I'édibanbeaucoup plus important. Les échos
successifs faisant des allers-retours entre les i¢erfaces de I'échantillon peuvent ainsi étre

séparés au lieu de se superposer comme c'estpewakes échantillons fins.
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[.4.1.1. Les échantillons fins

Les échantillons fins sont des plaquettes (waeu prés rectangulaire de dimensions
40 x 50 mm. Leur épaisseur est de 525 pm, ce qui correspame &paisseur standard pour
des wafers en silicium utilisés en microélectroriqGes échantillons fins sont caractérisés

par deux types de motifs.

1.4.1.1.1. Les échantillons a rainures

Les échantillons a rainures sont au nombre de kaptugosité idéale de la face gravée
se présente sous la forme d'un réseau périodiguainigres régulierement espacées d'une
distancee (Fig. 1.14). Les techniques de gravure utiliséesmettent de fabriquer des rainures
uniqguement en forme de créneaux, c'est pourquaiaiesires sont de section rectangulaire.
Leur largeur 2 est de 20 um et leur profonddude 30 um. La fraction de surface non gravée
est notéer, les rainures occupant une fraction surfaciqueaeppe €gale a 47 Les

caractéristiques géométriques de la rugosité déawmtillons sont données au tableau 1.4.

Figure 1.14 : a) Photographie au MEB de la face gradéen substrat [Moy05]. b) Vue en

perspective isometrique de la surface de I'échantitomportant un réseau périodique de

rainures de section rectangulaire de largeur 2detprofondeur h, paralléles entre elles et
espacees d'une distance e.
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2r (pm) e (um) r

Echantillon de référence - - 1

Echantillon R1 20 200 0,90
Echantillon R2 20 90 0,82
Echantillon R3 20 53,33 0,72
Echantillon R4 20 35 0,64
Echantillon R5 20 24 0,54
Echantillon R6 20 16,66 0,45
Echantillon R7 20 11,42 0,36

Tableau 1.4 : Caractéristiques géometriques deulgasité des échantillons fins a rainures et
de I'échantillon de référence fin. [Moy05]

1.4.1.1.2. Les échantillons a trous

Seuls deux échantillons fins a trous seront @aslig=ig 1.15). La rugosité idéale de la
face gravée se présente sous la forme d'un résgadigue de trous cylindriques dont la
maille élémentaire est un triangle isocele de as# de hauteunr, a ne pas confondre avec
la profondeur des trous(Fig. 1.16).

Figure 1.15 : Images profilométriques de I'échaotillT1 & gauche, et de I'échantillon T2 a
droite (profilométrie réalisée par J. Conti, CRMNL)échelle de couleur est indiquée en pm.
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Echantillon Echantillon
T1 T2
2r (um) 32 32
br (um) 43 37
hr (um) 43 37
T 56 £ 2% 38 £ 5%

Figure 1.16 : A gauche : maille élémentaire du résdaurous. A droite : caractéristiques
géometriques de la rugosité des échantillons fitreas.

1.4.1.2. Les échantillons épais

Les échantillons, au nombre de 14, sont des disggd90 mm de diamétre (Fig. 1.17.a)
et d'épaisseul =10 mm, qui est I'épaisseur maximale pour laguédls procédés de
lithographie optique et gravure RIE sont réalisable rugosité contrdlée est caractérisée par
un réseau hexagonal de trous cylindriques idersgigig. 1.17.b et 1.18) dont le diametre, 2
et la profondeurh, peuvent varier suivant les échantillons (5, 1QLbym environ pour et
10 ou 30 um environ potn). L'écartement entre les trous est variable suilesnéchantillons.

a)

Figure .17 : A gauche : Photographie de la face gmd&in échantillon épais. A droite :
schéma d'un réseau hexagonal de trous cylindrigLeeslistance 2r correspond au diametre
des trous cylindriques et la distance a a I'entrarére deux trous.
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Figure 1.18 : Images profilométriques de I'échadtillE3 & gauche, et de I'échantillon E12 a
droite (profilométrie réalisée par J. Conti, CRMM).

Pour tous les échantillons étudiés, la maille éhgaiee du réseau hexagonal des
échantillons est un triangle équilatéral (Fig. Id7 La fraction de surface non gravéest
calculée par l'intermédiaire de la fraction surdaei apparente des trogs=1- 7. ¢r est

égale au rapport entre la surface des portionsistries inscrits dans la maill@?/2 et la

surface de la maill 3/4)(2r + e)z. Le calcul donne ainsi :

V4 2r 2
=1-gr =1-—— . .14
r o 2@(2 +ej (114)

Le tableau 1.5 récapitule les caractéristiques gdoques des difféerents échantillons.

Ce tableau donne les valeurs moyennes de chaquelegiraainsi que les incertitudes
associées obtenues. La moyenne et I'écart typen@d@nt de calculer l'incertitude) sont
obtenus en effectuant, a partir des images proéitaques, 10 mesures a différents endroits
pour chaque échantillon. Il est important de notee la gamme de variation dede 50 a
90 % environ, a été choisie de facon a couvrir plage pertinente autour de 70 %. Cette
valeur (correspondant ici a-1¢s) avait en effet été identifiée par Lesueur [Moy@bnme
étant la frontiere entre deux régimes de transomsailtrasonore. Cette remarque sera

explicitée au dernier chapitre.
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2r (um) e (um) e'(Lm) h (um) 7 (%)
Echantillon de - - - - 1
référence
Echantillon E1 8,4+0,5 49 14,5 29,3+8,5 64 +4
Echantillon E2 19,2+0,6 6,9 26,0 279+1,1 5+
Echantillon E3 289+1,4 10,3 39,0 285+2,3 A+
Echantillon E4 10,6 £ 0,6 6,9 19,8 27,0+0,9 67 +
Echantillon E5 18,9+0,8 16,1 41,7 295+1,1 73 +
Echantillon E6 28,7+0,8 23,6 61,8 32,2+35 73 +
Echantillon E7 10,2+15 11,5 27,4 28,0 80+h
Echantillon E7bis 10,6 £0,5 11,0 26,8 10,7+ 0,9 8«72
Echantillon E8 19,2+1,8 24,0 55,6 30,2+ 3,3 & +
Echantillon E9 309+1,4 34,8 82,8 315+2,6 8D +
Echantillon E10 10,9+0,4 18,5 40,0 30,5+3,2 188
Echantillon E11 199+1,2 38,3 80,9 32,0+2,3 180
Echantillon E12 29,0+1)9 58,1 121,8 319+1,2 90

Tableau 1.5 : Tableau récapitulatif des caractdgses géométriques des différents
échantillons

Les échantillons vierges (sans gravure) sont faBsgpar la société SILTRONIX. Le
Laboratoire d’Analyse et d’Architecture des SystertisAAS) a Toulouse réalise les masques
pour les lithographies optiques. L'Institut d'Etecique Fondamentale (IEF) a Paris réalise

les lithographies optiques ainsi que les gravurefopdes RIE (Reactive lon Etching) a partir
des masques.

[.4.2. Le traitement hydrophobe

Pour simuler en eau le comportement non-mouillantsddium liquide vis-a-vis de
I'acier, les surfaces solides en silicium doivang &ydrophobes. Du fait de son exposition a
I'air, le silicium est recouvert d'une fine coucmxyde SiQ. Le systéeme eau - Si@tant
mouillant, l'interface ne piege pas de gaz. Pouemwib une interface composite, la surface des
échantillons doit étre traitée chimiquement de fiegda rendre hydrophobe.

Le traitement des échantillons est effectué au réeté Recherche de Modélisation
Moléculaire (CRMM) de Mons en Belgique. Une couthes fine (environ 20 Angstroms)
d’octadécyltrichlorosilane (OTS) est greffée surslaface des échantillons par un procédé
utilisé en phase liquide [Brz94, Sem99]. Le syst&ubantillon traité - eau est ainsi non-
mouillant (& > 90°). Les échantillons sont examinés aprés efr@nt par analyse
profilométrique au CRMM afin de vérifier les dimémss caractéristiques des trous et de

s’assurer que la couche d’'OTS greffée n'a pas nolkitat de surface de la face gravée.
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[.4.3. Mesures d'angles de contact

Le CRMM a effectué des mesures d'angle de contactapméthode de goutte posée.
Des gouttes d'eau milliQ (eau ultrapure : déminggal et sans ions) ont été déposées sur la
face rugueuse des échantillons épais ainsi quensudes deux faces lisses de I'échantillon de
référence épais (Fig. 1.19). Ces mesures visenérdier I'nydrophobie du greffage OTS
réalisé sur tous les échantillons. Ces mesuresetdriiangle de contad® moyen et I'écart
type associé (tableau 1.6) obtenus en faisant lgem@e sur 20 mesures de la moyenne entre

I'angle mesuré a gauche et celui mesuré a droite gleutte.

Figure 1.19 : Photographie d'une goutte d'eau mili@ I'un des échantillons épais
permettant de mesuré¥ (J. Conti, CRMM).

Eréf E1 E2 E3 E4 E5 E6 E7| E7bjs  E§ E9 E10 El1  H12
go§2n 107,5| 1208 127,24 1284 122)6 1182 1186 1169 ,51151085| 116,8 1152 105 104/4
Ecart 2.9 1,7 4,3 1,8 1,9 1,9 2,4 3, 2,1 4,1 30 2|8 4616
type (°)

Tableau 1.6 : Angles de conta@t moyen et écart type mesurés pour chacun des éttbas
épais (mesures effectuées par J. Conti, CRMM).

Des critéres énonceés au § 1.2.4, le critére le piudraignant pour que l'interface sous la
goutte soit composite, c'est-a-dire pour que dusgetzpieégé dans les cavités de la rugosité,
est le suivant : I'angle d'avance est tel gue £+ 772 et la dimension de la cavité est tres
inférieure a la longueur capillaire du liquide. Bde cas des échantillons épais, les cavités
sont des trous cylindriques tels que 230 um. Les diametres des trous sont donc trés
inférieurs a la longueur capillaire de I'eau quoiaine 2,7 mm. Par ailleurs, les trous sont
cylindriques si bien qug= 0. De plus, la surface des échantillons est dphvbe, donc :

&,>90°, comme le prouve la valeur @ mesurée sur I'échantillon de référence lisse.nEnfi
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'angle d'avance est tel quedy = &, donc linéquation (1.12) s'applique pour tous les
échantillons rugueux épais. Ainsi, lorsque la godteau est posée sur un de ces échantillons,
les trous cylindriques sont remplis de gaz, etricorrespond alors a la fraction surfacique de
gaz sous la goutte.

Par ailleurs, comme lindique le tableau I.7, ledeurs de& calculées a partir de
I'équation (1.9) sont inférieures a 102° pour tasséchantillons. Ainsi, il suffit que I'angle de
Young du systéme échantillon hydrophobe — eaussiérieur a 102° pour que les interfaces
composites obtenues avec tous les échantillonstssiables (cf. 8 1.2.3.6). Il semble que ce
soit le cas comme le montre la valeur &e mesurée sur I'échantillon de référence lisse
(tableau 1.6). Les valeurs dg nécessaires au calcul @le sont obtenues a partir degrace a

la relation :

M :1+27h(1— 7). (1.15)

Echantillonf E1 | E2| E3| E4| E5 E6| E7 E7hiE8| E9 | E1Q E11| E12
rw 70| 40| 30| 46 28 22 34 18 22 18 22 {16 L4
& (°) 94,4/ 98,2| 101,5| 94,4/ 98,2| 101,5| 94,4| 101,5| 98,2| 101,5| 94,4| 98,2| 101,5

Tableau 1.7 : Valeurs deg,ret de& calculées pour chaque échantillon épais rugueux.

Sur la figure .20, le cosinus de l'angle de cantaoyen & mesuré pour chaque
échantillon (tableau 1.6) avec son incertitude esoest tracé en fonction de la valeurrde
correspondante (tableau I.5). En faisant une régmedinéaire simple (droite des moindres
carrés) a partir de ces points de mesure, il asitaté que les points suivent assez bien une
fonction affine dont l'ordonnée a l'origine est léga 1, puisque le coefficient de
détermination Rest supérieur & 80 %. Grace & I'équation (I.6yokfficient directeur de la
droite obtenue permet alors de remonter a un agieyen sur I'ensemble des échantillons :
Bmoy= 104,8°. Cette valeur obtenue est proche deléamgyen& mesuré sur I'échantillon
lisse, et est incluse dans sa plage d'incertitude.

Il a donc été vérifié que le modele défini paruaton (1.6) décrit relativement bien la
variation de@ avecr. L'accord entre le modéle et les résultats edbsubon pour des
valeurs der sensiblement inférieures a 1. Cette observatiat gexpliquer par le fait que
pour des valeurs deélevées, la distancesséparant deux trous voisins n'est pas négligeable

devant la taille de goutte. L'angle apparent medarss ce cas ne se comporte plus comme un
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angle macroscopique vis-a-vis de la rugosité ctéarét il devient tres sensible a la position

de la ligne de contact.

0,40 0,50 0,60 0,70 0,80 0,90 1,00

01 cos@r) = 0,74 - 1,00 T

0,2 1 R = 0,82 T

0,4 -

cos(&)

0,5 1

-0,6 -

-0,7 -

-0,8

Figure 1.20 : Cosinus de I'angle de contact appar@nen fonction de la fraction surfacique
r d'interface solide — liquide sous la goutte.

[.5. Conclusion

Dans ce chapitre, une étude bibliographique a é&mném pour déterminer les
mécanismes a l'origine du piégeage des pocheszda Gaterface entre le sodium liquide et
I'acier austénitique.

L'étude préalable du cas général du mouillage sllide rugueux par un liquide fait
apparaitre que des poches de gaz peuvent étreepiégée systeme solide-liquide est non-
mouillant et si la rugosité du solide comporte deasngements abrupts de pentes supérieurs a
71— 6. Pour une surface réelle, c'est-a-dire dont lasit§ est aléatoire, il est difficile de
savoir si l'interface est composite et de connddtqgroportion d’interface liquide-gaz sous le
liquide sans connaitre parfaitement la topologidadsurface solide ainsi que la valeur de
I'angle de Young partout sous le liquide.

Les différents facteurs contrélant le mouillagel'deier austénitique par le sodium ont
ensuite été identifiés. Il ressort que la présetina film d'oxydes de chrome stable est a

l'origine du non-mouillage permanent observé pawe température du sodium inférieure a
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environ 300°C. Au-dela de 320°C, un mouillage ieible, traduisant la réduction ou la
transformation du film d'oxydes en oxydes ternaisesproduit au bout d'un temps d'autant
plus court que la température est élevée.

Par ailleurs, I'efficacité du dépot d'or pour leftion d'un bon couplage acoustique des
TUSHT a été expliquée en considérant le comportemiemmouillage de I'or par le sodium
liquide. Il apparait en effet que ce métal faittigade cette famille de métaux (métaux nobles)
dont les oxydes sont tres facilement réduits paotBum.

Pour réaliser des expérimentations en évitant ¢edraintes liées au sodium liquide
telles que sa température €levée et sa réactive lair et I'eau, un systeme non-mouillant
équivalent est utilisé. Il s'agit du systéme gilioi hydrophobe-eau. Le silicium a été choisi
car sa surface peut étre traitée afin de la relmgileophobe et la géométrie de sa rugosité peut
étre modelée par des procédés spécifiques. Il iast possible de connaitre la fraction
surfaciqgue de gaz piégé lorsque cette surface usgualéale est mise en contact avec de
l'eau. Plusieurs échantillons avec des surfacesgasité contrblée ont été fabriqués. La
gamme de variation de la fraction surfacique de gatenue avec ces échantillons a été
choisie de facon a couvrir une plage pertinent@wut'une valeur présupposée étre la
frontiére entre deux régimes de transmission.

Des mesures d'angles de contact de mouillage paétlaode de la goutte posée ont été
réalisées avec ces échantillons. L'analyse delatssa permis de vérifier que le mouillage de
ces surfaces était composite. Une bonne corrélatiété trouvée entre les angles de contact
apparents mesurés et la fraction surfacique dpigge a l'interface.

Le systeme équivalent silicium hydrophobe - eaungétra d'étudier en eau, au chapitre
suivant, la stabilité, et plus généralement le comgment des poches de gaz suite a une
variation du niveau de saturation en gaz dissous taliquide ou a une variation de pression
guasi-statique. Les résultats obtenus seront tengénéralisés, sous certaines conditions, au

cas du systéme 304L - sodium.
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Chapitre Il : Comportement des poches de gaz en rége
guasi-statique

[1.1. Introduction

Au premier chapitre, il a été vu que, sous certioenditions, des poches de gaz
peuvent étre piégées par la rugosité d'une sudatide immergée dans un liquide ne la
mouillant pas. Il s'agit dans ce chapitre de détenles conditions de stabilité de ces poches
de gaz vis-a-vis du niveau de saturation en gdijdige et de la pression hydrostatique.

Des perspectives d'études et des pistes de sautimtustrielles pour améliorer le
couplage acoustique des TUSHT avec le sodium sopbpées dans ce chapitre. Vis-a-vis de
la complexité de la problématique de la thése eedyps imparti, il est choisi en effet de se
limiter a des études de faisabilité ou des analgise®ndances pour conforter certaines voies
plutét qu'une étude globale ne traitant qu'unesseoile.

Dans un premier temps, les notions essentiellesqguaele niveau de saturation en gaz
d'un liquide et la nucléation de bulles sont intiteks Celles-ci permettent de présenter le
modele de la crevasse qui décrit le comportememtedboche de gaz dans une crevasse de
forme géométrique simple. Pour faciliter la comprétien et se ramener a des cas traités dans
la littérature, le cas de la stabilité d'une blilkee est traité avant celui d'une poche de gaz
dans une crevasse.

Le modele de la crevasse issu de la littératureresiite Iégérement ajusté pour prendre
en compte l'effet de la pression hydrostatiqueplets du niveau de saturation en gaz du
liquide, sur la stabilité des poches de gaz emrégjuasi-statique. Il est alors appliqué aux
cas de géométries idéales tels que des crevassgses, cylindriques et en forme de rainures
a section rectangulaire et triangulaire. Cela péerteedévelopper une analyse théorique du
comportement des poches de gaz piégées par laitdugadificielle des échantillons
expérimentaux mais aussi de se rapprocher du gas digosité réelle résultant d'un usinage

meécanique.
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Enfin, deux expériences sont présentées : la preneiéaminant l'influence du niveau
de saturation en gaz du liquide et la seconde=t'éf la pression hydrostatique. Les résultats
obtenus sont interprétés grace a l'analyse théariqu

11.2. Stabilité et nucléation des bulles : bibliogaphie

[1.2.1. Niveau de saturation en gaz d'un liquide

La concentratiort en gaz dissous au voisinage d'une surface liggndeontact avec un

gaz a la pression partieleest déterminée par la loi de Henry :

c=Ku(T)p (1.2)
ou Ky(T) est une fonction de la température seulemenn Biee la loi de Henry s'applique
normalement plutét pour un volume complet de liguéth équilibre avec un gaz, c'est-a-dire a
température constante et a saturation, elle cohaiessi pour cette situation. En effet, cela
revient a considérer seulement une couche supgldiciu liquide infiniment fine qui est a
I'équilibre avec le gaz au bout d'un temps infimteourt.

La relation (Il.1) peut étre utilisée pour convedes concentrations en pression, et la
tension de ga& [Atc89] correspondant a une concentration dormnést définie telle que :

G =c/Ky(T) (1.2)

Un récipient fermé partiellement rempli d'un liquitég qu'illustré a la figure 1.1 est
considéré. L'espace au-dessus du liquide, le gamdeerture, contient de la vapeur et un
autre gaz. La pression dans le liquidelépend de la profondelyr suivant la relation :

p(he) =pL(0) + pgh (11.3)
avecp la masse volumique du liquidg/'accélération de la pesanteupdi0) la pression dans
le liquide au niveau de sa surface libre telle que

pL(0) =pg + (11.4)
ou pg etpy représentent respectivement la pression partiellgaz et la pression de vapeur du
liquide dans le gaz de couverture.
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Dg T Dy

Figure 1.1 : Schéma d'un récipient fermé partiadlent rempli avec un liquide saturé par son
gaz de couverture. Dans le liquide se trouve uriie lge rayon R [Atc89].

A I'équilibre, la loi de Henry s'applique : le ligiéi est uniformément saturé par son gaz
de couverture et la relation (I1.1) s'applique ptaut le volume du liquide. A partir de (I1.1)
et (I1.4), la concentration de saturatioya la pressiopy est donnée par :

Cs = Ku(T)(p(0) —pv) (1.5)

Pour un liquide non saturé (ou bien non uniforménsaturé), st est la concentration
en gaz dissous a un endroit donné dans ce ligiedepport de saturation [Lut88] a cet

endroit peut étre défini comme :
a, =2 (11.6)
CS

OU Cs est la concentration a saturation a la prespjoria sursaturation [Lut88] est définie
comme :

o=as-1. (1.7)
Ainsi, pour un liquide saturez= 0, pour un liquide sursaturg> 0, et pour un liquide sous-

saturéo < 0.

[1.2.2. Stabilité d'une bulle de gaz libre dans uniquide

[1.2.2.1. Liquide saturé

Une bulle sphérique de rayéhlibre dans un liquide uniformément saturé par gan
de couverture est maintenant considérée (Fig. lllBxiste une pression interpg dans la
bulle qui est la somme de la pression partiellegdn dans la bullgs (& ne pas confondre
avecpy) et de la pression de vapeur du liguxietelle que :

Pi = P + Pv (11.8)
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En négligeant les effets hydrostatiques, I'équelides contraintes normales s'exercant
sur l'interface de la bulle s'exprime grace a I'éqonale Laplace :
pi =pL(0) +py (11.9)
avecp,désignant la pression de Laplace telle goe= yv C, ou yv est I'énergie de surface et
C est la courbure, égale &sour une sphére de rayBnDe (11.8) et (11.9), il vient :
Pe +pv=p(0) + uv C (11.10)
La pression dans la bulle au repos est donc supéria la pression dans le liquide
immédiatement hors de la bulle a cause de la presis Laplace.

Dans I'équation (11.10)C est considérée positive quand le rayon de coursireel que
I'interface de la poche de gaz ou de la bulle esvexe du point de vue du liquide. Comme
uv C>0 pour une bulle sphériqups > p.(0) — pv, et par conséquent, d'apres (Il.1), la
concentration en gaz dissous au voisinage derface liquide-gaz de la bulle excéde la
concentration dans le liquide donnée par (I1.5hsfiun gradient de concentration existe dans
le systeme qui conduit a la dissolution de la bpie diffusion du gaz hors de la bulle
[Atc89]. En conséquence, la taille de la bulle éduit, p, augmente, et donc l'exces de
pression partielle du gaz devient plus grand. Aurse¢ bulle de gaz dans un liquide saturé
tendra a se dissoudre complétement. La variatiop, devec le changement de taille de la
bulle est ici négligée car il est souvent suppagglg transfert de masse est assez rapide pour

guepy reste constante quels que soient les changemenéyain de la bulle.

11.2.2.2. Liquide sursaturé

Pour que la bulle libre ne se dissolve pas datiguale, il faut donc que, dans la zone
ou se situe la bulle, ce dernier soit sursaturégaport a la pression partielle du ggalans
son gaz de couverture.

Le liquide est maintenant considéré comme uniforer@rsursaturé. Dans ce liquide, la
concentratiorc et la tension de gaz corresponda@tdonnée par (1.2) sont donc uniformes.
Dans ce cas, la bulle est stable dans le liquida soncentratiort, en gaz dissous dans le
liquide au voisinage de l'interface liquide-gaZalbulle est égale @

L'équation (11.10) d'équilibre de l'interface deblalle peut étre réécrite differemment :

Pc = (p(0)-pv)=uvC (1.11)
D'aprés (11.1),
=%
Pc = K(T) (11.12)
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Si ¢s et G correspondent ici a la concentration et a la tandie gaz de ce méme liquide a la
méme température qui serait saturé par rapporiniélae pression partielle de gag alors,
en utilisant la relation (11.6) puis la relation.{), il vient :

Pc = as (pu(0) — pv) (1.13)
En introduisant (11.13) dans (I.11) puis en udali les relations (11.1), (1.4) et (11.7), il vieén
opg=HuvC (11.14)

Une bulle dans une solution sursaturée en gadasten équilibre thermodynamique avec la
solution si son rayorR, tel queR=2/C, est égal a la valeur critique donnée par (11.14)
[Jon99].

[1.2.3. Le phénoméne de nucléation de bulles

Cette partie reprend brievement les notions esdladti et les différents types de
nucléation détaillés par Jones [Jon99] qui somesupour pouvoir introduire le modele de la
crevasse. Il définit la nucléation de bulles congétat une notion générique qui désigne tout
processus menant, de facon autogene, a la fornwitioa bulle.

La nucléation classique, c'est-a-dire la nucléatiomogene dans le volume liquide (cf.
§11.2.3.1) ou bien la nucléation hétérogene sus derfaces moléculairement lisses (cf.
§ 11.2.3.2), exige des niveaux tres élevés de tuna@on. Dans ce cas, il est nécessaire de
rompre le liquide pour que la phase gazeuse saitder et par conséquent surmonter son
énorme cohésion ou résistance a la tension. Ceperidde faibles niveaux de sursaturation,
des bulles de gaz pourront germer dans le liquidelsi-ci contient des sites de nucléation
(aussi appelés nuclei).

Un site de nucléation est une cavité (ou pochepale séparée du liquide par une
interface liquide-gaz, aussi appelée ménisqueaSiourbureC du ménisque d'un site de
nucléation est égale a la valeur critique de I'éqo&ll.14), alors sa barriére d’énergie de
nucléation, c'est-a-dire la somme des travaux deee$ agissant sur le meénisque, est nulle.
D'autres ménisques de plus grandes courbures aumeriarriére d'énergie de nucléation non
nulle. Cependant, ces niveaux d’énergie seronefaamt inférieurs a la barriere d'énergie de
nucléation classique.

Ces sites de nucléation peuvent étre des micrabelte suspension dans le volume
liquide ou bien des cavités de gaz préexistantedesiparticules solides en suspension ou a
la surface d'une paroi solide en contact aveqlede. Le comportement de ce dernier type de

sites de nucléation sera étudié de maniere dé&tailiés 11.3.
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Les quatre types de nucléation définis par Jehes [Jon99] sont présentés ci-apres.

[1.2.3.1. Type 1 : nucléation homogene classique

Il s'agit de la nucléation dans le volume d'un ligud'une solution homogene. Il n'y a
aucun nucleus présent avant que le systéme neerdill sursaturé. Ainsi, le niveau requis de

sursaturation est trés élevé, supérieur a 100w pl

11.2.3.2. Type 2 : nucléation hétérogene classique

Cette forme de nucléation est essentiellement imengue le type 1, et nécessitera des
niveaux comparables de sursaturation. Initialemiensystéme ne contient pas de cavité de
gaz, ni dans le volume, ni sur les parois du camernLe systeme est soudainement rendu
sursaturé, par exemple par une réduction soudain@edsion, menant a un événement de
nucléation classique. Une bulle peut alors se fordams une crevasse de la surface d'un
contenant, sur une surface moléculairement lissesupwune particule dans le volume du
liquide (Fig. 11.2).

Figure 1.2 : Type 2 : nucléation hétérogene clgss, catalysée par la présence d'un autre
matériau dans le liquide : a gauche, systéme asargaturation; a droite, apres. [Jon99]

11.2.3.3. Type 3 : nucléation pseudo-classique

Cette nucléation comprend la nucléation homogemetgrogene a partir des cavités de
gaz préexistantes sur les parois du contenantasurface de particules en suspension, et a
partir des microbulles dans le volume de la sofuffeig. 11.3). Au moment ou le systeme est
rendu sursaturé, le rayon de courbure de chaquesquénest inférieur au rayon critique, tel
gue déterminé par la théorie classique. Ainsi, pchaque cavité, il existe une barriere
d'énergie de nucléation finie qui doit étre fraechQuand le systeme est sursaturé, des
fluctuations locales de sursaturation sont resgmasadu "déclenchement" des sites de

nucléation. La nucléation de type 3 est obtenuesand/eaux faibles de sursaturation.
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| -‘.\Ft,' CP

Figure 11.3 : nucléation de type 3 : pseudo-classieet de type 4 : non-classique. A gauche,
systéme avant sursaturation (cavités de gaz préexes); a droite, aprés sursaturation.
Type 3 : les cavités de gaz de tailleiltérieure au rayon critique peuvent croitre aann
suivant les fluctuations locales de sursaturatibype 4 : croissance des cavités de gaz ¢ar R
est supérieure au rayon critique. [Jon99]

2
E

11.2.3.4. Type 4 : nucléation non classique

Cette nucléation est considérée comme non classiqual n'y a pas de barriére
d'énergie de nucléation a franchir. La nucléatioliiea généralement a des cavités de gaz
préexistantes dans la surface du contenant ouiailtéans le volume du liquide, et ferait suite
aux évenements de nucléation de type 2 ou 3 (F). Des cavités de gaz comportant un
ménisque dont le rayon de courbure est plus gramd lguwaleur critique de nucléation
représentent une source stable pour la nucléatidltks.

11.3. Le modéle de la crevasse en régime quasi-gtaie

Parmi tous les modéles de nucléation proposés, dmdeles se sont véritablement
distingués, a savoir le modéle de perméabilité adei [You82, 84] et le modéle de la
crevasse [Har44, Str59, Apf70, Win77, Cru79, Tik8687, Atc89, Chal6b, c, d, 07]. Le
modele de perméabilité variable, qui attribue lab#isation du nucleus a un film de
molécules tensioactives, a principalement été gpélia la formation de bulles dans les
liquides sursaturés. Le modéle de la crevasse@uan postule que de petites poches de gaz
sont stabilisées au fond de fissures ou de crevagsseisees a la surface d'un solide non
mouillé par le liquide dans lequel il est immerhé.sujet de la thése porte sur ce dernier type
de situation. En effet, une surface rugueuse r@ells s'apparenter a une surface plane et lisse
dans laquelle sont creusées des crevasses. Rarsilbutre le fait que ce modele ait été
appliqué a divers types de cavitation, il apparai efficace pour expliquer les processus de
cavitation acoustique [Str59, Apf70, Cru79, Atc89Jest pourquoi il a été choisi d'étudier et

d'appliquer uniquement le modéle de la crevasse.
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En 1944, Harvet al. [Har44] ont été les premiers a mettre en avamadeele de la
crevasse. A partir de ce modéle, Strasberg [Steb®nté de prédire l'effet de crevasses
imparfaitement mouillées sur le seuil de cavitatibra considéré la concentration en gaz
dissous et le degré de pré-pressurisation. De ges,travaux ont été faits par Winterton
[Win77] et par Apfel [Apf70], qui ont étendu le sannement de Strasberg pour inclure les
effets de la pression de vapeur, de la températude la taille de la crevasse. lls ont permis
d'obtenir des prédictions qualitatives du seuiindeléation a partir de tels germes pour des
variations de la pression statique du liquide. €rev[Tre87] a aussi étudié la réponse d'une
poche de gaz dans une crevasse a des pressionstgtigees. Le seuil de nucléation dans le
modele de Trevena correspond a la réduction desipresiécessaire pour faire reculer le
ménisque.

Le modéele de la crevasse appliqué en régime qteigiege détermine I'état d'équilibre
d'une poche de gaz, c'est-a-dire la courbure position du ménisque (et donc son volume)
mais aussi la pression partielle du gaz, adopté auine variation du niveau de saturation du
liquide ou de la pression dans le liquide. Cet d&quilibre avec le liquide est obtenu apres
gue la diffusion de gaz au travers du ménisquetale temps de completement s'effectuer. Il
est important de bien distinguer I'état d'équilidecla poche de gaz avec le liquide et celui du
liquide avec son gaz de couverture. Par exemptsgutun liquide est brutalement rendu
sursaturé par rapport a la pression du gaz de dowegeil ne revient pas instantanément a
I'équilibre. Pendant ce temps, I'état d'équilibeeld poche de gaz avec le liquide sursaturé
peut étre atteint si la diffusion de gaz au nivéauménisque s'est complétement réalisée.

Hormis au paragraphe immédiatement suivant (8L).8u lorsque cela est précisé, tous
les raisonnements, relations, commentaires etpréttions établis dans cette partie sont
originaux. La nouveauté et l'intérét de cette as®mlyéside principalement dans l'aspect

pratique et souvent tres particulier des situattosisees.

[1.3.1. Stabilisation du nucleus vis-a-vis du nivea de saturation en gaz

du liquide

Tandis que les autres modéles de nucléation németsque la pression de Laplace soit
contrebalancée pour gque le nucleus soit stablas amodeéle de la crevasse, au contraire, la
pression de Laplace stabilise le nucleus.

La différence avec le cas de la bulle libre (8.B)2est que, grace a la présence du
solide, le ménisque n'est pas forcément convexmidu de vue du liquide; c'est-a-dire qDe
n'est pas obligatoirement positive. Or, dans ledsaa bulle libre a I'équilibre, pour contrer
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I'effet de I'énergie de surface du liquide, la pi@s a l'intérieur de la bullp doit étre plus
grande dep, que la pression dans le liquige (équation (11.9)). Comme il a été vu au
8 11.2.2.1, ce déséquilibre de pression de gazagrdrque le gaz aura tendance a quitter la
bulle pour se dissoudre dans un liquide saturéagn @ependant, si la courbure de la bulle
était dans l'autre sens, c'est-a-dire concave du geivue du liquide, ce qui correspondrait a
un rayon de courbur < 0, la pression de Laplace agirait vers l'intérigu liquide, réduisant

la pression du gaz a l'intérieur de la bulle, ginbgue du gaz dissous tendrait a quitter le
liquide pour entrer dans la bulle.

Pour illustrer cette remarque, la figure 1.4 mentine poche de gaz dans une crevasse
conigue dans trois situations différentes. Danteagéométrie idéalisée, le ménisque est une
calotte sphérique formant avec le solide un adgi@i ne peut excédd,, I'angle de contact
d'avance, et ne peut étre plus petit §ud'angle de contact de recul :

R< O< O (11.15)

Le rayon de courbur est représenté par une fleche orientée dans sedselaction de
la pression de Laplacp, L'angle & du meénisque contre la paroi du matériau solide est
représenté. Si le ménisque est concave du poimtieelu liquide (Fig. 1l.4.a)R < 0 et, par
conséquentp, agit pour réduire la pression interpede la poche de gaz (équation (11.9)). Si
l'angle f et la géométrie de la crevasse sont tels que tesonée est plat (Fig. 11.4.b), le rayon
de courbure est infini, et domg = 0. La pression a l'intérieur de la poche de $ga donc
€gale a la pression dans le liquid® = p.. Enfin, si le ménisque est convexe du point de vue

du liquide (Fig. 11.4.c)R < 0,p, agira donc pour augmentgrau-dessus de. .

MOAAR

(a) R est négatif (bR est infini (c)R est positif

Figure 11.4 : Schéma d'une poche de gaz a l'intérgtune crevasse conique illustrant trois
situations différentes selon le sens de la courlourenénisque. [Lei94]
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Par conséquent, dans le cas de la figure Il.4.ka sbncentration dans le liquide est
uniformémentc, la concentration en gazdans le liquide au voisinage de l'interface péu é
égale acs, et pourtant le nucleus peut demeurer indéfinimémtcrevasse permettant
indirectement d'éviter la dissolution de la pocleegdz. Méme dans un liquide sous-saturé,
pour lequelo < 0, la stabilité d'un nucleus peut étre obterdens ce cas, il suffit que le
meénisque soit convexe du point de vue du gaz, tgieela courbur€ dans (l1.14) devienne

négative (Fig. 11.4(a)).

[1.3.2. Prise en compte de la pression hydrostaticg

Jusqu'ici, les effets hydrostatiques ont été négliden réalité, en plus du niveau de
saturation du liquide, la pression hydrostatiquet ddie prise en compte pour pouvoir
déterminer les conditions de stabilité d'une balled'une poche de gaz dans une crevasse. Le
cas général d'une cavité de gaz, qui peut étrebutle ou une poche de gaz dans une
crevasse, située a une profondaudans un liquide non saturé est maintenant corésidér

La pression interng; dans la cavité de gaz est la somme de la prepsitielle du gaz
pc et de la pression de vapeur du liguide

Pi = Pc + pv. (1.16)
L'équilibre des contraintes normales s'exercant!'suerface de la bulle s'exprime grace a
I'équation de Laplace :
pi =pc(h) +py (1.17)
ou p.(h.) désigne la pression du liquide a la profondgur_'égalité des équations (11.16) et
(11.17) et l'utilisation de la relation (I1.3) doan
Pc +pv=pL(0) +ogh. + v C (11.18)

Dans ce cas général, le méme raisonnement quedtel@ill.2.2.2 peut étre tenu et la
relation (11.13) peut étre utilisé. L'introductiotie (I11.13) dans (11.18) et l'utilisation des
relations (11.1) et (1.7) permet d'obtenir :
opg —Pgh.

Yiv

C= (11.19)

Atchley et Prosperetti [Atc89] ont négligé les &fdydrostatiques, ce qui revient a
considérerh. = 0. Dans ce cas, la relation (11.19) équivautaarélation (11.14). Lesueur
[Les04], quant a elle, a négligé les effets du aivde saturation du liquide, ce qui revient a

imposero = 0 dans I'équation (I1.19), c'est-a-dire a coéxsad le liquide comme saturé.
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Dans ce qui suit, la géométrie de la crevasse sorel a un cdne de demi-angle
d'ouvertureStel qu'illustré a la figure I.5. Le rayon de I'eauchure de la crevasse est noté
et le rayon du cercle de contact du ménisque eétrpobDans la situation de la figure 11.5, le
cercle de contact du ménisque est situé a I'emboaiceila crevasse si bien que=r. Le
rayon du cercle de contaestt relié 35, au rayon de courbur@ = 2/C du ménisque, et a
l'angle local de contact d'équilibi®2 que fait le ménisque avec la surface coniqueade |
crevasse, suivant la relation :

rm=r =Rcos@- p). (11.20)

Figure 1.5 : Schéma d'une poche de gaz a l'intértBune crevasse conique avec un
meénisque situé a I'embouchure de la crevasse.

D'apres (11.19) et (11.20), lorsque le cercle dente@t du ménisque est situé a
I'embouchure de la crevasse, l'angle de comtadtkquilibre pour une poche de gaz stable vis-

a-vis du niveau de saturation du liquide et de ésgion hydrostatique est donné par :

2Ly cc:ie—ﬁ) = (op, - pah ). (11.21)

Le critere minimum pour gu'une crevasse coniquessauipiéger du gaz lors de
l'immersion est donné par la relation (.11), acka¥, > S. Cependant, si ce premier critére

est respecté, le ménisque ne sera stable au ndeedembouchure de la crevasse que si
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I'angle @ calculé a partir de I'équation (I.21) respecteelation (11.15). A cause de l'effet de
canthotaxie (cf. 8 1.2.4.1) qui ne se produit qa@gice cas particulier ou le ménisque est a
I'embouchure de la crevasse, la plage de varidiédghentre, et & est beaucoup plus grande
gue pour toute autre position du cercle de cortdigitérieur ou a I'extérieur de la crevasse.
Ainsi, a cause d'une sous-saturation plus impartdatliquide et/ou une augmentation
de la pression hydrostatique I'angle calculé airpde (I11.21) peut atteindre la valeu
mesuré sur la surface conique de la crevasse.d8ninue encore et/oly. augmente encore,
alors le cercle de contact du ménisque se déplapartanément vers le fond de la crevasse
en conservant lI'anglé.. Cet événement peut entrainer une dissolutionedaamtie du gaz de
la poche dans le liquide. $h > S + 12, le déplacement du ménisque s'arrétera lorsgue |

rayon de son cercle de contagtaura atteint la valeur donnée par :

2y €046, - B) _ (Upg —pghL)- (1.22)

rm
En effet, les termes de gauche et de droite de éqtiation sont forcément négatifs. Lorsque
o diminue et/olth. augmente, la valeur absolue du terme de droitenantg. Par conséquent,
la valeur absolue du terme de gauche peut équildmke du terme de droite grace a une
diminution dern,. En revanche, s < S+ 172, dans ce cas les termes de gauche et de droite
de cette équation sont forcément positifs. Lorsquéiminue et/ouh. augmente, la valeur
absolue du terme de droite cette fois diminue. &mséquence, lI'augmentation de la valeur
absolue du terme de gauche, liée la diminution,ciue au déplacement vers le fond, ne peut
plus étre équilibrée par le terme de droite. Lelatggment de la ligne de contact est alors
mécaniquement instable mais la vitesse de déplateteela ligne de contact est limitée par
la vitesse de diffusion du gaz au niveau du mémisguterme, cette situation conduira a une

dissolution complete de la poche de gaz.
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Figure 1.6 : Schéma d'une poche de gaz a l'intérgfune crevasse conique avec un
ménisque avancant vers le fond de la crevassemseocaant un angléh.

A de basses températures et pour un liquide foriesmus-saturé, la pression de vapeur
et la pression partielle de gaz dans la crevasseepe étre rendues négligeables. Et donc a
premiére vue, il semblerait qu'une augmentatioprdssion du liquide permettrait de remplir
la crevasse de liquide et ainsi la désactiver (seggon du nucleus). Si I'on effectue alors une
expérience d'ébullition ou de cavitation, la cavéstera inactive. Pourtant, en pratique, il est
impossible de désactiver les sites de nucléatiomen@&n imposant des pressions tres
importantes [Har44]. Comme le stipule la relatidh2®), si les parois de la cavité sont
suffisamment abruptes, c'est-a-dFesuffisamment petit, et g est suffisamment grand (et
en tout cas supérieur/&+ 172), alors la pression de Laplace pourra équilibre pression du
liquide infiniment grande ou supporter un dégazaga lorsquer, tendra vers zéro au fond
de la crevasse. L'équilibre peut méme étre obtems glaz du tout (gaz incondensable
s’entend), la différence entg etp, a I'équation (11.18) étant complétement équilibpée la
pression de Laplace.

Si initialement le cercle de contact du ménisquesisé entre le fond et I'embouchure
de la crevasse, le cas inverse peut aussi étresagivi En effet, I'angle calculé a partir de
(I.21) our est remplacé pary peut atteindre la valeufk, par exemple a cause d'une
sursaturation plus importante du liquide et/ou dimeinution de la pression hydrostatique
cercle de contact du ménisque se déplacera alanstasgment vers I'embouchure de la

crevasse en conservant I'an@le Cet évenement pourra, suivant le cas, induirbuxnde gaz
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du liquide vers la poche de gaz. &i>f + 12, le déplacement du ménisque s'arrétera
lorsque le rayon de son cercle de contaciura atteint la valeur donnée par I'équationZ)l.2
dans laquellegy est remplacé patk. Si &k<pf + 12, la encore, le déplacement sera
mécaniquement instable mais la vitesse de déplatameda ligne de contact sera limitée par
la vitesse de diffusion du gaz au niveau du mémisfarsque la ligne de contact aura atteint
I'embouchure, si la croissance instable de la pdehgaz se poursduit, elle peut conduire a la
nucléation d'une bulle libre [Tre87].

A noter que sur les figures II.5 et 11.6, le ménisa été représenté concave du point de
vue du liguide. Néanmoins, le raisonnement prédéaléné appliqué aussi pour un ménisque
convexe.

Atchley et Prosperetti [Atc89] ont négligé les &flaydrostatiques. Ainsi, dans le cas
d'un liquide saturédq = 0), ils font remarquer que, si I'angle de contae présente aucune
hystérésis (c'est-a-dire $1= 6, = &), seuls les nuclei dont I'ouverture est définie lae
maniére treés restrictive telle qué= 6k— 12 =6, — 12 (cf. équation (11.21) avebt, = 0)
peuvent étre stables. Ils ajoutent que, commeemaitablement il n'y a qu'un nombre limité
de tels nuclei, la cavitation devrait étre plutéare; au contraire de I'expérience. lls en
concluent que le mécanisme responsable de I'hg&élé I'angle de contact agirait aussi a
I'échelle des nuclei.

[1.3.3. Application du modeéle a des géométries padulieéres de motifs
de rugosité

11.3.3.1. Trous cylindriques et rainures a sectiomectangulaire

Les crevasses en forme de trou cylindrique ou deima a section rectangulaire sont
traitées ici car ce sont les formes qui ont étéistb® comme motifs de rugosité des
échantillons expérimentaux. Il est rappelé quedms< formes comportent toutes deux des
parois orthogonales et un fond plat parallele fa¢@ des échantillons a cause du procédé de
gravure. Ainsi, pour ces deux géometries particedie3 = 0, et quelle que soit la position de
la ligne de contact du ménisque dans la crevaas#imension caractéristiquedu ménisque
est toujours la méme. Comme cela a été préciséhapitee |, pour le trou cylindrique,
correspond au rayon du cylindre, et pour la rairusction rectangulaire,correspond a la
demi-largeur de la rainure. Cette dimensigeut étre défini telle que :

r =Rcos¥9 (1.23)
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ou fest I'angle de contact que fait le ménisque a@eérois de la crevasseRatst le rayon
de courbure du ménisque de la poche de RazA\/C avec/ = 2 pour le trou cylindrique et
A =1 pour la rainure a section rectangulaire (chexe 1).

Par ailleurs ces formes tres simples permettepplikper facilement le modéle de la
crevasse qui, jusqu'ici, n'a été utilisé que peucds théorique un peu plus compliqué de la
crevasse conique. En introduisant (11.23) dandQ)I.il vient :

Ay y cosd
Yov 20 = opgy - pah . (1.24)

by

D’aprés cette équation, a une profondéurdonnée, il existe une valeur de l'angle de
raccordementd associée (Fig. 1l.7.a). La valeur dkcalculée a partir de (11.24) augmente
avech,. Lorsqueé devient supérieur &, pour respecter (I1.15), I'angle de raccordement s
bloque a la valeué, (Fig. 1.7.b) et la ligne de contact se déplaces\te fond de la crevasse

(Fig. 1.7.c).

@ (b) (©)

Figure 1.7 :Schémas des différentes configuratipassibles du ménisque pour un trou
cylindrique ou une rainure a section rectangulai@) h. < h max (D) K = himax (€) h > himax

Il existe donc une profondeur maximdlgnax & ne pas dépasser pour s'‘assurer que la
ligne de contact reste ancrée a une position dodags la crevasse. Si le liquide est saturé
(o=0), elle s’écrit :

h _ Ny y 0S8,
L max mr .

La position ou est ancrée la ligne de contact spoed a I'embouchure de la crevasse si

(11.25)

dans tout "l'historique” de la crevasse immergéesda liquide, la valeur dé@ calculée a

partir de (11.24) n'a jamais dépassé les limitéputes par (11.15). Dans ce cas, si la
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protubérance due a la courbure du ménisque nedquerh le fond de la crevasse, la fraction
surfacique d’interface liquide-gags entre la surface des échantillons et le liquideaés's
connue. Elle est égale a-1r. Le contact entre le ménisque et le fond d'un tgindrique
provoque le collapse de la poche de gaz. Pouusasgue le ménisque ne touche pas le fond
de la crevasse, la profonddurde la crevasse doit étre supérieure a la flechamade du
meénisquepfnaxdonnée par [Ext04] :

pf o =t tar‘(HA_Tﬂ/zj . (11.26)

Cette relation est aussi applicable au cas desresra section rectangulaire.

11.3.3.2. Rainures a section triangulaire

Pour se rapprocher le plus possible d'une rugasigdle résultant d'un usinage
mécanique mais aussi pour appliquer facilement teléle de la crevasse, la topologie
particuliere de rugosité illustrée a la figure &8t considérée. Il s'agit d'un profil en dents de
scie caractérisé par un réseau périodique de emnparalleles a section triangulaire.
L'analyse du comportement des poches de gaz piggéese profil va permettre de fournir
deux conclusions importantes. La premiére indique lg pression hydrostatique constitue un
moyen simple et efficace pour limiter la fractioarfacique de gaz a l'interface entre une
surface rugueuse et un liquide non-mouillant. LaixtEme fournit une interprétation a
I'observation selon laquelle la température a lBgws bon couplage acoustique est observé
est la méme que celle a laquelle le mouillage lestwvé ¢ < 90°).

Pour ce profil particulier, les parametieg Rc etRt (définis dans la norme 1ISO 4287
de 1997) sont tous égaux a l'amplitude créte axdngude la rugosité. Le paramétRa est
égal ah.4/2. Le demi-angle d'ouverture des rainyfesst tel que :

0<B<Tm2. (11.27)
Il est lié ar ethe. par la relation :
r = hetans. (11.28)
Il est supposé que les dimensions du profil decetjosité respectent les critéres garantissant

le piegeage du gaz énoncés dans le chapitre I.
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>

Figure 11.8 : Vue en perspective d'un profil de osgé en dents de scie caractérisé par un
réseau périodique de rainures paralleles a secti@ngulaire.

11.3.3.2.1. Liguide saturé et pression hydrostatigariable

Il peut étre montré facilement que, lorsque ceigosité est immergée dans un liquide
saturé a une profondetr, I'angle de contacf d'équilibre satisfait la relation (11.15) et la

relation :

_Nv 005(9_ ,3)
r

= pgh, . (11.29)

Pour que la ligne de contact soit ancrée sur Eesdu profil a une profondelr > 0, il faut
donc, d'apres (11.29) qué soit supérieur g8+ 172. Si c'est le cas, comme au § 11.3.3.1, il
existe une profondeur maximaignax @ ne pas dépasser pour s'assurer que la lignentict

reste ancrée sur les crétes. Elle est donnée par :

()= -1V C‘ngA"g), (11.30)

Si h. > h max l€ liquide pénetre dans la crevasse et la demeia du ménisque diminue a

hL max — hL

partir der jusqu'a une valeur d'équilibrg (Fig. 11.9) donnée par :

:_yLV CoieA_ﬁ). (”31)
Aah

Fm
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Figure 11.9 : Configuration des poches de gaz pur himax

La fraction surfacique de gagz entre la surface rugueuse et le liquide est alonmé par :

@ = rTm (1.32)
En utilisant (11.28) et (11.31), la relation (ll.32levient :
g = -1 cod0s~ ) (1.33)
pgthcc tans

Il est clair, a partir de (11.33), que plék est grand ef petit, plus la fraction surfacique
de gazgs est grande. Il apparait aussi que, pour un co{faled) tel quebh> L+ 112, @
diminuera avec la profondeuh. puisque ¢ est inversement proportionnel B .
L'augmentation de la pression hydrostatique carestibnc un moyen simple et efficace pour
limiter la fraction surfacique de gaz a l'interfao@re une surface rugueuse et un liquide non-
mouillant.

A titre indicatif, si une surface telle qub,=10um Ra=5pum) et =30°
(r = 5,8 um) est immergée dans du sodium & 18p°€916 kg/nf, yv = 0,19 J/m [Rod96])
et que le sodium adopte un angle= 130° (valeur arbitraire) sur les parois des asses, la
profondeurh max Obtenue a partir de (11.30) est d'environ 64 cev.ntodéle simple développé
ici implique donc que poun_ < 64 cm,@ = 1. En revanche, d'aprés la relation (11.33),rpou
h.=1m, @ =0,64. Pourh. =13 m, @& <5 %, ce qui signifie qu'a cette profondeur, le
couplage acoustique du diaphragme des TUSHT pasiséddel état de surface pourrait étre
assez bon (si toutefois les poches de gaz soneésseatponsables du mauvais couplage
acoustique).

Si maintenant la surface rugueuse est remontéelaransrface libre du liquide, ce qui
correspond a diminudy, ¢ ne variera pas tant qén'aura pas atteint la vale@g autorisant
le recul de la ligne de contact. En fait, la ligleecontact restera ancrée tant ue'aura pas

diminué en dec¢a d'une profondeur lintitg,;, donnée par :
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N min = (6) = =7 CZZ(fR_ﬂ)- (1.34)

Ainsi, il est possible, grace a I'hystérésis degla de contact, de diminueg de facon

irréversible en immergeant la surface rugueuseeapuofondeur supérieurehamax puis en la
conservant a une profondeur supérieut® a. Si k< S+ 12, alors d'aprées (11.34), il est
méme possible de conserver a n'importe quelle pdafor la valeur minimales obtenue
pour la profondeur imposée la plus grande.

Dans l'objectif d'avancer de nouvelles solutionstravers de la thése, il serait ainsi
intéressant d'évaluer expérimentalement linfluedee la pression hydrostatique sur le
couplage acoustique des TUSHT lorsque le sodiummuoeiille pas leur diaphragme.
L'irréversibilité de la pénétration du liquide ddes crevasses pourrait étre mise a profit pour
améliorer le couplage acoustique. Par exemple,taleafaire fonctionner le TUSHT, celui-ci
pourrait étre immergé a la profondeur la plus geapdssible afin d'obtenir des signaux
ultrasonores transmis exploitables. Aprés avosskipasser un temps suffisamment long pour
gue la diffusion de gaz ait eu le temps de s'affctle capteur serait ensuite remonté a sa
profondeur d'utilisation. Méme si, lors de la rengen du capteur, la profondet mi
moyenne pour la surface rugueuse du diaphragmaépsissée, la fraction surfacique de gaz

au niveau du diaphragme aura peut étre diminué,aetuplage acoustique sera ainsi meilleur.

11.3.3.2.2. Pression hydrostatique fixée et temipéeavariable

Les gaz inertes, et notamment l'argon, sont wilcggnme gaz de couverture du sodium
liquide dans les RNR. Leur solubilité dans le sodig'est-a-dire le coefficietty(T) de la loi
de Henry de I'équation (Il.1), augmente expondetignt avec la température. Si la
température du sodium est augmentée, une pargazprésent dans les crevasses se dissout
et diffuse vers le sodium [Hol73a]. En effet, dé&gp(ll.1), la concentration de saturation
augmente et ainsi, d'apres (I11.6), le rapport dwirgdaon diminue et induito<0 (cf.
equation (I1.7)) si le liquide était initialemerdtaré avant I'augmentation de température. Une
augmentation de la température du sodium revient do le sous-saturer. Dans ce cas, a
condition de satisfaire I'équation (11.15), I'andke contact est donné par la relation :

yLv cod6 - )

'm

=0opy - pgh . (1.35)

Dans cette équation, le terme de droite est négatifjui signifie que&?> £+ 172. Ainsi, plus

[ est élevé, plus la valeur dk requise pour que les poches de gaz soient stdblea étre
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grande. A une profondelir donnée, I'augmentation de la température du soaidait donc
les mémes effets que l'augmentatiorhdeans un liquide saturé (cf. § précédent) puisgue
est alors donnée par :

Yiv COS(HA ‘ﬂ)

= oo e ang (1.36)

. lopg
Par ailleurs, en plus d'induire une augmentatiotadmlubilité, une augmentation de la
température entraine une augmentation du coeffiderdiffusion (ou diffusivité) de I'argon
dans le sodium [Hol73a]. Cela permet d'accéléredissolution du gaz contenu dans les
crevasses et donc d'accélérer la diminutiogegdédolland et Winterton [Hol73a, b] ont étudié
I'ébullition du sodium a partir de sites de nudt@at lls ont introduit la notion utile de
constante de temprg de la perte de gaz de ces cavités par diffusiette@onstante de temps
qui dépend de la température et du gaz représ&ukelle de temps du processus de
diffusion. Elle correspond au temps nécessaire paarla quantité de gaz dans la cavité soit
divisée par deux [Hol73a]. Leur théorie suppose arpérience idéale dans laquelle le
sodium est chauffé de maniéere infiniment rapidea‘température initial&' aT, et tenu ar
pendant un certain temps durant lequel s'effeaudiffusion de gaz a partir des crevasses.
Leur modeéle considére une cavité a volume consfanperd du gaz par diffusion plane a
travers la surface du ménisque. lls ont ainsi ¢a@ley pour une poche de gaz conique de
rayon 1 um et de profondeur 5 um contenant deolangour plusieurs températures du
sodium (tableau II.1). Il est clair, d'aprés lel¢aln 1.1, query diminue fortement avec la

température.

TCC) | w(s)
500 | 200 00d
600 6000
700 400
800 40
900 6
1000 1

Tableau II.1 : Constante de tempsde la perte de gaz de la crevasse par diffusiorl{Bia.

Enfin, il existe un dernier effet de la températu@elui-ci est dailleurs celui dont
I'impact sur¢gs doit étre le plus important. Il s'agit de la véioa de l'angle de contact
apparent et donc dé, avec la température (cf. §1.3.4.1 et 1.3.4.2).e$it clair que si

6, diminue jusqu'a une valeur inférieure a celle denpar la relation (11.35), alors le liquide
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avancera progressivement vers le fond des crevaSsesme il a été précisé au 8 11.3.2, si
G, diminue jusqu'a devenir inférieur A+ 172, la pénétration du liquide ne pourra plus étre
stoppée et les poches de gaz se dissoudront cemglet. Cette diminution dé. peut étre
brutale suite au déclenchement d'une réaction decsuentre les oxydes et le sodium.
Cependant, le plateau et la pente brutale qui sbgervés a la figure .11, ne sont pas
forcément le signe d'une variation brutale de laudl local au-dela d'un seuil de température
(environ 300°C). Ce comportement de mouillage maipliquer aussi par l'accélération du
processus de dissolution des poches de gaz smmitee avec la température alors dfie
pourrait diminuer de fagon relativement douce eutd la gamme de températures.

La combinaison de ces trois effets fournit donc umerprétation a lI'observation selon
laquelle la température a laquelle un bon coupbgmistique est observé est la méme que
celle a laquelle le mouillage est obseré € 90°). Dans cette interprétation, le mouillage se
traduit par une dissolution des poches de gaz.

En extrapolant les données du tableau 1l.1 a unpémature de 180°C, il apparait que la
diffusion de gaz a partir de ces cavités s'effecue plusieurs jours. Les raisonnements
précédents s'appliquent pour des états d'équitbresécutifs a des changements d'état du
systeme (variation de la pression hydrostatiquelwmiveau de saturation du liquide). Il est
donc important de garder a l'esprit que la modifice des poches de gaz suite a un
changement d'état du systéeme s'effectue sur déesluelativement longues. Pour pouvoir
statuer sur la faisabilité de certaines pistesadigtions, I'étude des phénomeénes de diffusion

de gaz au niveau des poches de gaz doit étre applief

11.4. Influence de la pression hydrostatique et duniveau de
saturation en gaz : Expériences

[1.4.1. Influence de la pression hydrostatique

Une expérience simple, constituant une premiérgoapp pour étudier I'effet de la
pression hydrostatique, a été réalisée au LCNI2. &lhsiste a mesurer I'amplitude du signal
ultrasonore transmis au travers d'un échantillajueux et hydrophobe en fonction de la
pression hydrostatique. Il s'agit de vérifier exp@&ntalement qub,max €xiste pour un liquide
saturé. Il s'agit par ailleurs de déterminer urlewadeh,, inférieure ah max pour laquelle il
est tres probable que le ménisque reste ancrénbdlechure du trou, c'est-a-dire pour laquelle

l'interface composite est stabilisée vis-a-visaldissolution.
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11.4.1.1. Procédure expérimentale

Deux échantillons sont utilisés correspondant chacune série de mesure. Il s'agit des
échantillons fins a trous cylindriques T1 et T2 &1.4.1.1.2). Les échantillons ont subi un
traitement de facon a étre hydrophobes et leurdpjuibie a été vérifiee par des essais de
goutte poséed > 90°). Pour les deux échantillons, les trousnoiques ont un rayon
d'environ 16 um et une profondeluird'environ 30 um. Il a été montré au § 11.3.3.1,csie
I'échantillon est immergé dans de l'eau saturémeapnofondeuth,, inférieure ah max le
meénisque ne touchera pas le fond du troh sipfhax D'apres la relation (11.26), méme en
prenant la valeur tres excessive de 180° p&umfnax Nne dépassera pas 16 pm. Ainsi le
meénisque ne risque pas de toucher le fond du trou.

Lors d'une série de mesures, l'échantillon est irgéghedans l'eau entre deux
transducteurs identiques de fréquence centrale 2. Mélpremier transducteur, qui fait face a
la surface gravée de I'échantillon, émet des inmgmasultrasonores qui sont transmises en
incidence normale au travers de I'échantillon et@strées par le transducteur récepteur.

L'amplitude du signal transmis est mesurée potéreintes profondeurs d'immersion de
I'échantillon. La profondeur d'immersion corresp@nta hauteur d'eau au-dessus de la zone
de l'échantillon soumise aux ultrasons. Celle-ciievale 14 a 44 cm. L'échantillon est
conservé immergé pendant toute la série de mestipEsur chaque point de mesure, la durée
d'immersion, la profondeur d'immersion et 'ampuléwcréte-a-crét@cc de I'écho transmis a
travers |'échantillon sont enregistrés. L'écartperal entre deux mesures peut varier de 1 a
30 minutes.

Les traducteurs utilisés sont fixés sur un systemdeanique permettant de régler leur
position par rapport a I'échantillon et la perpentirité de ce dernier par rapport a I'axe du
faisceau ultrasonore. L'ensemble est immergé daescuve a ultrasons remplie d’'eau a
température ambiante (23°C environ) et ouverteia libre. L'eau a été laissée au repos
pendant plus de trois jours. Au moment de I'expége elle est donc considérée comme

saturée par I'air ambiant a la pression atmospinériq

[1.4.1.2. Résultats

Hormis pour quelques points de mesure qui ser@tigés, I'échantillon n'a pas été sorti
de I'eau durant les deux séries de mesures ilessaax figures 11.10 et I1.11. Pour les deux
échantillons, les résultats montrent qu'au-delaeadtertaine profondeur, I'amplitude créte-a-
créte Acc augmente avec le temps méme si cette augmentdiorelativement lente. Cette
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profondeur seuil semble se situer entre 140 etn240 Si la profondeur est ramenée a sa
valeur minimale (140 mm), 'augmentation Alec s'arréte maig\cc ne diminue jamais. Par
ailleurs, il semble que la vitesse d'augmentatieAcc augmente avec la profondeur. Pour
I'échantillon T1, il a été vérifié que lorsque I'antkillon est sorti de I'eau puis séché et a
nouveau réintroduit dans I'eaficc retrouve sa valeur de départ (deux derniers palets

mesure de la figure 11.11).

Echantillon T1
0,025 500

- 450
- 400
- 350
- 300
- 250
- 200
150

0 I T T T T T T T T 100
0 20 40 60 80 100 120 140 160

Acc enV

profondeur en mm

temps en min

Figure 11.10 : Amplitude créte-a-créte du signalrakonore transmis au travers de
I'échantillon T1 (en rouge) et profondeurdiimmersion de I'échantillon dans I'eau (en bleu)
en fonction de la durée d'immersion.
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Figure 11.11 : Amplitude créte-a-créte du signairakonore transmis au travers de
I'échantillon T2 (en rouge) et profondeur diimmersion de I'échantillon dans I'eau (en bleu)
en fonction de la durée d'immersion.

11.4.1.3. Interprétations et discussion

Les résultats montrent que l'influencehyeest significative sur la valeur de I'amplitude
ultrasonore transmise a l'interface composite.eCedriation deAcc peut étre interprétée en
considérant une variation de lI'impédance acoustilguia couche d'épaissduau contact de
I'eau d'un c6té et du silicium de I'échantillonl'datre. Cette variation d'impédance peut étre
associée soit a une variation gg, soit & une diminution de I'épaisseur de la couche
"fractionnée" de gaz contenue dans les trous. bati@n deg; correspondrait au fait que la
valeur locale defy n'est pas homogene pour tous les trous et quugmentation de la
pression hydrostatique conduirait au remplissageagnde certains trous pour lesquglest
le plus faible. La diminution de I'épaisseur detache "fractionnée" de gaz contenue dans
les trous correspondrait a la pénétration progresde l'eau dans les trous. Le volume des
poches de gaz dans les trous diminuerait et amsbohtribution du gaz dans l'impédance
acoustique de la couche d'épaisséurserait diminuée. Etant donnée la lenteur de
'augmentation deAcc avec le temps, il est possible que cette augnientaésulte de la
pénétration du liquide, dont la vitesse de pénétraserait limitée par un processus de
diffusion du gaz (des poches de gaz vers le liQuide réalité, il est possible que ces deux
phénomenes se combinent et conduisent tous dewne aaugmentation du coefficient de
transmission acoustique a l'interface compositda. &3pect sera étudié plus en détail au
dernier chapitre.
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La stabilité d'une poche de gaz dans un trou cyting a été étudiée théoriquement au
8 11.3.3.1. Dans l'expérience décrite ici, I'eati@mnsidérée comme saturée par l'air ambiant.
Par conséquent, la relation (11.25) doit pouvoneé&ppliquée. Celle-ci permet de calculer la
profondeur maximaldn nax @ ne pas dépasser pour s'assurer que la lignerdact reste
ancrée a une position donnée dans la crevassaeb'Bgxpérience, il semble gbgnax Soit
comprise entre 140 et 240 mm. D'aprés (I1.25), emant,o = 1000 kg/m, yv = 0,07 J/rh
[GuyOl] et g =9,81 m/s, cela correspond a un amfg&ance compris entre 99 et 106°
environ. En prenant un coefficient de sécurité, iggamment aux variations de pression
engendrées lors de I'immersion de I'échantilloesil raisonnable de penser que le ménisque
restera ancré a I'embouchure des trous si la piefoi. ne dépasse jamais 100 mm. Pour les
échantillons épais, en supposant que l'angle dtavaoit le méme que pour ces deux
échantillons, le rayon des trous cylindriques émng petit (inférieur ou égal a 15 um), cette
profondeur de 100 mm introduit un coefficient dews&é encore plus grand.

Lorsqueh, est réimposée a sa valeur minimale aprés avoiingésée a sa valeur
maximale,Acc ne diminue pas. Cela pourrait s’expliquer avethéorie exposée plus haut : si
I'angle de recubk est suffisamment petit, c'est-a-dire tel dugn calculé a partir de (11.34),
est inférieure a la profondeur minimale de 140 ralors le liquide ne pourra jamais remonter
vers |I'embouchure des trous lors de I'expérieneepdnétration de I'eau dans les trous est
alors irréversible.

Cette expérience constitue un point de départ pow éventuelle perspective de
programme expérimental beaucoup plus approfondie Wouvelle expérience ou les
conditions expérimentales seraient mieux maitrisgesrrait ainsi étre menée afin de

confirmer les conclusions suggérées ici.

11.4.2. Influence du niveau de saturation

Beznosowet al. [Bez04] ont cherché a évaluer expérimentalemegtatl’ de l'interface
entre l'eutectique plomb-bismuth liquide (caloportéourd utilisé dans certains types de
RNR) et l'acier 12Kh18N10T (matériau de structures déacteurs utilisant du plomb-
bismuth). Pour cela, ils ont mené des études olt@es de transmission a cette interface.
Cependant, ils n'ont pratiquement pas interprétéslaésultats. Une interprétation est

proposée ici en se basant sur le raisonnementapipéehu § 11.3.3.2.
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11.4.2.1. Présentation du dispositif expérimental

Le sondage ultrasonore de linterface a été fatawn signal de fréquence 8 MHz.
L'intervalle de temps entre deux impulsions ultreses est de 2 ms (1/500 Hz). Les signaux
acoustiques se propageant a travers le volumejdieldi étudié et les interfaces sont véhiculés
par deux guides d'ondes, l'un assurant leur émisstol'autre leur réception. Le signal
ultrasonore se propage le long du guide d'ondestémese réfléchit a l'interface oblique
matériau de structure-métal liquide, est transmisagers deux interfaces et la couche de
métal liquide, et se réfléchit une fois encoraradtface oblique similaire du guide récepteur
(Fig. 1.12). L'amplitude ultrasonore mesurée dé&pele I'état de phase du milieu dans le
volume contrélé. La présence d'une phase gazeusduaudépdbt d'impuretés de densité
inférieure a celle du métal liquide entraine un dgregement des ultrasons. Au cours de cette
étude, linfluence du mouillage de l'acier par létah liquide sur I'amplitude du signal
ultrasonore aux deux interfaces est étudiée. ditske mesurer la variation de lI'amplitude du
signal ultrasonore en fonction de la pression ales@,01-5 MPa) du gaz de couverture du

volume de liquide. Ces études expérimentales éntétisées pour différentes températures.

Figure 11.12 : Propagation des ondes ultrasonordg guide d'ondes; 2) métal liquide lourd;
3) couche d'oxydes [Bez04].

[1.4.2.2. Résultats

L'allure de la variation de I'amplitude du signérasonore en fonction de la variation
(rapide) de pression du gaz de couverture a ladatimne boucle d'hystérésis (Fig. 11.13.a).

Par ailleurs, il a été observé que la vitesse damgation de la pression du gaz de couverture
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influence la nature de la variation de I'amplitadesignal. Pour une augmentation douce de la
pression du gaz sur une période maintenue, laendtuta variation du signal est différente de
celle avec obtenue avec une augmentation brutgbeesdsion (Fig. 11.13.b). Pour une pression
augmentant doucement, l'augmentation en amplitudst pas clairement observée; les
indications se situent dans la gamme 0,8-1,2 V. &llgmentation brutale en pression induit
une augmentation brutale de I'amplitude du sigead,® a 3,3 V. Une diminution brutale de

la pression n‘améliore pas la transmission de d'@ubustique.

AV AV P, 105 Pa
o

-y == ] '?) 7 14
S o]
o2 ‘i 2
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Figure 11.13 : (a) Amplitude du signal ultrasonoeea fonction de I'augmentation/() et de la
diminution de (---) de pression dans du plomb-bigniquide a 400 &) et a 450°C4q). (b)
Amplitude du signal ultrasonoré( ) et pressiond) en fonction du temps a 450°C. [Bez04]

11.4.2.3. Interprétations et discussion

A ces niveaux de température (400 et 450°C), lenptbismuth ne mouille pas l'acier
[Les02]. Ainsi, suivant la rugosité de la surfaaeldcier, il est tres possible que l'interface
avec le plomb-bismuth soit composite. Les résutlatta figure 13 peuvent étre interprétés en

analysant le comportement de poches de gaz pigueela surface rugueuse des guides

d'ondes qui serait assimilée a la surface idéala tigure 11.8.

D'aprés (ll.1), si la pression du gaz de couverfyr@ugmente la concentration de
saturationcs augmente. Ainsi, d'aprés (11.6), le rapport deusdion diminue et induit< 0
(cf. équation (11.7)) si le liquide était initialeant saturé avant I'augmentation de température.
Une augmentation rapide gg équivaut donc a une sous-saturation du plomb-hisiiguide
par rapport a son gaz de couverture. Dans ce easlapt la phase d'augmentation rapide de

Py @ est donnée par la relation (11.36) et elle diminasec pg. Pendant la phase de

91



Chapitre 1l : Comportement des poches de gaz emeguasi-statique

diminution rapide dgg, @ augmente suivant la relation (11.36) dans laquéllest remplacé
par k.

Si a l'état d'équilibre initial, I'anglé€ satisfait (11.15) et (11.35) mais que sa valeut es
beaucoup plus proche @k que deb,, alors sipy est augmentée, la variation piese traduira
seulement par une augmentation @gusqu'a un certain seuil d® ou 8= 6x. Si py est
augmentée au-dela de ce seuil, alors la relatid36§ls'applique avec comme varialplg et
@ commence a diminuer, ce qui conduit a une augrtientde I'amplitude ultrasonore. De la
méme fagon, lorsque la variation pies'inverse gest encore égal &, et @ ne commencera
a augmenter que lorsqu@aura atteintk. Si lI'on considere que l'amplitude du signal
ultrasonore transmis aux deux interfaces compoaitgsnente de facon monotone quasd
diminue, il est alors évident que I'allure de laiation de I'amplitude du signal ultrasonore en
fonction de la variation (rapide) dg ait la forme d'une boucle d'hystérésis (Fig. lia)3
Dans cette interprétation, la boucle d'hystérésraisdonc liée a I'hystérésis de l'angle de
contact local. Dans le cas réel, les andleé, et 6 seraient des valeurs locales moyennes
représentatives du caractere aléatoire de la négaslle.

L'observation faite pour la figure 11.13.b peuteinterprétée en considérant I'échelle de
temps du processus de diffusion du gaz a partircdegasses. Si la variation g est
suffisamment lente, il peut étre suggéré que, atdrx points de mesure, I'état d'équilibre du
systeme est atteint. En d'autres mots, la durée detrx points de mesures est supérieure au
temps requis pour achever la diffusion du gaz.oecde liquide a le temps de se saturer par
rapport a son gaz de couverture. En revanche, duliaterprétation précédente, une
augmentation brutale de pression, c'est-a-diredmeguplus rapide que I'échelle de temps de
la diffusion, engendre une nette augmentation adeplitude ultrasonore transmise. La
proposition inverse devrait étre vraie aussi magta cn‘apparait pas clairement sur la
figure puisque la diminution brutale de pressi@ffettue alors que I'amplitude ultrasonore
est déja trés basse.

[1.5. Conclusion

Ce chapitre a été consacré a l'analyse des comglitie stabilité en régime quasi-
statigue des poches de gaz piégées a l'interface en solide rugueux et un liquide non

mouillant.
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Les notions de niveau de saturation en gaz d'widkget de nucléation de bulles ont
tout d'abord été introduites. Le modele de la gs®a ensuite été présenté. Celui-ci permet
de montrer que, contrairement a une bulle, une @dehgaz peut étre stabilisée vis-a-vis de
sa dissolution dans un liquide saturé et méme sausée. Le modele de la crevasse issu de la
littérature a été complété pour prendre en compféet de la pression hydrostatique. En
appliguant cette version du modéle a des géométidedes de crevasses (cones, cylindres et
rainures a section rectangulaire et triangulaiteg,été montré que la pénétration du liquide
dans les crevasses dépend de leur géométrie, déss atavance et de recul, du niveau de
saturation du liquide et de la pression hydrostitiq

Il a été remarqué par ailleurs que, sous certatoeslitions, I'hystérésis de I'angle de
contact pouvait entrainer une pénétration irrébésilu liquide. Ce processus pourrait étre
mis a profit, sous réserve d'un approfondissenpenty I'amélioration du couplage acoustique
des TUSHT avec le sodium liquide.

Une analyse théorique a partir de ce modeéle fowam#isi une nouvelle explication
possible de l'amélioration du couplage acoustigbterm avec les TUSHT lorsque la
température du sodium est augmentée jusqu'a plBOAYEC. Dans cette interprétation, le
mouillage se traduit par une dissolution des podeegaz.

Enfin, l'analyse théoriqgue du comportement des mdeegaz piégés par la rugosité
idéale des échantillons a permis d'interpréterdssitats de deux expériences. La premiére,
dans l'eau, examine l'effet de la pression hydiigsia Les résultats semblent confirmer
I'existence d'une profondeur maximale a ne pass$épgoour s'assurer que le liquide ne
pénétre pas dans les crevasses. La seconde, sssadittérature, s'intéresse a l'influence du
niveau de saturation en gaz d'un métal liquidedoler plomb-bismuth. Il est observé une
boucle d'hystérésis qui pourrait étre liée a l'éngstis de I'angle de contact. Les résultats font
aussi apparaitre que I'échelle de temps de lasthiiudu gaz au niveau des crevasses joue un
réle majeur dans le comportement des poches de gaz.

L'analyse du comportement des poches de gaz \is-dw niveau de saturation du
liquide et de la pression du liquide a donc perchés proposer des pistes de solutions
permettant d'améliorer le couplage acoustique deSHMUavec du sodium a 180°C. Cette
analyse permettra aussi, au chapitre suivant, denges expériences destinées a étudier le
comportement des poches de gaz soumises a un chiir@aponore en garantissant leur
stabilité quasi-statique.
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Chapitre Il : Comportement des poches de gaz suita une
variation de pression ultrasonore

[11.1. Introduction

L'analyse du chapitre précédent concernant le caempent des poches en régime
guasi-statique permet ici d'évaluer I'état initlak poches de gaz en garantissant leur stabilité
guasi-statique avant leur exposition a un chamg@sdnore. L'objectif de ce chapitre est de
prédire mais aussi d'observer expérimentalementolmportement des poches de gaz
contenues dans les crevasses particulieres destidlona. En effet, par souci de simplicité
mais aussi pour poursuivre les travaux antérieues(4, Moy05] et apporter de nouveaux
eléments d'interprétation, il a été choisi de isétdir au cas de rugosités controlées.

Tout d'abord le modéle de la crevasse, utilisé gtudier le comportement des poches
de gaz suite a une excitation acoustique de presssbrappliqué a la géométrie particuliere
des crevasses des échantillons. Cette modélisdias€e sur I'hypothese que la fréquence
d'excitation est inférieure a la fréquence de rasoe, permet de prédire le mouvement du
ménisque en fonction de la valeur de la pressionstimjue.

Ensuite, la poche de gaz dans un trou cylindricpiecensidérée comme un oscillateur
masse-ressort non amorti. Cela permet d'identiésrdifférents domaines fréquentiels de
comportement de la poche de gaz vis-a-vis de gadnee de résonance. Celle-ci est estimée
grace a la définition d'une raideur, calculée aipde I'analyse précédente, et d'une masse de
radiation de la poche de gaz, alors considérée @umpiston plan.

Enfin, une expérience de visualisation est menég pbserver le comportement des
poches de gaz contenues dans les rainures destikoharfins. Il s'agit de savoir si les
poches de gaz peuvent croitre sous l'action deasatis et ainsi augmenter la fraction
surfacique de gaz a l'interface. Il s'agit aussisdeoir si I'analyse développée a partir du
modele de la crevasse s'applique pour ce type dhepode gaz dont la fréquence de

résonance n'a pas pu étre estimée.
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l11.2. Le modele de la crevasse appliqué a la cadition acoustique

Le modele de la crevasse prédit le mouvement dusgéaien fonction de la valeur de
la pression acoustique. Il sera appligué a la géwmnarticuliere des crevasses des

échantillons.

[11.2.1. Bref historique de I'évolution du modele

Strasberg [Str59] a été le premier a appliquer ¢eléte de la crevasse a la cavitation
acoustique et a été capable d'expliquer l'influetec@iveau de saturation en gaz et de la pré-
pressurisation du liquide sur le seuil de cavitatiacoustique. Le seuil de cavitation
acoustique est I'amplitude de pression qui do& éppliqué au liquide pour déclencher la
cavitation. Apfel [Apf70] a étendu les résultats Sasberg pour inclure l'influence de la
pression de vapeur, de la température, et della dai la crevasse. Il a étudié le cas particulier
de la cavitation induite par un champ acoustiquesédréquence. Crum [Cru79] a amélioré le
modeéle pour inclure l'effet de I'énergie de surfadéchley et Prosperetti [Atc89] font
remarquer que le critere de nucléation utilisé dasstravaux précédents [Har44, Str59,
Apf70, Win77, Cru79, Tre87] est incomplet. En efiehe prend pas en compte le fait que le
mouvement de linterface entraine a la fois uneimition de la pression de Laplace mais

aussi une diminution de la pression de gaz

[11.2.2. Le critére de nucléation réexaminé par Attiley et Prosperetti

Il est clair que la diffusion de gaz vers l'inténeou I'extérieur du nucleus a un effet
important. En effet, la vitesse a laquelle la posslu gaz varie est déterminée par la vitesse
de diffusion du gaz entre la poche de gaz et l@id& de part et d'autre de linterface. Si la
diffusion est assez rapide pour faire en sortelguymession du gaz diminue plus lentement
gue la pression de Laplace, l'analyse développéehapitre Il est adéquate. Dans le cas
opposeé, qui est celui considéré dans ce chapitjaiet été analysé par Atchley et Prosperetti
[Atc89], ou la teneur en gaz est considérée conesamt constante, les differences entre les
deux approches peuvent étre importantes. Malheemserst, la diffusion de gaz a l'intérieur
d’'un nucleus est un probleme trés complexe etpe@isconnu. Par exemple, étant données les
différences importantes en terme de géométrie elydamique de fluide, il n’est pas du tout
evident que les analyses disponibles sur la ddfugiectifiée pour une bulle libre soit

transposable au cas d’'une poche de gaz piégéeut@nsrevasse. Atchley et Prosperetti
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suggerent que I'hypothése d'une quantité de gagtasde dans la poche a une plus grande
pertinence aux plus hautes fréquences de la dawitaicoustique (dans une gamme de
guelques centaines de kHz ou de quelgues MHz) adiffasion de gaz apparait moins
efficace. Sa pertinence a des fréquences plusdesste a établir. Le méme argument amene
a penser que, dans le cas de I'ébullition [HolB3&Yin77, Gal83, 85], ou la pression interne
dans le nucleus est principalement due a la vapeudreaucoup plus faiblement aux gaz
permanents, I'approche du chapitre Il pourra &tablement appliquée.

Mathématiquement, la situation qui est décriteAiahley et Prosperetti est caractérisée
par l'analyse de la stabilité de la solution d'ond. Quand une solution instable est
légerement perturbée, les forces de contractiest-a-dire celle due a I'énergie de surface et a
la pression du liquide, ne sont pas assez fortes gquilibrer les forces de dilatation, c'est-a-
dire pg + pv.

111.3. Le modele de la crevasse appliqué aux crevass des
échantillons

Il s'agit ici d'appliquer le modéle de la crevasekqu'il a été développé par Atchley et
Prosperetti, aux géométries particuliéres des semsdes échantillons (cf. § 11.3.3.1).

[11.3.1. Hypothéses du modele et relations de base

La surface plane de la face des échantillons ss¢ let cela permet de supposer que
I'angle 6k mesuré par rapport a celle-ci est prochédé&n revanche, la paroi cylindrique des
crevasses étant rugueuses comme le montre la figdre'angle 6 mesuré par rapport aux
parois de la crevasse est supposé étre sensiblampétieur ad, et en tout cas tel que:
712 < 6 < Bh.
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Figure 111.1 : Image profilométrique d'un trou cgtirique d'un échantillon épais
(profilométrie réalisée par J. Conti, CRMM)

Deux hypothéses sont utilisées : le liquide esbrmaressible et il est supposé que les
effets dynamiques sont négligeables lorsque lasfmeslu liquide au niveau de la poche de
gaz varie a cause du passage d'une onde de prassigstiquea(t), out est le temps. Cette
hypothése est justifiee si la frequence propreadpdche de gaz est trés grande devant la
fréequence d'excitation acoustique [Atc89]. Dansaisonnement qui suit, puisque les effets
dynamiques sont négligés, et pour alléger I'é@ijtla dépendance) (de pa(t) et des autres
termes dépendant du temps ne sera plus notéellParsacomme établi précédemment, il est
supposé que la diffusion de gaz joue un role néghte si bien que la teneur en gaz du
nucleus reste constante. Enfin, le gaz dans laepesh supposé avoir un comportement
polytropique [Lei95], tel que :

pc V¥ = constante, (11.1)
ouV est le volume de la poche de gazdexposant polytropiquex est compris entrg; le
rapport de la chaleur spécifique a pression cotestancelle a volume constant, si le
comportement du gaz est isentropique (adiabatiéuersible) et I'unité s'il est isotherme.

Atchley et Prosperetti [Atc89], quant a eux, sugmbgjue le comportement du gaz reste
isotherme k= 1), et ils le justifient en considérant que Iffiudion thermique est plus rapide
gue la variation de volume provoquée par l'ondeistigue. Ainsi, si l'indice 0 est utilisé pour
désigner les conditions initiales, la relation :

pe V= peo Vo (11.2)
reste valide tout au long du processus du nuclaimsidéré. Pour le cas des rainures, cette
relation peut traduire un comportement trés difi€de celui qui peut étre attendu pour le cas
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tres simple du trou cylindrique. En effet, si laénsion de la zone de I'échantillon insonifiée
par les ultrasons est tres inférieure a la longdesrrainures, alors seule une petite portion de
la poche de gaz située dans la zone insonifiéerasubyie variation de volume suite au
mouvement du meénisque. Par conséquent, la varidtiomolume total de la poche de gaz
suite a une variation assez localisée du volumeraddtre négligeable. Dans ce cas, il est
SUpposé quec reste constant et égalpa, pendant tout le passage de l'onde acoustique. En
réalité, il est judicieux de supposer que le corrgoent de la poche de gaz dans la rainure se
situe entre ce cas extréme (cas 2) ou la variatioivolume totalV provoquée papa est
négligeable, et l'autre cas extréme qui consistapposer qu@a est uniforme sur toute la
longueur de la rainure et que les extrémités daitaire sont supposeées rigides et empéchent
ainsi la fuite du gaz (cas 1). Ce dernier cas en@rést celui qui peut logiguement étre attendu
dans le cas des trous cylindriques. Les deux ctére&s seront traités pour la rainure et il
sera alors mis en évidence des différences fondamesnquant au comportement du
ménisque dans ces deux cas.

Les relations de base intervenant dans la desmmighi comportement de la poche de
gaz sont maintenant introduites. L'échantillonieshergé dans de I'eau saturé par l'air a la
pression atmosphériquer € 0 etGs = pam) a une profondeun, inférieure ah max donnée par
I'équation 11.25. L'état initial correspond donaia état dans lequel la ligne de contact du
meénisque est ancrée a I'embouchure de la crevasdajae le ménisque convexe du point de
vue du gaz puisse étre a I'équilibre (Fig. lli&)due :

GR-m2<6< 6 (1n.3)
ou & et G sont mesureés par rapport aux parois de la credgkest mesuré par rapport a la

surface plane et lisse de la face de I'échantillon.
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2r

Figure 111.2 : Etat initial : la ligne de contactdménisque est ancrée a I'embouchure de la
crevasse et le ménisque est convexe du point déuvgaz et fait un anglé& avec la paroi de
la crevasse.

Puisque initialement la pression du gaz dans ldenscest égal a la tension de gaz
Gs = parm dans le liquide, la relation (I11.2) devient :
Pe V* = PamVo" (11.4)
ouV est donné par :
V=V, +uUc S+ Veal(6 (111.5)
S est la surface de la crevasse projetée sur ladackéchantillonS = 772 pour un trou
cylindrique etS; = 2rl pour une rainure a section rectangulaire de lomgu#/. est le volume
de la crevasse tel qu&/; = Sh. u c désigne le déplacement de la ligne de contauttérleur
de la crevassal c est nul lorsque le ménisque se trouve a lI'embaecte la crevasse (cf.
figure 111.2) ou sur le plan de la face de I'écliléort (cf. figure 111.10), et il est négatif lorsgu
le ménisque est situé entre le fond et I'embouctarka crevasse (cf. figure 111.8Yca(6) est
le volume "algébrique"” de la calotte formée panknisque donné par :
1 _3(2+sin6)coss

Vea (0)= 3 (1+5sing)?

(111.6)

pour un trou cylindrique, et :

Ir 2

2cos 8

pour une rainure a section rectangulaMgest alors tel queVo=V(€= &, uc=0). Le

V., (8) = (77— 26 -sin26) (1.7)

déplacement du ménisque moyennéuast notéupc. Il est défini tel que :
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Upc(6, ULc) = Uie + Veal( /S (11.8)

A l'état initial, & < 6, I'équation d'équilibre (11.24) donne :

&hl-r (111.9)

cosfy = - Ay
Lv

& est donc forcément supérieuria.
A partir de la loi de Laplace (cf. annexe 1), landition d'équilibre du ménisque est

donnée par :
P +pv=pa+p(h) + pvC (11.10)
avecC donné par :
c = \CosI (I11.11)
rm

[11.3.2. Ménisque ancré a I'embouchure de la crevae

Dans cette partie, le rayon du ménisggeest toujours égal aetu.c = 0.V est alors

donné par :
V =V, + Vea(0) (11.12)
etUpg par :
Upg = Veal( )/ (1.13)
En utilisant la relation (I1.3), la relationpam + pv = pL(0), (111.4) et (11l.11) avecry=r, il
vient :
patm[(%‘;)jk —1} = pa + pgh, +M (I11.14)

Pour le cas extréme d'une variation négligeablealume total de la poche de gaz dans la
rainure (cas 2), le terme de gauche de cette @quesit nul et il sera considéré nul pour toutes

les situations traitées jusqu'a la fin du § 111.3.

[11.3.2.1. Mouvement du ménisque suite a une surpssion

Dans ce cagia > 0 : la courbure du ménisque augmente tandidayligne de contact
maintient sa position tant qu&< 6. Sont groupés du c6té gauche de I'équation ()llids!
termes qui tendent a promouvoir la croissance dmthe de gaz et du c6té droit ceux qui

tendent a la contracter. Dans lintervall& ;[\, une augmentation de& induit une
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diminution du dernier terme de l'ensemble de drai¢e I'équation (lll.14) et donc une
diminution des forces de contraction. Par ailleurse augmentation dé correspond a une
diminution du volume du nucleus, c'est-a-dire a angmentation de I'ensemble de gauche de
(111.14), et induit donc une augmentation des ferdeexpansion. Ainsi, tant qugappartient a
[&; 6A[, I'équilibre gouverné par (111.14) est stableapres (I11.14),60 atteint 6 lorsque la
pression acoustiqum atteintpaa, une "pression acoustique d'avance", définie tpike:

K
Vo AyLy COSOp
= —— | -1|-pgh ————= .15
Paa patm[(v(gA)J ] AN " ( )

[11.3.2.2. Mouvement du ménisque suite a une déprsin

[11.3.2.2.1. Ménisque convexe du point de vue da ga

Dans ce caspa <0 : la courbure diminue tandis que la ligne datact maintient sa
position tant que?> k. L'équation (ll1.14) est réécrite différemment :

Vo V' Ny, cosé
patm[(w‘;)j —1J—pA=pghL+% (11.16)

Sont groupés du cbdté gauche de cette équationeteses$ qui tendent a promouvoir la
croissance de la bulle et du cété droit ceux quiléat a contracter la cavité. Dans l'intervalle
[712 ; &], une diminution ded (entrainant une augmentation du volume la pochegai®
entraine une diminution des forces d'expansionm@sr de gauche de (Ill.16)) et une
augmentation des forces de contraction (termesrdigedde (111.16)). Ainsi, tant que?
appartient aff2 ; &), I'équilibre gouverné par (111.16) est stableapres (111.16),0 atteint 772
lorsquepa atteintpap telle que :

V K
PaP = Pam (V—OJ -1|- pghy (I11.17)
(o
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[11.3.2.2.2. Ménisque concave du point de vue du ga

2r

Figure 111.3 : Géométrie de la poche de gaz telle dp ligne de contact est ancrée a
I'embouchure de la crevasse et le ménisque estagerdu point de vue du gaz.

Avant que l'interface puisse bouger hors de laagse et sur le plan, I'angheavec le
plan (Fig. 111.3), qui est égal aquand l'interface est plane, doit diminuer jusg.al.'angle
a est lié adpar la relation :

a=6+ 2. (111.18)
V est alors donné par :
V =V, + Vea(a) (111.19)

avec, a partir de (11l.6Nca(a) donné par :
1 _3(2-cosa)sina

Veala)== (1n.20)
cal() 3 (1—0050’)2
pour un trou cylindrique, et, a partir de (111.7) :
2
Vea(a)= I.r -— (2~ 20 +sin2a) (11.21)
2sin“ a

pour une rainure a section rectangulaire de longueu
A partir de (I11.18), I'équation d'équilibre (1116} devient :

Patm Mo “ ~1|- pa =pgh, +M (11.22)
via) r

Sont groupés du coté gauche de cette équationeteses qui tendent a promouvoir la

croissance de la bulle et du c6té droit ceux quiléat a contracter la cavité. Dans l'intervalle
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[77; &, une diminution dea (entrainant une augmentation du volume la pocheyai®
entraine une diminution des forces d'expansionm@sr de gauche de (111.22)) et une
augmentation des forces de contraction (termesrdigedde (I11.22)). Ainsi, tant quex
appartient a fr; &, I'équilibre gouverné par (I11.22) est stableapres (111.22),a atteint &k
lorsquepa atteintpag, une "pression acoustique de recul”, telle que :

Ay y Sinfg
r

K
V,
PAR = Patm (—OJ -1|-p0gh -

111.23
v(5R) (1123)

[11.3.2.3. Résultats numériques et discussion

Pour illustrer les différentes situations qui vienh d'étre décrites, les résultats sont
tracés avec comme valeurs des différentes données :
— la pression atmosphérigpgm = 101350 Pa,
— la profondeur d'immersion de I'échantillon ou pprécisément la hauteur d'eau au-
dessus de la zone insonifiée par les ultrasbps:100 mm,
- la masse volumique de I'e@= 1000 kg/m,
- laccélération de la pesantew = 9,81 m/$,
- la tension superficielle de I'eau (ou énergie fatgale eau — air) v = 0,07 J/m,
— la profondeur de la crevasske = 30 um,
- la dimension caractéristique de la crevasse, a‘déte le rayon du trou cylindrique
r=5,10 et 15 um, ou la demi-largeur de la rainure 10 pum,
— l'exposant polytropique = 1.
L'abscisse des différentes courbes tracées enidande & correspond a une plage
s'étalant d&¥= & — 90° (correspondant@ = &) a 8, avec comme valeurs arbitraires :
— 6k =100° mesuré par rapport a la surface planss lie la face de I'échantillon,
— 6y =120° mesuré par rapport aux parois de la crevass
Les courbes de la figure Ill.4 ont été tracéestra indicatif. Elles sont issues de la
relation (l11.13). Elles montrent, bien évidemmeinpie lorsqued=90°, upg=0. Elles
montrent aussi qu'a cause de l'effet de canthgtixieoncavité du point de vue du gaz, lors
d'une phase dépression, peut étre trées importansersiblement plus que la convexité
obtenue lors de la phase de surpression. En dlest clair que plug est grand, plus la

valeur absolue dexc et la variation de volume induite sont grandes.
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”PG (i)

20 40 60 30 100
a(°)

Figure 111.4 : Courbe de g en fonction dég. En rouge : rainure et en bleu : trous
cylindriques. En trait continu : r =15 um, eniréireté : r =10 um, et en trait pointillé :
r=5um.

Les courbes de la figure 111.5 indiquent la valeler la pression acoustique nécessaire
pour que l'angléd adopte une certaine valeur. Pour les trous cytjnds et pour la rainure
dans le cas Ipar Se situe entre25 et—40 kPa epaa entre 7 et 15 kPa. Ce sont des valeurs
qui peuvent aisément étre atteintes avec des aaptlassiques de contréle non destructif. La
valeur de& est donnée par l'intersection des courbes avemlte pa = 0. Il est rappelé que
cette valeur peut étre calculée directement arpdet{111.9). Il apparait que le ménisque de la
rainure (toujours dans le cas 1) est déformé mogeiment papa que ne le sont ceux des
trous cylindriques. Il est enfin remarquable quemiénisque de la rainure dans le cas 2 est
nettement plus facilement déformé que les autréaprBs les courbes, il suffirait d'une
pression acoustique supérieure a 3 kPa pour guémésque avance vers le fond de la rainure
(cf. 8 111.3.3). Un pression acoustique inférieare8 kPa serait suffisante pour le faire reculer

sur la surface plane de I'échantillon (cf. § 14)3.
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D4 (Pa)

Figure 111.5 : Courbe de pen fonction d&9. En rouge : rainure dans le cas 1, en noir :
rainure dans le cas 2, et en bleu : trous cylindgg. En trait continu : r = 15 um, en trait
tireté : r =10 um, et en trait pointillé : r = fm.

Les courbes de la figure 111.6 indiquent que laiaton dex entre 1 ety (y= 1,4 pour
I'air) n'induit pas de changement trés importantaimportement du ménisque vis-a-vis de la
pression acoustique. Comme il paraissait évidéns, pest €leve, plus la valeur absolue de la

pression nécessaire pour déformer le ménisquengsiriante.
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Figure 1.6 : Courbe de pen fonction d&/ pour un trou cylindrique avec r = 10 um. En
bleu:x=1etenrouge x=1,4.

La figure IlI.7 indique que la variation de entre 0 e, = 100 mm (valeur maximale a

ne pas dépasser pour s'assurer, avec un coeffagerécurité, quéh < 6,) n'induit pas de
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changement tres important du comportement du méaisgig-a-vis de la pression acoustique.
Cette variation, de 0 a 100 mm, provoque simplemargger décalage vertical de la courbe
correspondant a la valeur de dépression nécegsaireramener le ménisque a la planéité.
Bien évidemment, lorsqua est fixée a une valeur nulle (purement théorigakys d'apres

la courbe rouge, le ménisque est plér @0°) lorsquea = O.

D4 (Pa)

i i i i i
20 40 60 80 100 120
a°)

Figure 1.7 : Courbe de pen fonction d&/ pour un trou cylindrique avec r = 10 um. En
bleu : h =100 mm et en rouge i = 0 mm.

[11.3.3. Déplacement du ménisque vers le fond de lerevasse

Cette étape consiste a étudier le déplacement lignka de contact vers le fond de la
crevasse. Il peut étre utile en effet de se fame wlée du niveau de pression acoustique
nécessaire pour provoquer un déplacement signifidat ménisque, voire pour le faire
toucher le fond de la cavité. Le ménisque commense déplacer vers le fond de la crevasse
lorsquepa > 0 etpa > paa L'angle de contact est fixé a la valdiret u.c <0 (Fig. 111.8).
Dans ce cas, 0od est donné par :

V(6h, Uic) = Ve +Uc & + Veal(6) (11.24)
L'équilibre (111.7) devient alors :

V K
0 —
-1 + h +

Sont groupés du coté gauche de cette équationetese$ qui tendent a promouvoir la

Ay'-V—COSQA (11.25)

croissance de la bulle et du cété droit ceux quiléat a contracter la cavité. Une diminution

deu.c (entrainant une diminution du volume la poche de) ggentraine une augmentation des
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forces d'expansion (termes de gauche de (l11.28))is que les forces de contraction (termes
de droite de (l11.25)) restent constantes. Ainéguilibre gouverné par (111.25) est stable quel

gue soit la valeur de_c.

Figure 1.8 : la ligne de contact du ménisque aagé vers le fond de la crevasse tout en
conservant l'angl&h.

Les courbes de la figure 111.9 indiquent la valeler la pression acoustique nécessaire
pour que la ligne de contact avance d'une ceri@istanceu, c vers le fond de la crevasse.
Cette valeur de pression acoustique doit étre supér apaa donnée par (I111.15) et par
I'intersection des courbes avec l'axe des abscigges0. A titre indicatif, il faut quepa se
situe entre 30 et 40 kPa, c'est-a-dire augmentwidi® 20 kPa par rapportgaa, pour que le
ménisque se déplace de 5 um vers le fond de lassevLe cas 2 de la rainure n'a pas été
représenté car il suffit qupa soit juste supérieure paa pour que le déplacement soit
enclenché et ne puisse plus étre arrété hormigedand de la crevasse. Cela est di au fait
gue, lorsque la pression de Laplace due a la corirtbu ménisque est dépassée, il n'existe

plus aucune résistance a la diminution de volumia geche de gaz.
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Figure 111.9 : Courbe de & en fonction de p En rouge : rainure et en bleu : trous
cylindriques. En trait continu : r =15 um, en iréireté : r = 10 um, et en trait pointillé :
r=5um.

[11.3.4. Déplacement du ménisque hors de la crevass

La derniere étape consiste a étudier le mouvemeradigne de contact hors de la
crevasse sur le plan de la face de I'échantillog. (F.10). Cette situation conduirait a une

augmentation de la fraction surfaciqgue de gaz rdetface et donc probablement a une
diminution de la transmission a l'interface.

2r

Figure 111.10 : la ligne de contact du ménisque ssttie hors de la crevasse sur le plan de la
face de I'échantillon tout en conservant l'angie
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Cette situation se produit lorsqpge< 0 et pal > parl. Maintenant, I'angle de contact est
fixé a la valeur& et le rayon du meénisqug, est supérieur a celui de lI'embouchure de la

crevasse. En reprenant la démarche du 8 IIl.&@ dition d'équilibre est alors :

K :
- (ﬁj 1|~ pa = o+ R (11.26)
etV est donné par :
V =V, + Vea( 6k I'm) (111.27)
avecVea(6k, rm) tel que :

1_ 3(2-cosfr)sinég

Vel I == [11.28
cal( R m) 3 m (l-COS@R)Z ( )
pour un trou cylindrique, et :
2
Ve (6. 1m) = IIrL(zn— 26 +sin26R) (111.29)

2sin? Or
pour une rainure a section rectangulaire de longueu

Les termes de gauche de (111.26) tendent a promolaaroissance de la bulle et les
termes de droite tendent a contracter la cavitée dagmentation de, (entrainant une
augmentation du volume la poche de gaz) entraimediminution des forces d'expansion
(termes de gauche de (111.26)) et une diminutios fdeces de contraction (termes de droite de
(111.26)). La stabilité de I'équilibre gouverné péil.26) dépend donc de la vitesse de
diminution avea, des termes de gauche et de droite.

Les courbes den(pa) (Fig. 111.11) sont tracés a partir de I'équat{tih26) et de (111.28)
pour les trois dimensions de trous cylindriques partir de (111.29) pour la rainure de section
rectangulaire. Elles montrent que les poches de dmzs les trous cylindriques et dans la
rainure, semblent subir une croissance stable jasguque la dépression acoustique atteigne
environ —100 kPa. Pouipa <-110 kPa, il apparait clairement, en tout cas pesr ttous

cylindriques de rayon 5 um, que la poche de gait sub croissance instable.
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Figure I11.11 : Courbes §(pa) tracés a partir de I'équation (111.26) et del(B8) pour les
trois dimensions de trous cylindriques, et a padtr (111.29) pour la rainure de section
rectangulaire. En rouge : rainure et en bleu : traxydindriques. En trait continu :
r=15 um, en trait tireté : r =10 um, et en trgointillé : r =5 pum.

Pour le cas extréme d'une variation négligeableatiume total de la poche de gaz dans
une rainure (cas 2), le terme de gauche de (lllea6)constant tandis que le terme de droite
diminue aveay,. Par conséquent, dans ce cas-la, pour une dépremsbustique supérieure
en valeur absolue pur (donnée par (111.23) avec le premier terme deskemble de gauche
€gal a zéro) la poche de gaz subira une croissastable. Cette croissance instable de la
bulle, si la fréquence d'excitation est suffisamimfaible pour que la poche de gaz ait le
temps de croitre suffisamment pendant la périodeégeession de I'onde acoustique, pourrait

conduire a une coalescence des poches de gazd@l#surs ce que suggere Lesueur [Les04]
dans ses conclusions.

[11.3.5. Conclusion sur cette analyse

Il faut toutefois bien garder a l'esprit que tolmmalyse développée dans ce § 111.3 est
basée sur I'hypothése que les effets inertiels duvement du ménisque sont négligeables.
Cette hypothese se justifie si la fréequence proeréa poche de gaz est trés grande devant la
fréequence d'excitation acoustique. Si ce n'estlpasas, alors l'inertie du ménisque peut
résister a la déformation et au déplacement du sgéaiet ainsi empécher toute pénétration
du liquide dans la crevasse (telle qu'elle a étéitgéau § 111.3.2), ou toute croissance instable
de la poche (telle que décrite au § 111.3.3). Leagaaphe suivant va permettre de déterminer
et de borner les différents régimes fréquentielsateportement de la poche de gaz.

110



Chapitre 11l : Comportement des poches de gaz suitee variation de pression ultrasonore

Il sera déduit que le domaine fréquentiel dans degge situent les différentes
expeériences ultrasonores décrites dans la suiteedehapitre et au chapitre suivant ne
correspond pas au régime "basse fréquence" étadi cktte partie. L'analyse de ce régime
basse fréquence aura permis d'apporter des élémemqsediction qu'il serait intéressant de
vérifier expérimentalement. Il a été fait le chaibe développer cette analyse sur des
géométries de crevasses qui sont celles des ditrantcar ces échantillons pourront étre
réutilisés pour une éventuelle tentative de valifagxpérimentale.

Par ailleurs, un approfondissement de I'analyserpibpermettre de la généraliser a des
géomeétries de crevasse plus complexes se rapptodbamgéométries caractéristiques d'une
rugosité résultant d'un usinage mécanique. Suilargéométrie et les dimensions de la
rugosité mais aussi suivant la fréquence de I'detitontrdle ultrasonore, il pourrait d'ailleurs
s'averer que ce régime basse fréquence soit aplglic2ela pourrait étre le cas par exemple si
les poches de gaz étaient beaucoup plus petittguéince de résonance plus élevée) que
celles des échantillons. lls s'agiraient alors derguivre le travail de Atchley et Prosperetti
[Atc89] qui ont appliqué leur modeéle de crevassgea géomeétries coniques creusées dans
une surface pas forcément plane. De plus, Chapp®&layne [Cha07] ont étendu leur modéle

a gquatre autres géomeétries de crevasses axisyoesriq

l1l.4. Régimes fréquentiels de comportement de lagche de gaz

Leighton [Lei95] a analysé la dynamique de l'oatitin d'une poche de gaz "linéaire"
(qu'il appelle aussi "bulle a une dimension”) enctéanparant a celle du systéme idéalisé
masse-ressort non-amorti classique. L'oscillateasse-ressort idéal differe de l'oscillateur
masse-ressort réel a la fois en ce qui concernmaideeur mais aussi en ce qui concerne
l'inertie. Dans la réalité, la raideur est indéemerid du déplacement seulement a de trés
faibles amplitudes. En effet, si le ressort estrgé au-dela de sa limite élastique, le
mouvement dépend alors de Il'historique du syst&oacernant linertie, dans le modéle
idéalisé, elle est totalement issue de la massar Pascillateur masse-ressort réel, en
revanche, l'accélération de la masse induit aussiagcélération dans le ressort. Par ailleurs,
pour provoquer le déplacement de la masse, enddu®urnir de I'énergie cinétique a la
masse et au ressort, il faut fournir de I'énergiétque a la quantité de gaz environnant le
systeme déplacé lors du mouvement du systéme. b&itmation inertielle du fluide

environnant est caractérisée par ce qui est apfzetéasse de radiation.
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Ces différences par rapport a l'oscillateur masssart idéal sont accentuées pour une
poche de gaz. En effet, il sera montré plus loin lguaideur de la poche de gaz dépend du
déplacement du ménisque. De plus, pour l'oscillateasse-ressort réel la masse de radiation
est généralement négligeable comparée a l'inestia thasse. En revanche pour du gaz piégé
dans une cavité au sein d'un liquide, l'inertimei®e a I'accélération du liquide est beaucoup
plus grande que celle associée au gaz. Par comgédmenasse du gaz dans la poche sera
considérée négligeable par rapport a la massedibiom.

Si la poche de gaz est considérée comme un osaillabn-amorti [Lei95], I'équation
gouvernant le mouvement du ménisque, issue detade loi de Newton, est donnée par :

My lipg (t) + kpglps (t) = F(t) (111.30)
ou F(t) est une force extérieure s'exercant sur le méaisgc est la raideur de la poche de
gaz pour des oscillations de faible amplitudemeest la masse de radiation due au liquide
entrainé par le mouvement du ménisque. Il s'agit domportement conservatif qui néglige
les pertes par frottement visqueux. La fréquenoprerfpg, ou fréquence de résonance, est

alors déterminée par la relation :
fpg=—=—_ |—. (11.31)

ouU apg est la pulsation propre de la poche de gaz. Esativide part et d'autre de I'équation
(111.30) par & et en considérant qugt) est la force s'exercant sur le ménisque assaclae
pression acoustiqum, cette équation devient :

M, lpg(t)+ Kpgupg(t) = —palt) (11.32)
ou M, et Kpg représentent respectivement la masse de radiatidacique et la raideur
surfacigue de la poche de gaz et sont ligs @t ke par les relations :

m =S M, (111.33)
keg = S Kpg. (11.34)
abc peut alors s'exprimer telle que :

Kpc
= |—=. 111.35
Wpg M, ( )

Si pa est une fonction harmonique telle que :
pa(t) = Pacos(at), (111.36)
alors, en utilisant la notation complexe, I'équati(bl.32) devient :

M,V +Kpgy = —Pe'™ (11.37)
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ouy est I'‘équivalent complexe deg. La recherche d'une solutigre Yé“ conduit & :

(M, @? - Kpg ¥ = Py (111.38)
Cette équation peut se réecrire sous la forme :
Y = H(c)Pa (111.39)

ou H(w) représente la fonction de transfert qui décrittlgonse du systéme en fonction de la
pulsation et a pour expression :
1

H(w):m. (111.40)
Elle peut s'exprimer en module et en argument :
H(w) = H| € (111.41)
Ainsi,y = H|Pa€®*? et la partie réelle est :
Upg = H| Pa cos(at + ¢@) (1n.42)
L'amplitudeUpg deupg est donnée par :
Upg =|H(w)P Pa (111.43)

‘Mrw _KPG

A une excitation sinusoidale, ce systeme linéaai €orrespondre une réponse
sinusoidale de méme pulsation. De méme, a une somEneinusoides, qui est la
décomposition d'une impulsion ultrasonore de captenorti, peut correspondre une somme
de sinusoides. Pour chacune d'entre elles, le madulargument de la fonction de transfert
H(c) représentent respectivement I'amplification etdphasage.

D'aprés les expressions (111.40) et (I11.43), I'difigation croit avec un déphasage
égal a-rra partir de la valeuPa/Kps, qui correspond a la situation telle gfie<fpg
(hypothése de départ de tout le raisonnement du3% jusqu'a l'infini lorsquef =fpg.
Ensuite, elle décroit jusqu'a zéro avec un déphasalgesif > fpg, les effets dynamiques ne
peuvent plus étre négligés comme cela a été fa@ HU3 (et au contraire ils deviennent
méme prépondérants pofr> fps). Dans ce cas, le déplacement du ménisggeest donné
par :

_ _ Pa
u =Hpy=—7F"7"—. (11.44)
PG | | A Mra)z—KPG
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[11.4.1. Raideur de la poche de gaz

Leighton [Lei95] calcule la raideur de sa pochegdz en négligeant l'effet de la
pression de Laplace puisqu'il néglige la courburengnisque. Il considére ainsi simplement
la contribution de la résistance a la compresstan la traction du gaz de la poche. Dans ce
qui suit, la contribution de la pression de Laplaseprise en compte dans le calcukgle Si
la poche de gaz est considérée comme un ressoaicirir surfaciqué&pg, alors d'apres la
troisieme loi de Newton, suite a un petit déplaceinty ménisqualusg, la poche de gaz
répond en appliquant une pressiopg dusc. Si dp représente une petite variation de
pression du liquide qui s'applique sur le ménistglie quedp > 0 pour une surpression et
dp < 0 pour une dépression, alétss est donnée par :

Kpe :—ddp . (I11.45)
Upg

Au repos, si le ménisque est ancré a I'embouchaita drevasse tel quec = 0, et qu'il

adopte un angle d'équilibg, alors (I11.45) devient :

_ (dpa dV(H)j_l dv
“ro = (d@ jeo( do Jg \ dupg ) (1146)

Charlaix et Gayvallet [Cha92] utilisent cette mémression dans leur étude traitant des

propriétés dynamiques d'une interface fluide. Mel@), il vient :

dPa) _ _KPam (d_Vj + My sindy (111.47)
dé g, Vo \dé@ 4, r
D'apres (I11.12) et (111.13), il vient :
( av J =S, (111.48)
duPG 0
En introduisant (111.47) et (111.48) dans (l11.46) vient :
-1 .
Kpg =S¢ K Patm _(d_vj My sinéy (111.49)
Vo dé g r
avec, a partir de (111.12) et (I11.6) :
-1 - 2
[d—vj - _(sindp +1)° (111.50)
d@ 90 ﬂ'r3

pour un trou cylindrique, et, a partir de (111.1&)(l11.7) :
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-1
(d_Vj -1 cos’ 6 _ (I11.51)
d6)g  Ir? 2cosf, + (26 - m)sing,

pour une rainure a section rectangulaire.

[11.4.2. Masse de radiation de la poche de gaz

Le cas d'une poche dans un trou cylindriqgue edesent considéré ici. Dans le temps
imparti pour la thése, la masse de radiation dhoehe de gaz dans une rainure a section
rectangulaire n'a pas pu étre déterminé.

Le ménisque d'une poche de gaz dans un trou cigjunelrpeut, dans une certaine
mesure, étre assimilé a un piston plan bafflé.stl en effet supposé, mais cela reste a
démontrer, que le liquide entrainé par le mouverdeninénisque lors du passage de l'onde
acoustique posséde une masse apparente tres pideclwelle qu'un piston plan bafflé
entrainerait.

Pour cela, il faut tout d'abord supposer que ldad@&ment de la ligne de contact est
négligeable. Il faut aussi supposer que la courbdurenénisque, tout au long de I'excitation
acoustique, reste trés faible. C'est ce que faghten [Lei95]. Il considére une poche de gaz
cylindrique piégée au fond d'un tube fermé du ci@téa poche de gaz et relié de l'autre coté
au sommet d'un cone qui lui-méme est fermé a safmsun diaphragme. La seule partie de
la poche de gaz non rigide est le ménisque la a@pdu liquide. Le mouvement du ménisque
est supposé étre celui d'un piston plan. Il calaisi la masse apparente de liquide entrainé
par ce piston plan dans le tube et le céne. Dasguation exposeée ici, le volume de liquide
entrainé par le piston plan bafflé n‘a pas de émigide hormis la face plane de I'échantillon.
L'expression de la masse de radiation est doncddgnt différente de celle de Leighton.

Pierce [Pie91] fournit une expression de la massediationrm d'un piston bafflé pour
ka<< 1, aved = 27f/c le nombre d'onde; étant la vitesse de phase de I'onde acoustique (ou

célérité), et le rayon du piston qui correspond iai a

m, =gpr3. (111.52)

Dans le cas des trous cylindriques des échantibapgrimentaux immergés dans l'eau,
c= 1483 m/s est la vitesse de phase dans l'eauillears la fréquence centrale des capteurs
ultrasonores utilisés sera de 1, 2,25 et 5 MHz.sDancas le moins critique concernant le
respect du criter&ka<< 1, les données =5 um etf=1MHz donneka=2 %, et par

conséquent, I'expression (111.52) peut étre valaielet appliquée. En revanche, dans le cas le
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plus critique, ou les données sont 15 um ef = 5 MHz, ka avoisine 30 %. Dans ces cas ou

ka> 10 %, il faudra donc étre méfiant vis-a-vis dgplication de (l11.52).

[11.4.3. Calcul de la fréquence propre des pochesedgaz cylindriques

Il est supposé ici que le criteka << 1 est respecté est que par conséquent la rdasse
radiation peut étre déterminée a partir de (). B introduisant (111.49) (associée a (111.50))
et (111.52) dans (111.35), les pulsations et frégaes propres des poches de gaz piégées dans
les trous cylindriques des échantillons expérimentzeuvent étre calculées. Ces valeurs sont
calculées en utilisant les mémes valeurs des différparameétres utilisées précédemment.

Elles sont regroupées dans le tableau Ill.1. Irestarqué que ces valeurs ne varient presque

pas aved,.
Trous abg (k=1) | fpc(k=1)| arc(k=1,4) | fec (k=1,4)
cylindriques| en rad/s en kHz en rad/s en kHz
r=5um 2463 392 2527 402
r=10 um 1028 164 1103 176
r=15um 680 108 755 120

Tableau Ill.1 : pulsations et frequences propres peches de gaz piégées dans les trous
cylindriques des échantillons.

Les valeurs du tableau Ill.1 permettent de délim@edomaine fréquentiel d'application
de l'analyse développée 8§ IIl.3 pour laquelle |Bst® inertiels peuvent étre négligés. Par
ailleurs, ce tableau indique que, pour tous ledetap (de fréquence centrale 1, 2,25 et
5 MHZz) qui seront utilisés dans les expérience§dauence de résonance des poches de gaz
est inférieure a la plus basse fréquence de legela de bande €6 dB. Ainsi le mouvement
du ménisque ne pourra pas étre décrit grace dylsndu § 111.3.

Comme la masse de radiation d'une poche de gaz dae@srainure a section
rectangulaire n'a pas été déterminé, il ne serap@ssble non plus de déterminer sa fréquence
propre. Il n‘est ainsi pas possible, dans |'étatehcle I'analyse, de prédire le comportement de
la poche de gaz sur un large domaine fréquentielchkmportement a été étudié dans un
régime basse fréquence mais la limite fréquentadlee régime est inconnu. Si la fréquence
d'excitation est tres inférieure a la fréquenceppale la poche de gaz, alors le mouvement
du ménisque peut étre deécrit grace a l'analyse W38l a été vu que les amplitudes du
mouvement du ménisque pouvaient étre trés impadagiten particulier dans le cas extréme

d'une variation négligeable du volume total dedahge de gaz. Des amplitudes de pression
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acoustique de plusieurs dizaines de milliers dep®ayraient suivant le cas, produire une
pénétration profonde du liquide dans la crevasse de la phase de surpression de l'onde
acoustique, mais aussi une croissance instable pleche hors de la crevasse lors de la phase

de dépression.

[11.5. Visualisation des poches de gaz soumises a ahamp
ultrasonore

[11.5.1. Contexte et objectif

La présence du gaz a une interface composite eatraie diminution trés importante
de I'énergie ultrasonore transmise [Les04]. Poyligxer ce phénomene, Lesueur [Les04,
Moy05] a formulé une hypothese : les ultrasons i@oemt provoquer une croissance des
poches de gaz puis leur coalescence, c'est-aadiogrhation d'un film de gaz qui empécherait
la transmission des ultrasons. Cette hypotheseadgrasen fait que la fraction surfacique de
gaz @ présent a linterface a I'état initial n'est pafisamment élevée pour expliquer une
telle chute du coefficient de transmission. Parséguent, elle présume que l'action des
ultrasons fait augmentegs, et qu'ainsi le signal transmis a linterface cosife est
représentatif de cette nouvelle valeurggde

Dans l'eau, il est possible d'étudier I'hnypothésecdalescence grace a Il'observation
directe du phénoméne. C'est le but de I'expérieniggnale appelée OMICA [Pau0O6a, 06b,
07a, 07b] qui est présentée ici. Celle-ci consésteisualiser la forme des ménisques des
poches de gaz avant et pendant leur expositioncnamp ultrasonore. Il s'agit d'observer si
ce champ ultrasonore provoque un grossissemernoddes de gaz puis leur coalescence.

Pour cette expérience, les sept échantillons fir@rares ainsi que I'échantillon fin de
référence sont utilisés. Ce sont les mémes écluastijue ceux utilisés dans [Moy05]. Dans
des essais préliminaires (dont les résultats squotgentés au chapitre suivant), il a été
vérifié, par des mesures ultrasonores en transmnissjue les résultats obtenus avec les
conditions expérimentales de cette présente exypérisont les mémes que ceux obtenus par

Lesueur [Moy05] dans des conditions légeremenéufites.

[11.5.2. Tentative de justification de I'hypothesede coalescence

L'étude bibliographique [Lei94, Bre95, Bre05a, 086a, 06b] permet de faire certaines
hypothéses quant au comportement des poches degeises a un champ ultrasonore.
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Le phénoméne de diffusion rectifiée peut entraimer stabilisation des bulles contre la
dissolution ou encore une croissance des bulletesypoches de gaz. Ce processus s'effectue
progressivement, sur plusieurs cycles d'ondes #igaas, par diffusion prépondérante de gaz
a linterface liquide/gaz dans le sens liquide wgag [Lei94]. Dans le cas présent, il est
vraisemblable que l'influence de la diffusion riééé soit négligeable car la fréquence utilisée
est probablement trop élevée pour que la diffusiengaz dans les poches de gaz soit
significative. Il parait donc impossible que la les&ence puisse se produire a cause de ce

phénomene.

Dans plusieurs expériences assez similaires a pefieentée ici, Bremondt al.
[BreO5a, 05b, 06a, 06b] utilisent un lithotripteggnérant des dépressions acoustiques de
guelques MPa. Celui-ci génere en fait des "tir&'stea-dire des impulsions ultrasonores, de
fréequence centrale supérieure a 100 kHz. lls pandet ainsi a faire dilater par cavitation
acoustique des poches de gaz initialement compégteroontenues dans des crevasses
microscopiques. Cette dilatation se traduit pafolanation de bulles ou plutot de calottes
hémisphériques de gaz au dessus de la crevasske diietnetre est tres largement supérieur a
celui de la crevasse.

Lorsqu'ils utilisent des substrats lisses hydrogisoken silicium avec une rugosité
moyenne inférieure a 2 nm, ils provoquent la numéade bulles en imposant des tirs
d'amplitudes négatives de — 4 et — 11 Mpa [BreOlib]constatent que la densité des bulles
nucléées est une fonction décroissante du nombrérgdsuccessifs quand le substrat est
maintenu dans l'eau. La densité chute d'un factieuapres 50 tirs, mais quelgues évenements
de nucléation se produisent toujours apres plusieemtaines de tirs.

Lorsqu'ils utilisent des substrats avec des trogmdriques microscopiques gravés
[BreO5b] dans lesquelles le gaz est piégé lordmenkersion du substrat, ces inclusions de gaz
se dilatent aprés le passage de l'impulsion négate pression (2 MPa). Elles peuvent
atteindre une taille de I'ordre de cent fois lailld initiale et finissent par s'effondrer aprés
guelques dizaines de us. D'autre part, les trougénérent plus de bulles apres un certain
nombre de tirs successifs. Tout le gaz est libémgsd'eau aprés quelques événements de
cavitation. Bremonet al. remarquent que plus le diamétre du trou est fpétis, le nombre de
tirs nécessaires pour enlever tout l'air piégégeand. lls suggéerent alors que les bulles
nucléées sur la surface solide lisse proviennertédepetits nuclei, puisqu'elles sont encore

génerées apres plusieurs dizaines de tirs.
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Par ailleurs, ils ont pu observer une multicoalasedBre05a, 06b] entre des poches de
gaz initialement contenues dans des trous cylinddgle diamétre ne dépassant pas 10 um et
distantes de plusieurs dizaines de pm les unesude=s.

Ces expériences, en plus de montrer qu'une ondasaiiore peut provoquer une
croissance des poches de gaz voire méme une caratessuggerent l'idée que les ultrasons

de forte puissance pourraient étre utilisés poégader" une interface composite.

S'il est supposé que l'analyse théorique du 8 BEB applicable pour les présentes
conditions expérimentales, ce qui suppose que dguénce d'excitation ultrasonore est
sensiblement inférieure a la fréquence de résondasepoches de gaz contenues dans les
rainures, alors une croissance importante des podbegaz peut étre justifiée. En effet, le
calcul depar & partir de (11.23) pour le cas extréme 2 fournite valeur sensiblement
inférieure en valeur absolue-a0kPa, qui est I'ordre de grandeur de la dépressionstique
absolue mesurée avec un hydrophone a 72mm du ca@teetteur. De plus, dans cette
expérience, le capteur émetteur est situé a endbomm de la face gravée de I'échantillon,
donc la valeur absolue de la dépression acoustignérée au niveau des poches de gaz doit
étre encore supérieure a 10 kPa. Ainsi, si dangdlité la poche de gaz se comporte suivant
le cas 2 et que sa fréquence de résonance eshasttsupérieure a 1 MHz alors, d'apres le
raisonnement du 8§ 111.3, la poche de gaz devrdiirsune croissance importante lors de la
phase de dépression de l'onde acoustique. L'hygoiihe coalescence suggeérerait alors que,
des le premier cycle de dépression de l'onde oh@e, les poches de gaz se dilatent
tellement que la coalescence est obtenue immédiaterDans ce cas, l'intervalle de temps
pour obtenir la coalescence serait alors trés cdartordre de la période ultrasonore, c'est-a-
dire 1 us ou moins. Par ailleurs, il est tres diiffi de savoir si le film de gaz éventuellement
formé serait assez stable pour ne pas disparaitrey@e de surpression immédiatement

suivant, ou lorsque la pression acoustique s'annule

[11.5.3. Le dispositif expérimental

Le dispositif expérimental comportant les quatrseembles : I'ensemble mécanique,
'ensemble ultrasonore, I'ensemble optique et lailmd d’acquisition des images est
représenté schématiquement sur la figure 111.13. éehantillons sont immergés dans Il'eau, a
la température ambiante : environ 18°C, de telferiaque la face graveée et les rainures soient

dirigées verticalement.
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Figure 111.12 : Schéma du dispositif expérimental.

De méme que pour l'expérience de mouillage du mreafiapitre avec les échantillons
épais, la demi-largeur des rainures est tres afégi a la longueur capillaire de I'eau. Donc,
lorsque la face gravée des échantillons est hydtmplet qu'une goutte d'eau est déposee
dessus, les rainures sous la goutte sont rempéas Bar ailleurs, dans cette expérience, I'eau
est considérée comme saturée par l'air ambiant.cBaséquent, la relation (11.25) est
appliguée. Il est rappelé qu'elle permet de catclaleprofondeur maximal@é max & ne pas
dépasser pour s'assurer que la ligne de contaet aesrée a I'embouchure de la crevasse.
D'apres (11.25), en prenant volontairement une wasssez faibléh = 100°,h max= 124 mm.
Comme chaque échantillon sera immergé dans l'eaneaprofondeur ne dépassant pas
80 mm, il est raisonnable de penser que le ménisgsiera ancré a I'embouchure des

rainures
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Les échantillons sont soumis a un champ ultrasomreincidence normale par
l'intermédiaire d'un transducteur émetteur de feége centrale 1 MHz. Cette fréquence se
situe dans la gamme usuelle des fréquences usilis@ar I'inspection ultrasonore. Le signal
ultrasonore transmis a travers |'échantillon esegistré par un transducteur identique a
I'émetteur. Les trains d'ondes imposés font 1mpeés de fréquence centrale 1 MHz, soit une
durée du signal d'environ 10 pus.

L'expérience consiste a visualiser une petite zimda surface de I'échantillon. Des
photographies et des vidéos sont enregistrées agermd'une caméra au travers d'un
microscope longue distance pour obtenir un grossisst total, optique et numérique, égal a
386 pour une image obtenue de dimension® 1. Le flou de mouvement est minimisé en
choisissant un temps d'exposition de 200 ns obigrdce a ['utilisation d'une caméra
spécifique, d'une lampe flash et d'un intensificatde lumiére. Les figures II1.13 et 11l.14
sont des photographies de linstallation expérimlentmontrant respectivement une vue

d’ensemble du dispositif et une vue de dessusetis¢mble optique autour de la cuve.
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Figure I11.13 : Vue d’ensemble du dispositif OMIG&x mode d'éclairage continu).
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Figure Il1.14 : Vue de dessus de I'ensemble ogtigutour de la cuve (en mode d'éclairage
avec lampe flash).

[11.5.4. Les images

Sur les images obtenues (Fig. 111.15), les rainueasplies d’eau sont sombres sur toute
la largeur de la rainure tandis que les rainuresplties de gaz ont un profil de luminosité

variable sur la largeur de la rainure : elles staites au centre et foncées sur les bords.

2r/ﬁ 21’/\5
~15 pm ~15 pm

Figure I11.15 : Gauche : rainure verticale rempl@eau. Droite : rainure remplie de gaz.
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by

Une explication qualitative a cette observation fegtrnie ici. Lorsque la rainure
contient du gaz, le ménisque sépare deux miliemxlide de réfraction différent. Lorsque le
faisceau d'éclairage atteint le ménisque, unegdttifaisceau est réfracté vers l'intérieur de la
rainure et l'autre partie est réfléchie par I'ifstee. Etant donné I'angle d'incidence du faisceau

4l

lumineux, il est trés probable que le faisceauvadd& soit "pieégé" dans la rainure. Ainsi, seul
le faisceau directement réfléchi par l'interfacepesjeté sur I'objectif de la caméra mais son
intensité est inférieure a celle du faisceau intid8i l'interface est courbée, l'interface agit
comme une lentille et fait ainsi converger le faeme réfléchi. La figure Il1.16 montre le

faisceau incident, d'éclairage, représenté jautefaisceau réfléchi en orange.

Liquide

Surface solide
du substrat

Gaz piége dans
la rainure

Figure I11.16 : Trajet du faisceau lumineux dansuainure remplie d'air représentée en
coupe avec une interface liquide/gaz courbée.

La courbure de linterface entraine que le maximden l'intensité réfléchie par
l'interface n'est pas centré sur le profil dintendumineuse de la rainure obtenu par
projection. La figure 111.17 illustre le décalage dhaximum d'intensité lumineuse due a la
courbure de linterface. Ce décalage augmente Eveourbure de linterface. L'angle de
contact&, qui peut étre estimé a partir de (I11.9), n'esé degerement supérieur a 90°. Par

conséquent, la courbure de l'interface n'est gasgirande et le décalage non plus.
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Niveau de gris
A

Blanc Décalage

Noir

>

Direction parallele a la
face de 1'échantillon et
normale aux rainures

Figure I11.17 : Représentation qualitative du ptaflintensité lumineuse d'une rainure
correspondant a la situation de I'image de droieela figure 15.

[11.5.5. Procédure expérimentale

Le but de cette étude est d'examiner l'influenceudgasons sur les poches de gaz sur
une échelle de temps courte : de 1 a 10 us. lit kg vérifier si, dans ces conditions
expérimentales, les ultrasons font croitre suffisemt les poches de gaz pour provoquer leur
coalescence. Si ce phénoméne se produisait, legeegprécis de tous les matériels
expérimentaux de synchronisation permettrait dereuliexpansion des poches de gaz menant
a la coalescence. Si la coalescence n'a pas #edispositif devrait aussi étre capable de
montrer une dilatation éventuelle des poches de \ga® méme une oscillation des
meénisques si celle-ci est significative.

Il s'agit d'observer le mouvement du ménisque dehgs de gaz grace a un balayage
temporel de la prise de vue par rapport a 'ondeastnore. Pour suivre de maniére assez
précise I'évolution de la forme des ménisques Buwyale de surpression/dépression de I'onde
ultrasonore, un pas de décalage temporel de 2@ é® choisi. Bien entendu, sans une
caméra ultrarapide, ce balayage ne peut pas steffesur un seul train d'ondes. C'est
pourquoi ce balayage s'effectue sur plusieursdrdiondes déclenchés de maniére manuelle
et donc sans périodicité. Cette facon de procégmyse sur I'hypothése que le phénomene est
parfaitement reproductible d'un train d'ondes @réa Méme si les conditions expérimentales
des expériences de Bremoedal. ne sont pas exactement les mémes, il est raistndab
considérer que cette hypothése qui a été vérifageBpemondet al. [Bre05b] reste valable

pour les conditions expérimentales de cette expeégie
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Par ailleurs, le mouvement des ménisques, en répiies pression acoustique générée
au niveau de l'interface composite, ne s'effecagede maniére instantanée mais plutdt avec
un certain retard [Bre0O5b]. Ce temps de retard pee significatif a une fréquence
acoustique aussi €élevée. C'est pourquoi, lorsqusieulrs prises de vue sont effectuées sur
une période de l'onde, cet éventuel retard estgorisompte en faisant un balayage sur une

durée supérieure a une période de I'onde ultragonor

[11.5.6. Résultat et interprétation

Le changement de courbure du ménisque des poclmderovoquée par le passage de
'onde ultrasonore n'est pas perceptible sur legiesies d'images. En effet, les images
observées sont identiques a celles qui ont étéqobsesans application du champ ultrasonore.
Dans ces conditions expérimentales, il est conale tgs ultrasons ne provoquent ni
coalescence, ni croissance significative des podbemz.

Il est tres probable que l'origine de lI'impercefpté de tout mouvement du ménisque
des poches de gaz soit liée a la pression acoagjigperée au niveau des poches de gaz ainsi
gu'a la valeur de la fréquence d'excitation vigsade la fréquence de résonance des poches
de gaz. Si la largeur de bande-@&dB, 0,9 — 1,1 MHz, des trains d'ondes imposégyloer
pas la fréquence de résonance des poches de gazaldilatation des poches de gaz ne
pourra pas étre favorisée par le phénoméne deagsen

En outre, si la frequence de résonance est trésnment inférieure a 1 MHz, alors le
raisonnement du § 1ll.3 ne peut pas étre applignérevanche, si la masse de radiation d'une
poche dans une rainure était connue, I'express$ib#3) pourrait alors étre appliquée pour
fournir un ordre de grandeur de l'amplitude du nemoent du ménisque. Si la masse de
radiation est importante alors l'amplitude du maooeet du meénisque pourrait étre
négligeable a ce niveau de fréguence et ce nivegurabsion acoustique. Il peut étre estimé
gue la valeur absolue de la pression acoustiqgusnfésieure a 100 kPa, c'est-a-dire environ
20 fois inférieures au niveau de dépression utiiaé Bremondet al. pour provoquer la

cavitation.

[11.6. Conclusion

Le modele de la crevasse a été appliqué a la géenpétrticuliére des crevasses des

échantillons expérimentaux en supposant que lauémte d'excitation acoustique est
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inférieure a la fréquence de résonance. Celurédiple mouvement du meénisque en fonction
de la valeur de la pression acoustique. Le domdiégquentiel dans lequel se situe
I'expérience ultrasonore du chapitre suivant neespond pas a ce régime "basse fréquence".
L'analyse de ce régime apporte malgré tout desegltsnde prédiction. Une vérification
expérimentale de cette analyse permettrait deréoder. Par ailleurs, un approfondissement
de l'analyse pourrait permettre de la généralistgsagéométries de crevasse plus complexes
se rapprochant des géométries caractéristigue® dlugosité réelle et pour lesquelles le
régime "basse fréquence” serait applicable.

En considérant la poche de gaz dans un trou cyjmercomme un oscillateur masse-
ressort non amorti, sa fréquence de résonancetrgpestimée. La raideur de la poche de gaz
a été estimée a partir de I'analyse précédentgrgpose une méthode de calcul, et sa masse
de radiation a été évaluée en assimilant la poehgad a un piston plan. Les valeurs des
fréequences de résonance calculées pour les dif§ergous cylindrigues sont toutes
sensiblement inférieure & 1 MHz.

L'expérience OMICA a permis d'observer le compodetes poches de gaz contenues
dans les rainures des échantillons fins. Dans @editions expérimentales, il semble que les
ultrasons ne provoquent ni coalescence, ni vanaensible du volume des poches de gaz
pouvant mener a une variation de la fraction sigtecde gaz a l'interface. Il est en effet trés
probable que la pression acoustique générée soiffisante et que la valeur de la fréquence
d'excitation soit nettement supérieure a la fréqaate résonance des poches de gaz. Il serait
intéressant de faire une expérience complémerpaine vérifier la théorie du 8§ 111.3, c'est-a-
dire refaire cette expérience en imposant des émdcps d'excitation acoustique beaucoup
plus faible. Par ailleurs, en s'inspirant des erpées de Bremonet al, l'imposition
d'ultrasons de forte puissance pourraient étreyéssaour tenter de montrer qu'un "dégazage
acoustique”, c'est-a-dire a distance, d'une interf@mposite est possible.

Les conclusions de ce chapitre permettent d'écéihtgpothese de coalescence des
poches de gaz ou d'augmentation de la fractiomaigtie de gaz pour expliquer la trés faible
transmission ultrasonore a une interface compokéebut du chapitre suivant est donc de
tenter de fournir une autre interprétation. Il prs@ notamment une modélisation, différente
de celle de Lesueur [Les04], du coefficient de dmaigsion a linterface composite des
échantillons. Il s'agit aussi de le mesurer entionad'autres parametres que la seule fraction

surfacique de gaz.
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Chapitre IV : Transmission des ultrasons a une intdace
composite

IV.1. Introduction

Les conclusions du chapitre précédent ont permigfirdier I'hypothése d'une
augmentation de la fraction surfacique de gantetface. L'objectif de ce dernier chapitre est
donc de fournir une autre explication a la tréblé&aitransmission provoquée par l'interface
composite.

Les résultats d'expériences précédentes qui sésemiés en début de chapitre montrent
la dépendance du coefficient de transmission aia® vis-a-vis de la fraction surfacique de
gaz présent a l'interface composite. Il a été chi@sconforter ces résultats mais aussi de les
compléter par une évaluation qualitative de l'inflcee de la fréquence ultrasonore et de la
taille des poches de gaz.

Dans ce but, une expérience ultrasonore en immedson |'eau est réalisée. Afin de
mieux appréhender les résultats de I'expérience, maoédélisation dans le domaine de
Rayleigh est développée.

Trois modéles originaux différents sont proposés ptemier est basé sur la définition
d'une impédance acoustique effective de la couatesfaciale composite. Cette impédance
effective est introduite dans l'expression du coefit de transmission d'un milieu
multicouche. Les second et troisieme modele s'appusur le modéle masse-ressort,
largement utilisé pour décrire la transmissionééfin des ultrasons a une interface
imparfaite entre deux solides. Le second modelsettomme raideur du ressort la raideur de
la couche interfaciale effective. La raideur dudigme modele, quant a elle, est celle d'un
ressort effectif équivalent a deux ressorts : cadula fraction surfacique du solide et celui de
la fraction surfacique du gaz. Les parametres camjar et du second modéle sont la
fréquence des ultrasons, la fraction surfaciqgugateet I'épaisseur de la couche interfaciale
composite. Le troisieme dispose d'un paramétreléopgntaire : le diametre des poches de

gaz.
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Apres avoir présenté les résultats des expérigmex®dentes, la nouvelle expérience
ultrasonore est décrite. Une bréve bibliographie lsutransmission des ultrasons aux
interfaces en incidence normale est ensuite repoRéns la partie suivante, consacrée a la
modélisation, les différents domaines de diffussmmt introduits avant de définir les trois
modeles. Les résultats des trois modeles sont atorgparés a ceux de I'expérience. Il est
remarqué que le troisieme modele donne des résytametteurs. Des perspectives sont
suggérées en fin de chapitre pour permettre déliarar.

IV.2. Mesure de la transmission ultrasonore a unenterface
composite controlée

IV.2.1. Fonction de transfert de l'interface :

Dans cette étude, le principe de mesure par colngparaest utilisé. Il consiste a
comparer la transmission a travers une interfaceposite (échantillon gravé hydrophobe) et
celle a travers une interface compléetement solglade (échantillon de référence). Le but est
d'éliminer toutes les causes de variation des sigtransmis, intervenant dans la chaine de
mesure (cf. annexe 3), induites par autre chosd'igtexface étudiée.

Cette comparaison peut étre caractérisée par latiborae Transfert de I'Interface en

mode transmissiomTI_t, définie comme suit :

[AT)() _eene)
(ATh(e) e (r)

avec‘AT(f)‘ le module de la transformée de Fourier du sigitehsonore & la fréquende

FTI_t(f) (IV.1)

transmis a travers |'échantillon considéré|1(eft)| le module du coefficient de transmission a

la frequencé de l'interface considérée. L'indice et I'expogdnfont respectivement référence
a I'échantillon et a l'interface gravés hydrophoBagliés, et l'indice et I'exposahtfont
respectivement référence a I'échantillon de rét&reaat a l'interface lisse. Le signal temporel
n’étant pas monochromatique, il est plus intéresdaméaliser une spectroscopie ultrasonore,
c'est-a-dire d'utiliser la transformée de Fouriersignal pour les analyses.

Ainsi, pour une interface dont la valeur deHa&l_t est proche de 1, le couplage
acoustique pourra étre considéré comme tres baerdl considéré comme trés mauvais si la
FTI t est proche de 0. Ce parameétre sera utilisé aossilp modélisation afin de pouvoir

comparer les résultats numériques a ceux de l'iexmér.

129



Chapitre IV : Transmission des ultrasons a unerfatee composite

I\V.2.2. Expériences ultrasonores précédentes

Les expériences ultrasonores de Lesueur ont étiséem dans l'eau (dispositif en
immersion) mais aussi dans un alliage métalliqugiidie, le plomb-bismuth (dispositif
LIQUIDUS). Des échantillons fins a trous et a plgikis de détail sur les échantillons dans
[Les04]) et a rainures [Moy05] ont été utilisésxXpérience ultrasonore OMICA (cf. § 11l.5)
utilise les mémes échantillons a rainures. La comipan des résultats de ces trois
expeériences, utilisant toutes les trois des tradustde fréquence centrale 1 MHz, permet de
vérifier que les résultats obtenus ne dépendentdpasquelques différences de conditions
expérimentales énumeérées dan le tableau IV.1. iegipales conclusions issues de ces

expériences sont reportées dans les paragraphvestsui

Dispositif en Dispositif Dispositif
immersion LIQUIDUS OMICA
[LesO4, MoyO05] [LesO4, MoyO05]
Traducteurs Panametrics v302 Panametrics v192 Panametrics v303
et HBS HCC1/25
Type de traducteurs immersion au contact (utilsati immersion
de guides d'ondes
40 mm de diametre
300 mm de longueur)
Diamétre des 25,4 mm 38,1 mm 12,7 mm
traducteurs
fréquence centrale des 1 1 1
traducteurs en MHz
bande passante a—6 dB 0,63 - 1,27 0,56 - 1,42 0,7-1,28
en MHz
Echantillons fins a trous, a | fins a trous, a plots, fins a rainures
plots, et a rainures et a rainures
Liquide eau ordinaire a Pb-Bi a 180°C eau déminéralisée|a
20°C 18°C
Distance diaphragme 190 mm 50 mm émetteur : 35 mm
traducteurs - (champ lointain) (champ lointain) récepteur : 20 mm
échantillons (limite champ proche
et lointain)
Générateurs de signaux  Sofranel 5055PR  EXPERT SEPEM Sofranel 5055PR
Oscilloscope LeCroy 9410 LeCroy 9310 C LeCroy Wavés
424

Tableau IV.1 : Conditions expérimentales des expégs réalisées dans les trois dispositifs :
dispositif en immersion, dispositif LIQUIDUS, et GI\.
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IV.2.2.1. Surfaces rugueuses mouillées

Dans une premiere partie, les résultats obtenus Base échantillons mouillés sont
reportés. Dans ce cas l'interface est non compdistagit d’étudier I'influence de la rugosité
seule sur la transmission des ultrasons a l'irderfa

Ces mesures ont été réalisées par Lesueur avécHaatillons fins a trous, a plots et a
rainures et dans OMICA avec quelques échantillorsrures. Elles n'ont été faites que dans
'eau, grace a lutilisation d'échantillons nonités® chimiquement, c'est-a-dire non
hydrophobes. En effet, il n'a pas été possibleteior un systéme mouillant silicium — Pb-Bi
dans les conditions expérimentales de LIQUIDUS.

Pour les deux dispositifs (Dispositif en immersdmLesueur et OMICA), les résultats
obtenus montrent que FT1_t (cf. 8 IV.2.1) est tres Iégerement plus élevée Zygar toute la
largeur de bande -26dB des traducteurs de fréquence 1 MHz utilis&ndrgie transmise a
travers une surface rugueuse non composite est dlomeéme ordre que celle transmise a
travers une surface lisse.

Les dimensions des rainures étant trés inférieaiteslongueur d'onde, la diffusion de
'onde par la rugosité est donc négligeable. Ciet efui aurait tendance a rendreHal_t
inférieure a 1 s'oppose a un autre effet supposéqsaieur : la présence de la rugosité gravée
diminue I'épaisseur moyenne des échantillons ce ajuéliore la proportion d’énergie
transmise. Les valeurs de K| _t étant malgré tout trés proches de 1, linflueneela
rugosité seule sur la transmission des ultrasons da régime basse fréquence est considérée

comme négligeable.

IV.2.2.2. Interfaces composites

Dans cette partie, les échantillons ont tous éié&s de facon a étre hydrophobes. Dans
ce cas, lors de lI'immersion d'un échantillon gral’éau ne peut pas pénétrer dans les
crevasses, que ce soient des rainures, des trodesoespaces entre plots. En effet, entre les
crevasses, l'interface est purement solide-liquichais au niveau des rainures l'eau est
séparée du silicium par une poche de gaz. Lesfasts sont alors composites. Pour les
échantillons a trous et a plots, la taille desudursd vis-a-vis de la fréquence ultrasonore
est telle qued/d=260. Cela signifie que le domaine de diffusion cené est celui de

Rayleigh.
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Il a été constaté, avec les expeériences en eau/ajuplitude du signal transmis a
travers I'échantillon de référence est la mémel'gabantillon soit hydrophobe ou non. Pour
le calcul de laFTI_t, ce résultat permet de comparer les signaux trignamntravers les
échantillons graves, au choix par rapport a I'écham de référence hydrophobe ou par
rapport a I'échantillon de référence non traité.

De plus, en Pb-Bi, le signal transmis a travershbétillon de référence est de trés
bonne qualité. Ce résultat est surtout intéressantl permet de penser qu'un bon couplage
acoustique peut étre obtenu avec un systeme noitlanou

Il permet également de confirmer, en faisant atsfgrence aux résultats précédents
obtenus avec des surfaces rugueuses mouilléegsegsent bien (du moins dans le cas des
échantillons en silicium) les poches de gaz déetface composite qui sont a l'origine du
mauvais couplage acoustique et non pas la rugssitie ou tout autre phénomene physico-
chimique inconnu. Ainsi, le diaphragme du TUSHT mpaill ne pas étre mouillé par le sodium

et pourtant un bon couplage acoustique serait alstela surface du diaphragme est trés lisse.

Concernant les résultats obtenus avec les écluastiligravés, Lesueur a tracé
I'évolution de laFTI_t a 1 MHz en fonction de la fraction surfacique t#'iface purement
solide-liquide r pour les échantillons a trous et a plots (Figl)\et pour les échantillons a
rainures (Fig. 1V.2) obtenus avec le dispositiimmersion et LIQUIDUS. La courbe obtenue

avec OMICA est tracée a la figure IV.3.

Dispositif “LIQUIDUS” Dispositif en immersion
* M1T3_56 0.06 * M1T3_56
0.06 1 * M1T30_56 * M1T30_56
M2P3_53 0.05 1 * M2P30_53
0.05 4 gy & M2P30_53 <+ M1P30_38
-y + M1P3_39 0.04 1 M2T3_40
0.04 7 * M1P30_38 M2T30_38
- e M2T3_40 | =) ] ——
| i —— F 003
= 003 M2T30_38| L Fs
'R
0.02
0.02 - H
——
0.01 | 0.01
0 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ° 0 0‘2 0‘4 0‘6 o‘s 1
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 ’ - e ) :
proportion dinterface liquide-solide 1 proportion d'interface liquide-solide T

Figure IV.1: FTI_t & 1MHz t en fonction d& 1 MHz obtenue avec les échantillons a trous
et a plots pour les deux dispositifs : en immergameau) et LIQUIDUS (Pb-Bi) [Les04].
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Figure IV.2 : Evolution de la FTI_t en fonction d& 1 MHz obtenue avec les échantillons a
rainures pour les deux dispositifs : en immersiem ¢au) et LIQUIDUS (Pb-Bi) [MoyO05].

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
T

Figure IV.3 : Evolution de la FTI_t en fonction da 1 MHz obtenue avec les échantillons a
rainures dans I'expérience OMICA.

D’aprés la figure IV.1, les valeurs de B 1_t obtenues avec les deux dispositifs sont
proches et elles sont tres faibles. Les figureg BL.IV.3 montrent aussi que les valeurs de la
FTI t obtenues avec les trois dispositifs sont trés haec Ces trois courbes indiquent
clairement que |&TI_t augmente tres doucement avegisqu'a 0,7 environ puis augmente

brutalement jusqu'a l'unité. Le principal phénomeébseervé est donc la chute brutale de la

133



Chapitre IV : Transmission des ultrasons a unerfatee composite

FTI_t dées qu'un peu de gaz est présent a l'interfaag. dRxs valeurs de inférieures a 0,7
I'énergie transmise a travers l'interface est quatinent négligeable.

Ces résultats montrent que les différences de tiondi expérimentales entre les
dispositifs ont une faible influence. Par exemplesemble que la différence de pression
acoustique absolue générée par les différentsdrawits ait une influence négligeable sur les
valeurs dg=TI_t mesurées. Lesueet al. [Les04, Moy05] ont donc vérifié I'équivalence du
point de vue acoustigue entre l'interface compasitenue avec un systéme Pb-Bi — silicium
et celle obtenue avec le systeme eau - siliciumrdpyobbe. Le silicium réagissant
chimiquement avec le sodium, il n'est pas possddevérifier expérimentalement cette
équivalence pour le systeme sodium liquide — sitici Cependant, il semble que linfluence
du gaz de linterface composite soit largement gméprante par rapport a toute autre
propriété physique du solide et du liquide (comtmepédance acoustique caractéristique par
exemple) qui pourrait étre impliquée. Par ailleuftsest rappelé que la faible proportion
d'énergie transmise ne peut pas étre attribuéeugytesité seule des échantillons.

Si la longueur d'onde de l'onde ultrasonore estidmg plus petite que la taille des
diffuseurs (poches de gaz) alors I'amplitude dadaidgransmis devrait étre proportionnelle a
l'aire réelle de contact purement solide-liquidenote le prévoit le modéle surfacique de
Lesueur [Les04] qui correspond sur la figure IV.I2 @roiteFTI_t = 7. Ce n'est pas le cas des
conditions expérimentales de cette étude comméranigne les résultats des figures IV.2 et
IV.3. En effet, la diminution de |&TI_t est beaucoup plus importante que la simple
diminution provoquée par la surface réfléchissajue constituent les poches de gaz. Au
travers de la modélisation et de I'expérience aquit\étre présentées, il sera montré que les
propriétés effectives de l'interface composite paant expliquer la chute de I'évolution de la

FTI_t en fonction der.

IV.2.3. Expérience en eau avec des échantillons épa

Apres avoir introduit tout d'abord les objectifsletprincipe des essais, les différents
parameétres étudiés sont énumérés. Le disposité enéthode expérimentale sont ensuite
décrits. La méthode d'acquisition et de traitent&st signaux ultrasonores est alors précisée.

Enfin, les résultats de I'expérience sont présesitégerprétés.

IV.2.3.1. Objectifs et principe

Les résultats des expériences précédentes ont énlanttépendance du coefficient de

transmission ultrasonore a l'interface vis-a-visddraction surfacique de gaz. Cette nouvelle
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expérience ultrasonore en eau est menée afin dertamces résultats mais aussi d'évaluer
gualitativement l'influence de la taille des poctiegyaz et celle de la fréquence ultrasonore.

L'expérience, basée sur une méthode de mesure reer&on, consiste a mesurer
plusieurs signaux transmis au travers des différé&ahantillons puis a les utiliser pour
calculer leg=TI_t des interfaces pour les deux sens de propagation.

Les méthodes en immersion sont les méthodes lssfig@iguemment utilisées pour leur
meilleure précision et leur bonne reproductibifigr rapport aux méthodes de contact, ainsi
qgue pour leur relative simplicité de mise en ceules mesures en immersion s'effectuent
dans une cuve remplie d'un liquide couplant et digielle on dispose le (ou les)
traducteur(s) ainsi que I'échantillon a caractérise couplant est généralement I'eau, dont
I'atténuation est trés faible (1,1:3@B/mm & 2,25 MHz) et la plupart du temps négligeab

Les échantillons utilisés sont les échantillonsigjgamportant des trous cylindriques
(cf. 81.4.1.2). Il est rappelé que les échantdl@ont au nombre de 14. Parmi eux, un seul
échantillon n'est pas gravé et il est désigné corataet I'échantillon de référence. Avant
I'expérience, les échantillons ont été traitésageri a les rendre hydrophobes. Ainsi, lorsque
les échantillons sont immergés dans l'eau, lesstogindriques sont remplis de gaz:

principalement de I'air et un peu de vapeur d'eau.

IV.2.3.2. Epaisseur des échantillons

L'épaisseur de 10 mm choisie correspond a la vabeaximale pour laquelle les
procédés de lithographie optique et gravure RIEt géalisables. L'épaisseur standard
d'environ 0,5mm a été évitée pour cette étude etler interdit la possibilité d'isoler
temporellement les signaux correspondant aux édr@sonores successifs dans I'échantillon
et rend difficilement interprétable les signauxagbnores acquis puisqu'ils correspondent a la
somme des contributions de tous ces échos suessif

Pour pouvoir distinguer temporellement les échassimis ou réfléchis directement par
I'échantillon de ceux, transmis ou réfléchis, ayeffiectué un ou plusieurs allers-retours (et
donc éviter un recouvrement de ces échos), la digdécho doit étre inférieure &/2soulL
est I'épaisseur de l'échantillon ®tla vitesse du son dans la direction de I'épaisdeius
I'échantillon est épais, plus la durée maximaleggemtde. C'est pourquoi, la valeur maximale
de 10 mm a été choisie. Les signaux d'excitatioposgs sont des impulsions de fagcon a
obtenir une durée de I'écho la plus courte possible
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IV.2.3.3. Les paramétres

Les parametres influant sur le coefficient de tmaission sont de deux types. Les
premiers sont liés aux caractéristiques des édluasti les seconds sont liés a l'excitation
ultrasonore.

Les parametres liés aux échantillons caractériearfait la rugosité de la face gravée
des échantillons. Cette rugosité controlée dormaperocher le plus possible du cas réel d'une
rugosité obtenue par un usinage meécanique. Traignpgdres caractérisent cette rugosité
contrblée : le diametre et la profondeur des troglgdriques et la fraction surfacique des

trous cylindriquesa.

IV.2.3.3.1. Diameétre et profondeur des trous cylimqaes

Les trous cylindriques ont tous le méme diametréaeméme profondeur pour un
échantillon donné mais peuvent avoir trois diansettiéférents : 10, 20 et 30 um environ et
deux profondeurs différentes : 10 et 30 um selsréthantillons.

Les trois valeurs de diametres ont été choisietelie fagon qu'elles respectent deux
critéeres. Le premier correspond aux limites du @décde gravure des trous cylindriques. Il
s'agit de la limite inférieure de 10 um. En-decécette valeur, la circularité des trous n'est
plus du tout garantie par l'appareil capable disefda lithographie optique et la gravure RIE
sur des échantillons épais. Le deuxieme criterenfoune limite supérieure de 30 um qui
correspond a la valeur maximale du diamétre (avecaefficient de sécurité) qui puisse
garantir la stabilité de la poche de gaz, lorsqueaurface est hydrophobe, vis-a-vis de la
pression hydrostatique imposée par le disposipEerental.

Concernant les deux valeurs de profondeur des,teonsuveau, deux critéres limitent
cette dimension. La profondeur doit étre plus geamae la fleche de la courbure de l'interface
liquide-gaz afin que l'interface ne touche pa®tedfdu trou. La limite inférieure de 10 pm est
donc largement suffisante. D'autre part, commeétéaévoqué précédemment, pour ne pas
trop s'éloigner du cas réel d'une rugosité obtgramain usinage mécanique, la profondeur ne
doit pas étre trop grande et doit se situer dan®rdne de grandeur proche de celui du
diameétre des trous. La limite supérieure de 30 gtrdenc apparue comme étant largement
suffisante pour se distinguer de la premiere valieutO pm.

Il s'agit ainsi, en faisant varier le diamétreaeptofondeur des diffuseurs, de faire varier
la fréquence de résonance des poches de gaz.doegfrces de résonance des poches de gaz

(cf. tableau Ill.1) sont estimées inférieures m@ist de méme relativement proches des
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fréequences d'excitation générées dans l'expéri@iceableau IV.1). Par conséquent, il est

possible que la fréquence de résonance des poetlgazdnflue sur la diffusion des ultrasons.

IV.2.3.3.2. Fraction surfacique de trous cylindequ

La fraction surfacique de trous cylindriquess représente le rapport entre l'aire de la
surface constituée par les disques des trous cigjunek et l'aire apparente de la surface totale
de I'échantillon. Le complémentaire a 1 @eest notér. r correspond donc au rapport entre
I'aire de la surface constituée par I'espace éesré&rous cylindriques et l'aire apparente de la
surface. Lorsque I'échantillon est immergé darai)'e correspond a la fraction surfacique
de gazg = 1- rde l'interface composite eta la fraction surfacique d'interface purement
solide-liquide. Par exemple, pour la surface dehbaétillon de référence, qui ne comporte
aucun trou,gs = 0 etr= 1. Les valeurs possibles davec les divers échantillons sont : 0,5;
0,7; 0,8; 0,9; 1. La valeur la plus faibte= 0,5 a été imposée par le procédé de gravure RIE

qui ne permet pas d'obtenir des valeurs inférieures

IV.2.3.3.3. Fréguence des ultrasons

Il s'agit de mesurer le coefficient de transmissies interfaces composites des
échantillons sur trois gammes de fréquence cornelgpd chacune a la largeur de bande
exploitable des trois couples de traducteurs étlides traducteurs de chaque couple ont la
méme fréquence centrale et sont tous plans (naligés).

Les caractéristiques des traducteurs utilisés etedes faisceaux ultrasonores sont
indiquées dans le tableau IV.2. La séparation chprophe-champ lointain se trouve a la
distancel, du diaphragme du traducteur telle que=D?(44) avecD le diamétre du
diaphragme du traducteur £&ta longueur d’'onde de I'onde ultrasonore dansil'ea

Pour limiter le nombre de mesures, tous les édlamdi ne seront pas utilisés avec
chacun des couples de traducteurs. Le couple dadeur 5 MHz sera utilisé avec tous les
échantillons. Le couple 2,25 MHz sera utilisé sewdnt avec les échantillons dont la valeur
de r avoisine 0,8 (ce qui inclut I'échantillon dontpiefondeur des trous n'est que de 10 um).
Le couple 1 MHz sera utilisé, quant a lui, seulenaec les échantillons dont la valeur de
avoisine 0,8 (ce qui inclut I'échantillon dont leofondeur des trous n'est que de 10 um) et

avec les échantillons comportant des trous cyliuas de diamétre avoisinant 30 pum.
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fréquence centrale des
traducteurs en MHz 1 2,25 2,25 S
Désignation V303 V304| A397$ V309
DiameétreD en mm 12,7 25,4 28,58 12,7
Bande passante étudiee 15_35 3_6.5
en MHz
lo en mm 27,2 245,2 310,3 136,2

Tableau IV.2 : Caractéristiques des traducteurtigéis et de leur faisceau ultrasonore.
Contrairement aux fréquences centrales 1 et 5 Nbidar la fréquence centrale 2,25 MHz, les
traducteurs de ce couple ne sont pas identiques.

Les fréquences imposées par les capteurs sontstsuggerieures aux fréquences de
résonancdps des poches de gaz évaluées au chapitre 11l (ofeda Ill.1). En utilisant la
relation (111.43) ou sont introduites les expressidll.49 et 111.52, il est possible d'évaluer
amplitude Ups de déplacement du ménisque. Parmi les différeaigons de trous
cylindriques et les différentes fréequences cergrdbes capteurs utilisés, le cas le plus critique,
c'est-a-dire celui ou le mouvement du ménisquedeeglus sensible a la pression acoustique,
est celui pour lequel=5 um eff = 1 MHz. Dans ce cas, la valeur dgg correspondante ne
dépasse pas 1 um tant gBg reste inférieure a 140 kPa. 6F 15 um,Upg =1 um pour
PA=0,5 MPa. Ainsi, si la relation (111.43) décrit &sbien la réalité, il peut étre considéré
gue dans toute l'expérience, la fraction surfacideeyaz des interfaces composites ne varie

pas sous l'action des ultrasons.

IV.2.3.3.4._ Amplitude de la pression acoustique

En mode génération d'impulsions, il est possiblecteisir parmi quatre niveaux
I'énergie de l'impulsion émise, le niveau 4 étantiVeau d'énergie le plus élevé et le niveau 1
étant le plus faible. L'amplitude de pression dansh acoustique généré par le traducteur est
une fonction croissante du niveau d’énergie. [jis'avec ce paramétre d'évaluer l'influence
de l'amplitude de pression acoustiqig sur le coefficient de transmission relié au
comportement des poches de gaz et donc d'évalnpoitance des phénomenes non-linéaires
engendrés par l'interface composite. Seuls lesaowe'énergie 2, 3 et 4 sont utilisés car le
niveau d'énergie 1 ne permet pas d'enregistresigaaux (transmis au travers des interfaces

composites) de qualité.
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IV.2.3.3.5. Les paramétreil etka

Le parametrel/A est lié a la fois au diamétre des trous cylindggpide I'échantillon et
a la fréquencé des ultrasons puisque= Af avecc et A, respectivement la vitesse du son et la
longueur d'onde dans I'échantillon ou dans I'daulest pas évident de savoir quelle longueur
d'onde, celle dans le siliciums; ou celle dans l'eades, €St la plus représentative pour
pouvoir juger du domaine de diffusion concerné. D&us les cas, comme le montre le
tableau V.3, pour la gamme de diametres de diffisset de fréquences ultrasonores étudiés,
les parametred/A obtenus se situent toujours dans le domaine déeighy Il est observé
cependant, que pour le diamétre le plus grand (BPat pour les fréquences les plus élevées
(supérieures a 5 MHz), le rappaitd, calculé a partir de la longueur d'onde dans |'sau
rapproche du domaine stochastique. Il est doncilesgue, pour ces valeurs de parametres,
la diffusion des ultrasons par les diffuseurs dewéesignificative. Il s'agit d'étudier l'influence
du rapportd/A sur le coefficient de transmission et donc, pae d@ conséquence, I'évolution
des courbeBTI_t(7) en fonction du rappod/A. Un autre paramétre, lui aussi représentatif de
la diffusion ultrasonore est utilisé par les acmiests ; il s'agit du parameétie, ouk est le
nombre d'onde & est le rayon du diffuseur (correspond iai)all est tout-a-fait équivalent

puisqu'il est égatd/A.

denpum | d/deava 1 MHz| d/Acava 2,25 MHz | d/Aeaud 5 MHz
10 0,007 0,015 0,034
20 0,014 0,030 0,068
30 0,020 0,046 0,101

denum | diAsia 1 MHz | d/Asia 2,25 MHz | d/Asia 5 MHz
10 0,001 0,003 0,006
20 0,002 0,005 0,012
30 0,004 0,008 0,018

Tableau IV.3 : Valeurs des parameétred gbur les trois diametres de trous cylindriques et

pour différentes fréquences d'excitation.

IV.2.3.4. Description du dispositif expérimental

L'expérience est réalisée au LCND a l'aide du diggoen immersion illustré a la
figure IV.4. Les traducteurs et I'échantillon &g sont immergés dans la cuve remplie d’eau
a température ambiante (20°C). lls sont positioretésientés les uns par rapport aux autres
grace a deux systéemes mécaniques indépendantsiarésplusieurs degrés de liberté. Le
premier systeme permet de régler la position etetitation des deux traducteurs l'un par
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rapport a l'autre et le second permet de réglpetpendicularité des faces de I'échantillon par

rapport a I'axe du faisceau ultrasonore (incidammenale).

récepteur

Figure IV.4 : Schéma des deux systémes mécanigaedeaurs degrés de liberté (d’apres
[Cha03]).

Les signaux ultrasonores générés sont des impslsiom chaine de génération et
d'acquisition des impulsions permet d'utiliser ffi@emment I'un ou l'autre des traducteurs
comme émetteur et/ou récepteur. Comme le montfiguee V.5, les impulsions a émettre
par le traducteur ou a enregistrer avec l'osciipec sont gérées par deux
générateurs/récepteurs d'impulsions reliés chaatmtéaducteur d'un c6té et a l'oscilloscope
de l'autre. Les échos transmis au travers de héidlba peuvent étre émis et recus dans un
sens ou dans l'autre. Le dispositif expérimentaiparte deux chaines séparées de génération
et d'acquisition des signaux afin d'étudier I'effetsens de propagation des ultrasons vis-a-vis

de la face gravée des échantillons sans modifidisf@sitif expérimental.
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Traducteur émette Traducteur émette
et/ou récepteurim M: el/ou récepteur 2
T/R ou T/R ou
RCVR RCVR
Générateur/Récepteur Générateur/Récepteur
d'impulsions SOFRANEL d'impulsions SOFRANEL
5052 PR 5055 PR
+ synd Output signal Output signa + sync
Oscilloscope
LeCroy
WaveSurfer 424
Cl C2 C3 (4

Figure IV.5 : Schéma de la chaine de génératiatiagtquisition des signaux ultrasonores.

Hormis pour le couple de traducteurs 1 MHz, laafise entre les traducteurs et la face
de I'échantillon en regard est réglée a la distdan¢emite champ proche - champ lointain).
Cela permet de combiner les avantages du champerec du champ lointain a savoir,
respectivement un faisceau pas ou peu divergamestmplitude du champ ultrasonore peu
fluctuante avec la distance. Pour le couple deuttedirs 1 MHz, les mesures sont faites en
champ lointain a 72 mm par rapport a I'échantilloar, la distancé, est trop courte pour
pouvoir étre imposée avec ce dispositif expérimenta

IV.2.3.5. La méthode expérimentale

IV.2.3.5.1. Mesure de la vitesse du son dans ilgwsih

Il est vérifié, par la mesure, que la vitesse dudans I'échantillon est bien égale a celle
fournie dans la littérature. La vitesse ultrasonese mesurée a partir du temps de vol entre
deux échos successifs. Il est supposé ici quditeusn est non-dispersif, c'est-a-dire que la
vitesse de phase ultrasonore est indépendantefidgleence sur la largeur de bande du signal

ultrasonore transmis.
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Une premiere mesure est réalisée avec les cafiedisz en mesurant le temps de vol
entre le premier écho réfléchi par la face de #étlon en regard du traducteur émetteur, et
le deuxieme écho réfléechi par la face arriere @eh#ntillon. Elle permet d'obtenir
Cs = 8432 m/s. Une seconde mesure est réalisée euranese temps de vol entre le premier
écho transmis au travers de I'échantillon, et lexdene écho transmis apres avoir effectué un
aller-retour dans I'épaisseur. Elle domge 8428 m/s. Ces valeurs sont trés proches descelle
données dans la littérature (cf. tableau 1V.4).

L Masse volumique| Vitesse des ondes fer
Matériau A Référence
en kg/m3 longitudinales en m/s
Eau a1l atm et a 20°C 1000 1480 [Del72]
Silicium [100] & 20°C 2329 8430 [Roy96, Lam95]

Tableau IV.4 : Valeurs de la littérature pour ldesse et la masse volumique des matériaux
utilisés dans cette expérience.

IV.2.3.5.2. Mesure du coefficient de réflexion @ehantillon de référence

Il est rappelé que I'échantillon de référence aséchantillon dont les deux faces sont
polies-miroir. La géométrie quasi-parfaite de ceses permet d'utiliser les formules
théoriques "classiques" pour calculer les coeffitsale transmission et réflexion au niveau de
ces faces sans effectuer aucune mesure, a condé@ioannaitre certaines propriétés du solide
S (silicium) et du liquideL (eau). Les coefficients sont calculés en utilidastrelations de
(IV.9) et (IV.10) ou les impédances acoustiques slamnées par (IV.6) et les valeurs de la
littérature pour la vitesse et la masse volumige® mhatériaux sont fournies au tableau IV.4.
Les coefficients de réflexion et transmission eespion dans le sens solide vers liquide sont
respectivementrys. = —0,86 et tps = 0,14. Dans le sens liquide vers solide, ils sont
respectivement, s= 0,86 ett, s=1,86. Il est toutefois remarqué que ces formulest
limitées a I'hypothese d’incidence normale du fe&g et négligent la divergence du
faisceau.

Les valeurs calculées sont a comparer aux meseaisées suivant la méthode
expérimentale proposée ici. Elle consiste a acgada fois les signaux transmis et réfléchis
(Fig. IV.6) et a isoler les deux premiers échosligque signal. Le premier et le second écho
du signal réfléchi sont respectivement natB et A,". Le premier et le second écho du signal
transmis sont respectivement néé et A,". Il s'agit d'une méthode originale de mesure du
coefficient de réflexion. La mise en équation dwbbeéme (cf. annexe 3) suppose que
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atténuation par divergence du faisceau est idemetipour tous les signaux mesureés. Le
coefficient de réflexion en pression dans le sefides vers liquide s'exprime alors :

[EEN

rpsu(f) = | (IV.2)

1+\A§(f1-\AI(fX
INOIMG

Cette expression est valide sans avoir a négliggeemuation dans l'eau. Un autre

avantage de cette méthode est qu'elle ne nécpasieffectuer une mesure sans échantillon;
c'est-a-dire I'enregistrement d'un signal ultrasersuipplémentaire pour lequel I'amplification
de la mesure doit étre égale a celle des cas '&stemntillon”. En revanche, le coefficient de
réflexion est calculé a partir de 4 échos diffésené qui augmente l'incertitude.

La valeur der}s obtenue par la formule (IV.2) a partir des signaesurés avec le
couple de traducteurs 5 MHz est égale a 0,86 surldegeur de bande. Ainsi, les formules

bY

théoriques classiques décrivent bien les coeffisiate transmission et réflexion a une

interface silicium — eau tres lisse.

Figure IV.6 : Trajets des signaux ultrasonores ptzuméthode de mesure expérimentale du
coefficient de réflexion.

IV.2.3.5.3. Méthode de mesure pour les échantilipasés hydrophobes

Il est rappelé que lorsqu'un échantillon gravé bgtobe est immergé dans l'eau, les
trous cylindriques sont remplis de gaz (air et vapieau) et l'interface est donc composite.
La méthode de mesure des coefficients de transmigsour ces échantillons consiste a
coupler des mesures réalisées avec l'échantillogfdeence a des mesures réalisées avec ces

échantillons selon une méme méthode (Fig. IV.7)tteCenéthode consiste a générer et
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enregistrer des échos qui sont transmis au traderbéchantillon dans un sens puis dans
l'autre. Cela permet d'étudier I'effet du sens mpggation des ultrasons vis-a-vis de la face
gravée des échantillons sans avoir a tourner kéitlom entre deux séries de mesures.

Figure IV.7 : Trajet des signaux ultrasonores démméthode de mesure pour les
échantillons gravés hydrophobes.

Pour I'échantillon de référence et pour chaquerdédlvm gravé hydrophobe, il faudra
donc enregistrer 2 signaux transmis a traversdigilon. Le premier correspond au signal

pour lequel le traducteur A est émetteur, c'esir@dd signal comprenant |'écr(@;5)(. ough)-
Le second correspond au signal pour lequel le ttedu B est émetteur, c'est-a-dire le signal
comprenant I'échdA{A)a ough. La mise en équation du probléeme (cf. annexe 3nee

d'obtenir les coefficients de transmission danseles liquide vers solide (trajet A vers B) et

solide vers liquide (trajet B vers A) :

i)k
(A;Lr) (f (IV.3)
‘tggL(f)(: (AnTAi(f) ‘tls,l_(f)(

LesFTI_t correspondantes s'expriment ainsi :
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o _tLS(f)|:\(AfB)gh(f)\
(k) (1) wa

|F_I_I tSL(fx z‘(AQA)gh(fx

SRR AT

IV.2.3.6. Acquisition des signaux et traitement

Les signaux enregistrés (Fig. 1V.8) sont le résultane moyenne effectuée sur 1024

signaux de facon a réduire le bruit électroniqueadlie écho est isolé temporellement

(Fig. IV.9) puis subit une transformée de Fouri&ig(1V.10). A partir des spectres

d'amplitudes obtenus et des formules (IV.4) H&$ ts_ etFTI_t s de chacun des échantillons

sont calculés.

04

0.2

amplitude (V)

-0.6

187 188 139 190 191 192 193 194 195
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Figure 1V.8 : Zoom du signal acquis : échantillohZEdans le sens solide vers liquide.
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Figure IV.9 : Premier écho isolé : échantillon Ed@ns le sens solide vers liquide.
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Figure 1V.10 : Transformée de Fourier du premieh@dsolé : échantillon E12 dans le sens
solide vers liquide.

IV.2.3.7. Résultats

Dans cette partie, les résultats montrant I'évatutde laFTI_t en fonction des
parametre$, d, et 7 sont présentés. Les courli€l_t(f) correspondant aux expressions (I1V.4)
sont tracées pour tous les échantillons utiliséx dgs trois couples de traducteurs sur une

partie de leur largeur de bande (Fig. IV.11 et BJ.fiour le niveau d'énergie 4.
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Figure IV.11 : FTI_g tracée en fonction de la fréquence. En cyar:0,9 ; en bleu :
r=0,8;envert:r=0,7 ; enrouge 7= 0,5. Trait continu : d = 30 um ; trait tireté :
d =20 um ; trait pointillé : d =10 um ; trait mig : d = 10 um et h =10 um.
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Figure IV.12 : FTI_tstracée en fonction de la fréquence. En cyar:0,9 ; en bleu :
r=0,8;envert:r=0,7 ; enrouge 7= 0,5. Trait continu : d = 30 um ; trait tireté :
d =20 um ; trait pointillé : d =10 um ; trait mig : d = 10 um et h =10 um.

L'effet indésirable "d'escalier" observé entrettess largeurs de bande pourrait trouver

son origine dans le traitement fréquentiel des €cha effet, ce dernier déformerait le spectre
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sur les bords de la largeur de bande des échest lirai que la transformée de Fourier est
effectuée sur une fenétre temporelle trés étreiteadrant tout juste I'écho. Il est admis que
les valeurs centrales (1-2,25-5MHz) ne sordtiguement pas affectées par cette
déformation du spectre. En effet, les valeur§dE t obtenues avec tous les échantillons aux
fréequences 1, 2,25 et 5 MHz sont extrémement peodeecelles obtenues en calculant la
FTI t, non plus a partir d'une valeur de I'amplitudesg@ectre pour une fréquence donnée,
mais a partir de I'amplitude créte-a-créte de 8éch

Cet effet pourrait aussi étre di a la difféerencengldude de pression acoustique
génerée par les difféerents couples de traducteursiveau de linterface composite. I
traduirait alors une non-linéarité du coefficiemt tlansmission. Cependant, il est remarqué
que les résultats obtenus pour les trois différaivsaux d'énergie (2, 3 et 4) sont identiques.
Il faut toutefois noter que I'amplitude des signaansmis n'est que 2 fois inférieure pour le
niveau d'énergie le plus faible (2) par rapporhaeau le plus élevée (4).

Enfin, une variation du positionnement et de lioid¢ion des échantillons gravés
hydrophobes par rapport a I'échantillon de réféepourraient aussi expliquer cet effet
indésirable. A titre indicatif, des essais de rap#ité (15 mesures) ont été réalisés avec
I'échantillon E5 pour évaluer les erreurs aléaso{telles que des erreurs de positionnement
de I'échantillon par exemple). L'incertitude de omesa été calculée, en considérant
seulement ces erreurs aléatoires, grace au cadal moyenne et de I'écart type des mesures
de ces essais de répétabilité. La figure IV.13 meotd moyenne encadrée par les valeurs
extrémes intégrant l'incertitude. L'incertitudeccdée est donc tres faible et ne peut donc pas

expliquer l'effet indésirable d'escalier.
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Figure IV.13 : Moyenne de la FTI_t encadrée pardakeurs extrémes intégrant l'incertitude
liée aux erreurs aléatoires sur une partie de laytur de bande du traducteur 5 MHz pour le
niveau d'énergie 4.

Il aurait été intéressant d'exploiter cette évolutde laFTI_t avec la frequence pour
pouvoir détecter une éventuelle résonance des mérssdes poches de gaz. A cause de cet
effet indésirable, I'observation des figures IV.&tL IV.12 ne permet pas d'affirmer avec

certitude que la gamme 0,5 - 7 MHz n'englobe pagedtuelles fréquences de résonance.

Il est observé une augmentation générale deTlat avec la fréquence. Par ailleurs,
pour chaque couleur (c'est-a-dire pour une mémeuvaler, ou du moins pour des valeurs de
7 trés proches comme l'indique le tableau 1.5) m#lwes sont toutes rangées dans un méme
ordre. La courbe du dessus correspond au diameserdus cylindriques le plus grand :
d=30pum, et la courbe du dessous au diamétreuke pétitd = 10 um. De plus, le code
couleur des courbes indique qud-TH_t augmente avet

La courbe correspondant a I'échantillon E7bis catapb des trous cylindriques de
profondeur 10 um au lieu de 30 um comme tous léema@chantillons est tracée en trait
mixte. Pour les trois gammes de fréquence, cetiebeoest pratiguement confondue (voire
légerement en dessous) avec celle de I'échantlignpratiquement identique en tout point
sauf que la profondeur de ses trous est de 30lsamble donc que I'effet de la profondeur
des trous soit négligeable sur le coefficient dagmission. Cependant, avec seulement deux

valeurs différentes du paramethe il est difficile de tirer une conclusion généraar
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I'influence de la profondeur des poches de gazleolépaisseur de l'interface composite, sur
le couplage acoustique.

Par ailleurs, les figures IV.11 et V.12 font amd&nre un résultat intéressant. Les
courbes obtenues dans le sens solide vers ligkidel{/.11) sont pratiguement identiques a
celles obtenues dans le sens liquide vers solidg If12). Cela signifie donc que le
coefficient de transmission de linterface compostt le méme pour les deux sens de
propagation de I'onde.

En conclusion, la transmission, que ce soit dansans ou dans l'autre, est d'autant
meilleure que la fréquence est élevée et que HEidra surfacique de gaz a linterface est
faible. Pour une méme valeur de fraction surfacigeegaz, la transmission est d'autant
meilleure que le diamétre des diffuseurs mais alesgpace entre les diffuseurs est grand.
Autrement dit, la transmission s'améliore lorsgegeddmaine de diffusion se rapproche du

domaine stochastique.

A partir des courbes précédentes, en prenant lesirgadeFTI_t pour les fréquences
centrales des couples de traducteurs 1 MHz et 5,NMddzcourbe$TI_t(7) sont tracées aux
figures IV.14 et IV.15 pour les trois valeurs dardétre des trous cylindriques (seulement
pourd = 30 um pour la fréequence 1 MHz). La encore, tegloes obtenues dans le sens solide
vers liquide (Fig. IV.14) sont pratiquement idenoeg a celles obtenues dans le sens liquide
vers solide (Fig. IV.15). Il apparait aussi claisrhque Ia&TI_t augmente avec la fréquence
et le diamétre des trous cylindriques. Autrememt elle augmente avec le paramedid.
Cette tendance pourrait s'expliquer aussi paritegte lorsque le paramet1 augmente,

I'excitation s'éloigne de la résonance des pochemd.
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Figure IV.14 : FTI_t en fonction de dans le sens solide vers liquide. En rouge 5fMHz ;
en noir : f =1 MHz. Trait continu : d = 30 um ;dit tireté : d = 20 um ; trait pointillé :

d=210 pm.
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Figure IV.15 : FTI_t en fonction de dans le sens liquide vers solide. En rouge 5fMHz ;
en noir : f =1 MHz. Trait continu : d = 30 um ;dit tireté : d = 20 um ; trait pointillé :
d=210 pm.

Il est donc suggéré que les plus hautes fréequesgragent mieux transmises a l'interface

composite. S'il est possible d'agir sur la rugoditédiaphragme des traducteurs, il faudra
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privilégier une rugosité pour laquelle, a fracteurfacique de gaz donnée, les poches de gaz

et les espaces entre les poches de gaz sont grands.

I\VV.3. Bibliographie sur la transmission des ultrasms aux
interfaces en incidence normale

IV.3.1. Interfaces planes et lisses

Il s'agit ici d'étudier la transmission des onddésasonores en incidence normale a
I'interface plane et lisse entre un milieu solideus milieu liquide. Pour comprendre les
phénomeénes mis en jeu, le cas d’'une seule intedsicout d'abord introduit. Ensuite, le cas
de deux interfaces successives est traité. Enéincds plus compliqué d'une interface

imparfaite entre deux solides est étudié.

IV.3.1.1. Une seule interface

Une interface plane et lisse séparant un miliewidie| et un milieu solide est considérée.
Lorsqu’'un faisceau incident dans le milieu liquideive a linterface, une partie de ce
faisceau est réfléchie et I'autre partie est trassnPour une onde acoustique dans un milieu
élastique, la pression acoustigpg est reliée a la vitesse particulaivepar la relation
[Roy96] :

Pa = pQCV, (IV.5)
ouc est la vitesse de phase des ondes dans le ntilmest la masse volumique du milieu. Le
rapportpa/v = pc est appelé impédance acoustique caractéristiqguaadériau et est noté

Pour un fluideZ est donné par :

Z=pc=\/E=\/§ (IV.6)

puisquec? = E/p = 1/(ox) oU E est le module d’élasticité du fluide, inverse defficient de
compressibilitéy. Pour un solide isotrope illimité ou pour un alstiu systeme cubique tel
gue le silicium (constantes élastiques telles Que= C,, = Cg3) pour lequel la direction de
propagation de l'onde longitudinale est paralleléua des axes de symétrie du cristal,
¢ =Culp.

Dans le cas d’'une onde plane en incidence nornedegquations de continuité des

pressions et des vitesses a l'interface ont ressieecent pour expression [Pie91, Roy96] :

Pai + Par = Pat (IV.7)
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Vi +Vr = (Iv.8)
ou les indices, r ett font respectivement référence a l'onde incidaiééchie et transmise.
En utilisant les relations (IV.1) et (IV.6), lesuadions de continuité permettent de déterminer
les coefficients de réflexion de la pressigret de la vitesse,, ainsi que les coefficients de
transmission de la pressignet de la vitessg (avect, = 1 +rp ett, = 1 +r,) en fonction des
impédances acoustiquésies deux milieux (considérés ici tous deux élasscet isotropes) :

“Par _Zo=Z (IV.9)

r \"
Pai 41ty

p

_Pu_ 22 _Zp,

t =
P Pai 41ty Zlv

(IV.10)

ou l'indice 1 fait référence au milieu 1 ou les emdncidente et réfléchie se propagent et
I'indice 2 fait référence au milieu 2 ou l'ondensmise se propage. Il est bien connu qu'a une
interface solide-air ou liquide-air le coefficiahd réflexion en vitesse est pratiquement égal a
1 (ou a-1 pour le coefficient de réflexion en pression)l'ehde est presque totalement

réfléchie a l'interface.

IV.3.1.2. Interfaces successives : milieu multicohe

La réflexion et la transmission d'une onde planeireidence normale a travers
plusieurs couches de matériaux €élastiques et sedrgont considérées (Fig. 1V.16) [Pie91l].
Dans chaque couche, les conditions aux limitegnete continuité dea etv, permettent de
définir une impédance caractéristidiga(x) fonction dex comme étant le rapport local gde
sur v, qui est continue a travers les interfaces. Damaque couche, une impédance
caractéristique intrinséquéi(a Zy pour les couches 1) peut étre définie a partir de la
relation (IV.6).
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Zy | 2y | 23 Iy

\4
=

X12 X23 XN-1N

Figure IV.16 : Transmission-réflexion d'une onde pl@&m incidence normale a travers une
succession de couches de matériaux élastiquestadpgs de différentes impédances
caractéristiques intrinséquesy X3 n correspond a la coordonnée en x de l'interfaceeelat
(N —1)ieme et la Niéme couche.

Brekhovskikh [Bre60] a développé une technique d@unmalyse de ces problemes de
transmission-réflexion au travers d'un milieu nogtiche. Elle est basée sur la détermination
intermédiaire d&,ca a l'interfacex; , entre la premiére et la seconde couche. Une fms q
Ziocal(X1,2) est déterminée, par analogie avec (1V.9), lefaoeht de réflexion en pression est
donné par :

_ Ziocal (X:LZ)_ Z
P ZIocal (XLZ)"' Zl

et les fractions de I'énergie incidente réfléchigansmise sont et 1— |r,[.

(IV.11)

Pour détermineZcal(X1 2), il faut commencer avec lI'impédance caractéustitpcale
"connue" a la derniere interfacg-1n. Si la derniere couche est considérée comme étant
semi-infinie, Zipca(Xn-1n) =2Zn. Pour déterminer l'impédance locale a linterfacgre la
(N-2)iemeet la N-1)ieme couche, il faut utiliser un "théoreme denslation
d'impédance”, qui établit que, a l'intérieur d'eéneche homogene d'épaissdyrl'impédance
localeZical(Xx — dc) enx —d. est reliée a celle enet a I'impédance caractéristique intrinséque
de la couch&;y; par :

Z1ocal (X)coskd, —iZj, sinkd,,

z Xx—-d¢)=7 '
Iocal( c) int Zint COSKd,. —iZ jocqy (X)Sin kd.

(IV.12)

ou k= wdZ = w/c est le nombre d'onde eb la pulsation de I'onde. Cette équation de
translation d'impédance, ajoutée a la continuit&gg au travers des interfaces, permet de
remonter, couche par couche,ZiRa(Xn - 1n) & Ziocal(X1,2).

Pour illustrer cette analyse avec un cas simpleake de trois couches est considéré

(Fig. IV.17). L'une d'elle, d'épaissatyet d'impédance intrinseqie, étant prise en sandwich
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entre les deux autres qui sont des demi-espacesirdans d'impédances intrinseques
respectivesZ; et Zs. L'impédance locale a l'interface (1,2) est ob¢eauwpartir de I'équation
(IV.12) ou Zecal(X) et Zint sont identifiees comme étant respectivenzgrat Z,. Si bien que le
coefficient de réflexion devient :

_ (2525 - 2,2,)coskyd, - (23 - 2,25 Jsinksd,

12 : : (IV.13)
(2223 + lez)COSkzdc - |(Zz + les)S|n kZdC

p

Ce coefficient de réflexion est périodique dangdigseurd. avec une longueur de répétition
7fk,. |l est aussi périodique en fréquence. Le coelffitide transmission est alors obtenu a

partir de la relationt, = 1 +rp,.

Y
=

Figure IV.17 : Succession de trois couches de matéridastiques et isotropes de différentes
impédances caractéristiques intrinseques.

IV.3.2. Interface imparfaite entre deux solides : mdele masse-ressort

Dans cette partie, le modéle masse-ressort estréepuis il est appliqué au cas de la
transmission des ultrasons a une interface congposittrolée. Il s'agira alors de définir une
raideur interfaciale théorique originale puisqudteceapproche n'a jamais été envisagée

auparavant dans I'étude de la propagation desaitsaa une interface composite.

IV.3.2.1. Introduction

Cette étude présente certains points communs ageaothbreux travaux sur la
modélisation de la transmission/réflexion des atires & une interface de contact partiel. Les
modeles a ressort distribué sont des outils utjesr les mesures de coefficient de
transmission ou réflexion a travers une interfaeeahtact partiel. Dans ce domaine, Kendall
et Tabor [Ken71] ont été les premiers a introduaenbtion de raideur de linterface. Le
concept de ressort distribué a l'interface pouridide contact a ensuite été introduit par
Tattersall [Tat73]. Baik et Thompson [Bai84] ont dé&pglé un modele quasi-statique qui est
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une extension de celui de Tattersall puisqu'il ired@ffet de la masse de l'interface. Baltazar
et al.[Bal02] ont étendu le modéle a ressort, en utiligshes ressorts normaux et transverses,
pour prédire le coefficient de réflexion a une ifgtee rugueuse entre deux solides a la fois en
incidence normale et incidence oblique.

La description d'interfaces imparfaites a partir dwodele a ressort, ou plus
généralement a partir du modéle masse-ressorpliga@ dans des domaines variés parmi
lesquels la caractérisation d'un réseau de fissp@®s ou inclusions coplanaires [Bai84,
Mar92] ; du contact rugueux entre deux solides §8aDri96, Dwy01, Qui02, ThoO5] ; de la
liaison de joints adhésifs [Tat73, Lav98, Bro034;possible non-détection de fissures sous
contraintes de compression [Ang85] ; ou encore dterthination de [|'épaisseur de films
d'huile dans des paliers a roulements [Dwy04]. éx&mple, Baik et Thompson [Bai84] ont
prédit l'interaction des ultrasons avec des integacaractérisées par un réseau de pores ou
d'inclusions. Margetaret al. [Mar92] ont alors mesuré la réflexion a partir de type
d'interface avec des caractéristiqgues et une géenaetnnue, et ont obtenu un bon accord
avec le modele masse-ressort. Haines [Hai80] sidéré l'interaction des ultrasons avec une
interface de contact partiel entre deux solides, ebtenu le coefficient de réflexion a partir
d'un modele a ressort. Laverentyetval. [Lav98] ont prédit la réponse de deux interfaces
paralleles, représentant une liaison adhésive,@iéhsant les interfaces comme une série de
ressorts. La description de la région interfac@enme une fine couche effective avec des
propriétés effectives moyennées a été étudiée pkhlR et Wang [Rok91]. lls ont montré
gue, dans le régime basse fréquence, le modelecoudhe était équivalent a un modéle a
ressort.

A notre connaissance, il n'existe pas dans ladiiiée d'exemples d'application de ce
modele a la caractérisation d'une interface imparféelle qu'une interface composite, entre

un solide et un liquide.

IV.3.2.2. Présentation du modele

Le modele masse-ressort, qui va étre utilisé ptudi€r la transmission des ultrasons a
une interface composite dans le domaine de Raylegh celui développé par Baik et
Thompson [Bai84].

Une interface imparfaite entre deux milieux 1 ete@ considérée. Celle-ci peut
correspondre a une interface rugueuse entre ddigdesoa un réseau de fissures, de pores ou

d'inclusions coplanaires au sein d'un solide. lagipe proposée dans cette thése consiste a
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considérer que cette interface imparfaite peutespondre aussi a une interface composite
entre un solide et un liquide.

La diffusion des ultrasons a cette interface imgigeafsituée au voisinage du plas O
entre deux demi-espaces est illustrée a la figurE8(a) Ici, une onde harmonique plane est
supposée étre convertie en une onde transmisesebnde réfléchie, dont la somme de leur
énergie est égale a celle de I'onde incidente. €gigpose que les diffuseurs de linterface
imparfaite ainsi que les espaces entre les diffigseant petits devant la longueur d'onde.
Sous cette condition, la transmission et la réflexpar l'interface peut étre prédite en
décrivant l'interface comme une combinaison d'wssod de raideur surfaciqu€ et d'une
masse surfaciqud distribués, telle qu'illustrée a la figure IV.18(b

Milieu 1 Milieu 1

Interface imparfaite

v X

Figure IV.18 : Modele masse-ressort pour l'interfao@arfaite séparant un milieu 1 et un
milieu 2 : (a) Représentation de I'onde incidentiednsmise T et réfléchie R ; (b) Interface
assimilée a une masse et un ressort distribués.

Dans le modéle de Baik et Thompson I'amortissementirderface n'est pas pris en
compte. Drinkwateret al. [Dri96] expliquent que, dans le régime basse feége, les
proportions d'ondes transmises et réfléchies dégerak la raideur de l'interface et dans une
moindre mesure de la masse effective et de l'asserient de linterface. La masse et
'amortissement de l'interface deviennent en effeins significatifs lorsque la fréquence

diminue. Par ailleurs Pialucha [Pia92] montre damértissement d'une couche interfaciale
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n'affecte que trés faiblement le coefficient déep@bn. Ainsi, par la suite I'amortissement de
I'interface est négligé.

Un jeu de conditions aux limites faisant intervdairaideur interfaciale K et la masse
interfaciale M peut étre établi afin de prédirereotement la dépendance fréquentielle de la
réflexion et de la transmission. Baik et Thompsond#veloppé une approche basée sur des
conditions aux limites modifiées par rapport aurditions aux limites usuelles qui stipulent
que le déplacement et la contrainte sont contiteisnt validé leur approche en la comparant
a des solutions exactes.

Pour le modéle de la figure IV.18(b), les condit@aux limites modifiées prennent la

rlov)+rfo7)_ K[u(o+)_ ulo™ )] (IV.14)

2

- ma’ dlo")+ulo). r(o*)— r(O‘) (IV.15)

2

forme :

ouu est le déplacemerii, est la contrainte, ebest la pulsation d'une fonction harmonique du
temps, de la forme“, qui sera considérée tout au long du raisonnemensuit. Ici, une
approximation quasi-statique est faite. Elle suppgse la pulsation de résonance de la

combinaison masse-ressort, est telle gue< (4K/M)*?

. Avec cette approximation, la masse
peut étre placée n'importe ou sur le ressort. Rample, les mémes équations seraient
obtenues en placant une madd& a chaque extrémité du ressort. Par ailleursgstl
implicitement supposé dans cette approche queolesaintes associées a I'onde ultrasonore
sont suffisamment petites pour que la fractionasigue de contact ne varie pas durant le
cycle de contrainte.

Evidemment, si le ressort distribué est infinimegide (K =), les conditions aux
limites redeviennent celles du cas usuel, pourdeles s'appliquent les équations (IV.9) et
(IV.10), et représentent une adhésion parfaitediBague s'ils sont infiniment souplds € 0),
le cas d'une non-liaison totale est représenta fbhtiére du matériau 1 devient une surface
libre. Dans ce cas, aucune énergie n'est transmisecond milieu.

Dans la théorie qui suit, les deux milieux sont stdérés comme étant idéalement
élastiques, tels que leur impédance acoustiquectéaistique,Z; et Z,, sont des quantités
réelles et indépendantes de la fréquence. Les timmsliaux limites modifiées données par les
équations (IV.14) et (IV.15) peuvent étre utiliséagur déterminer les coefficients de

réflexion et de transmission.
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L'onde incidente provenant du matériau 1, qui @sgitudinale et en incidence normale
par rapport a l'interface, a pour effet de fairderda séparation entre les deux surfaces et de
causer une variation de contrainte transmise @dargle surface. Le champ de déplacement

est donné par :
u, =U,e " +uU e** pourx<0 (IV.16)
u, =U,e % pourx>0 (IV.17)
ou les indices "1" et "2" font respectivement référe aux milieux 1 et 2J;, U, etU; sont des

coefficients complexes donnant I'amplitude et lagghrespectivement des ondes incideate (

réfléchie €), et transmiset). Les contraintes associées sont données par :

Ju
r=E, —% , V.18
=B (v.18)
aUZ
M =E,—=, V.19
2 =B, (v.19)

ou E; etE; sont les modules de compressibilité respectifsmbsux 1 et 2.
L'utilisation des équations (IV.16), (IV.17), (I\8Let (IV.19) permet de déterminer les
coefficients de réflexior,, et de transmissioty, :

2
(2,-2z, ) 1-M@ | f A2%2 _y
) 4K K

o= : , (IV.20)
(zl+22)[1—'\;"}‘<)]+iu{zl}<zz+ Mj
222(1+ szj
4K
ty = . (IV.21)

2
(2,+2,) 1- M9 | 4iof A%2 4y
4K K

Ainsi, il est clair que si la raideur interfaciast infinie K = ) et si la masse interfaciale est
nulle M = 0), ces expressions se réduisent aux expresgwss et (1V.10).

Pour rester cohérent avec les précédentes apprioisale termeMdf/4K doit
toujours étre petit devant l'unité dans la régian \alidité des conditions aux limites
modifiées. Ce terme est conservé dans ces deuxti@mgigoour garantir le critere de
conservation de I'énergi®f + [T? = 1. Hormis pour la phase, Baik et Thompson maontre
gue les effets d'un défaut de rigidit€£ 0) ou d'un défaut de masdd £ 0) a l'interface sont

équivalents.
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IV.3.2.3. Raideur surfacique de l'interfaceK

L'approximation quasi-statique, valable pour deendes longueurs d'ondes, permet a
Baik et Thompson de relier les propriétés de diffusde linterface a sa réponse a un
chargement statique. lls font ainsi correspondmaideur interfacial&k a la raideur statique
de l'interface.

Une contrainte statique (traction ou compressiorgppliquée a l'infini au systeme
constitué des deux milieux séparés par l'interfaqearfaite est considérée. Dans ce cas, la
somme des déplacements relatifs de deux pointgnésil'un de l'autre, et sur des cotés
opposeés de part et d'autre de l'interfagepeut étre écrit comme [Bai84] :

Ur=up +u (IV.22)
avec Up le déplacement qui aurait existé si linterfacaitaété "parfaite” (sans aucune
discontinuité), etu, le déplacement supplémentaire dd a la déformaioale dans le
voisinage de l'interface. La raideur de l'interfd€eest alors définie telle que :

K=-1 (IV.23)
uj

Elle peut étre percue comme la raideur du ressstrilthé qui, s'il est utilisé pour joindre les
deux demi-espaces solides, reproduirait le déplanermstatiqueK varie de zéro, quand la

surface réelle de contact est nulle, a I'infini aqdain contact complet est obtenu.

IV.3.2.4. Masse surfacique de l'interfacé

Afin d'inclure correctement les effets inertiels dhangement de densité dd aux

inclusions ou aux pores a l'interface, la masseupaé d'aireM, est donnée par [Bai84] :

M = va/zz(;@ ~ o i (IV.24)

ouw est I'épaisseur du milieu contenant les inclusmnies poresg est la masse volumique
du matériau original, eB&) est la masse volumique effective, moyennée daptatey — z
Pour une interface constituée dun réseau de éissil =0. Pour des imperfections
volumétriques telles que des pores ou des inclasidmpeut étre positif ou négatif. La masse
de la couche interfaciale ne peut étre ignoréesiles poches de gaz sont tres fines dans la
direction normale a linterface, ce qui n'est paschs des interfaces composites des

échantillons expérimentaux.
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I\VV.4. Modélisation de la transmission a une interfae composite

Du point de vue acoustique, une interface compamitestitue un cas intermédiaire
entre une interface rugueuse purement solide-leggeidun film de gaz séparant le solide du
liquide. Ainsi, l'interaction de I'onde ultrasonaeec l'interface devient plus complexe et les
coefficients de réflexion et transmission ne petivplus étre calculés en utilisant les
equations (1V.9) et (IV.10).Les poches de gaz itlisres entre les contacts purement solide-
liquide diffusent l'onde incidente. Par conséqudas champs acoustiques transmis et
réfléchis sont le résultat d'interactions entrend® et ces diffuseurs. La nature de ces
interactions est gouvernée par le rapport de letdes diffuseurs sur la longueur d'onde
ultrasonore dans le plan de l'interface.

C'est pourquoi, dans un premier temps, les diftérelomaines de diffusion seront
introduits. Les trois modéles développés, dontelmigr est le plus concordant, seront ensuite
définis. Ces modéles ne traitent que le cas du oemde diffusion basse fréquence. Les
résultats obtenus avec chague modele seront cosnparéux de I'expérience en eau utilisant

les échantillons épais.

IV.4.1. Les différents domaines de diffusion

Si la poche de gaz est considérée comme un diffusetta-fait classique, lorsque
I'onde ultrasonore incidente atteint l'interfacemposite, trois cas de figures peuvent se
présenter.

Si la longueur d'onde de I'onde incidente estitrsieure a la taille des diffuseurs et a
I'écartement entre les diffuseurs, I'onde "voit'uxamilieux distincts, le solide entre les
diffuseurs et le gaz des diffuseurs. Il s'agit @dmdine de diffusion des ondes généralement
appelé domaine géométrique.

Ce cas a été étudié expérimentalement mais aw&s grune simulation numeérique par
Lesueur [Les04] pour des échantillons comprenarst leus cylindriques de plusieurs
millimétres de diameétres. Les résultats numérigaesexpérimentaux montrent que le
coefficient de transmission de l'interface commosittendance a suivre la loi du modele
surfacique de Lesueur. Ce modeéle considere quaniéss sont totalement réflechies dans les
zones d’interface liquide-gaz, I'impédance acoustide la phase gaz étant trés faible devant
les impédances acoustiques des phases liquiddids, set qu'elles sont transmises en suivant
la relation (1V.10) dans les zones d'interfacedsliquide. Le coefficient de transmission de
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I'interface composite est ainsi égal au produitcdefficient de transmission de linterface
solide-liquide (donné par (IV.10)) par la fractisarfacique d'interface solide-liquide

Cependant ce modele surestime le coefficient destnégsion de l'interface composite
par rapport aux résultats numériques et expérimgntaet écart pourrait provenir du fait que
la longueur d'onde n'est pas trés inférieure amelige des trous et a I'écartement entre trous
et que, par conséquent, ce cas se rapproche durdostachastique.

Si la longueur d'onde de 'onde incidente est coaipa a la taille des diffuseurs et de
I'écartement entre les diffuseurs, le domaine dieision est appelé domaine stochastique.
Des phénomenes de diffusion complexes se prodyResB9] dans lesquels des résonances
se créent entre les diffuseurs voisins. Dans ceatttanla forme précise de chaque diffuseur
peut affecter de maniere significative le chamgud# et par conséquent les proportions
d'énergie réfléchie et transmise.

Si la longueur d'onde de I'onde incidente estdtgrieure a la taille des diffuseurs et a
I'écartement entre ces diffuseurs, le domaine fasthn est alors généralement appelé le
domaine de Rayleigh (ou domaine basse fréquenca)s ke domaine, les proportions
d'énergie transmise et réfléchie ne sont plus dépeas de la forme exacte et de la taille de
chaque diffuseur et la diffusion est faible [Dri9&Jonde "voit" I'interface composite comme
un milieu interfacial "effectif" (ou "équivalent";'est-a-dire une couche intermédiaire avec
des propriétés effectives séparant le solide duidey Dans ce cas, il peut étre envisagé de
déterminer certaines de ces propriétés effectivilest que la masse volumique, la
compressibilité, la vitesse du son, l'impédanceusiigue ou encore une raideur interfaciale
effective afin d'utiliser ensuite un modéle massssort [Bai84].

Cette comparaison de la longueur d'onde a la tadltactéristique du diffuseur ne vaut
gue si le diffuseur est simplement diffractantse&dire s'il ne possede pas de degrés de
liberté internes. Elle peut étre remise en quegtimur le cas de diffuseurs tels que les poches
de gaz a cause du fait que la masse volumique Zlegjdres petite devant celle du liquide et
du solide. Leroy [Ler04] considere, par exempléyge bulle d'air dans I'eau n'est pas en soi
un objet trés diffractant, mais que l'inclusionnguquantité, méme infime, d'air dans l'eau
suffit a modifier drastiquement les propriétés atimuwes du milieu. En effet, la résonance
fondamentale d'une bulle dair dans l'eau se situgne fréquence correspondant a des
longueurs d'onde dans l'air et dans l'eau tresdgsadevant la taille de la bulle. Il en est de
méme pour les poches de gaz dans les trous cylirefrides échantillons expérimentaux (cf.
tableau 1ll.1). Ainsi, méme si les fréquences dtexion par rapport a la taille des poches de

gaz correspondent au domaine de diffusion de Rgyléi est tres possible que la diffusion
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des ondes soit tres accentuée par la résonangeodees de gaz. La diffusion sera d'autant
plus grande que la fréquence d'excitation est graghla fréquence de résonance des poches
de gaz. Pour simplifier le probléeme mais en gardeerh a l'esprit les implications de cette
remarque, I'hypothése de régime basse fréquenceoesidérée pour tous les modeles

théoriques présentés dans la suite.

IV.4.2. Données d'entrée des modeles

Dans les modéles qui suivent, les indi&$ont référence au solide c'est-a-dire au
silicium, les indiced. font référence au liquide c'est-a-dire a l'easijielicesG font référence
au gaz c'est-a-dire a l'air. Les trous cylindrigsest supposés remplis seulement par de l'air.
Certaines valeurs des différentes propriétés denwsriaux ainsi que les valeurs d'autres
données ont été fournies au tableau 1V.4 et au32I3, les autres sont énuméreées ici :
— Rapport de la chaleur spécifique a pression cotestanelle a volume constant de I'air
y=1,4 pour le calcul de la compressibilt&
— Masse volumique de l'air & 20°C gbin: o = 1,204 kg/m,
— Constantes de rigidité du siliciunCi; = C, = C33 = 165,6 GPa [Roy96],
A partir de (IV.10), le coefficient de transmissien pression dans le sens solide vers
liquide pour I'échantillon de référence est donag: p

27,

tyg =———
pSL ZL+ZS

(IV.25)

IV.4.3. Modele avec impédance acoustique effective

La vitesse effective du son dans un milieu biphasigarticulier, un liquide bulleux,
peut étre évaluée a partir d'un modéle trés simfaevitesse de Wood [Wo032]. Pour une
fraction volumiqueg@ de gaz dans le milieu, la masse volumique et kapressibilité
effectives du milieu sont considérées comme étespactivement égales a la moyenne des
masses volumiques et des fractions volumiques qluidié et du gaz pondérées par leur
fraction volumique respectiveos = @&o0c + (1— @&)A et Xet = @ X + (1 — @) .. La vitesse
de Wood est alors définie comme étant la viteSeetefe :

1 -2
Coff = = P +\1-a)p Xo T - )X (IV.26)
ff ,—peﬁ)(eff ((% G ( ¢{3) L)(% G ( %) L))
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Cette expression n'est valable que pour des frégsebasses devant les fréquences de
Minnaert (fréquence de résonance la plus basse)uies présentes dans le liquide. A partir
de I'expression (IV.6), Iimpédance acoustiqueatffe d'un tel milieu est alors donnée par :

Peft
Zeft = PeftCeff = | —— - (IV.27)
eff

Il est clair que cette impédance acoustique effecta dépendre fortement des différences de
compressibilité des deux phases.

La couche interfaciale composite peut étre assendl@in milieu biphasique solide-gaz
tres fin. Il est rappelé que, dans le cas d'unerfiate compositer représente la fraction
surfacique d’interface purement solide/liquide (pdachantillon de référencezr=1). En
considérant que les hétérogénéités du milieu seatidoup plus petites que la longueur
d'onde, il est alors tentant d'essayer d'appliieepression (IV.27). L'impédance acoustique

serait alors donnée par :

Zett = \L=7)P6 * 1P (IV.28)
(1_T)XG +TXs

En introduisant cette expression dans (IV.13) etamsidérant que I'épaisseur de cette
couche interfaciale composite est égale a la pd#onh des crevasses, le coefficient de
réflexion en pression de l'interface compositedoesl'onde est incidente dans le solide est
donné par :

o (Zet1 2L = Z5Zets Jooskersh = il23 - ZsZ) Jsinkeh
PL T (Zei ZL + ZsZett Jcoskegh=ilZ3¢ +Z5Z, Jsinkegh

(IV.29)

-1/2

OU Keff = @Ceft aVECCert = [(Tos + (1= DPa)(TXs+ (1— DXe)] % Xs= 1Cuy, et xo = L/(pLK).
Le coefficient de transmission est alors obtenaréipde la relation :
t98, =1+r5% . (IV.30)

La courbeFTI ts(7), obtenue a partir de ce modele en utilisant (Vdu sont
introduites les relations (1V.30) et (1V.29) potédhantillon gravé hydrophobe et (IV.25) pour
I'échantillon de référence, est tracée a la figdre9 pour la fréquence 1 MHz. Cette courbe
présente plusieurs pics qui sont dus aux résonatares I'épaisseur de I'échantillon. Pour la
fréquence de 5 MHz, la courbe (non tracée) prédesdeicoup plus de pics. En plus de la
présence des pics, il est observé une chute brdedi@-TI_t lorsquer devient inférieure a 1,
et [aFTIl_t est aussi tres faible entre les pics. Ce modelprédit donc pas correctement

I'évolution de I&FTI _t en fonction der.
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Figure 1V.19 : En bleu : Courbe FTlgten fonction da a 1 MHz obtenue a partir du
modele basé sur I'impédance acoustique effectiva deuche interfaciale composite. En
noir : Courbe expérimenatle FTkten fonction de a 1 MHz pour d = 30 pm.

Il faut remarquer que la couche interfaciale contpagprésente un milieu complexe
borné par le solide d'un cété et le liquide detiglet que les interactions avec l'un et l'autre
sont différentes. Par conséquent, I'expressior2@\Vdevrait s‘appliquer plutdt pour un solide
comportant des inclusions de gaz dans son volumeai®eurs, il est tres probable que la
vitesse de Wood et donc la relation (IV.29) ne oigas valables pour des fréquences
ultrasonores supérieures aux fréquences de résmdasgoches de gaz (cf. tableau IIl.1 pour

les poches de gaz dans les trous cylindriques).

IV.4.4. Modeéle a ressort avec raideur d'une couchiaterfaciale

effective

Il s'agit ici d'utiliser le modéle masse-ressortietdéterminer la raideur interfaciddeet
la masse interfacial® de l'interface composite en l'assimilant a unecheuinterfaciale
caractérisée par une masse volumigue et une cosillies effectives. La compressibilité
effective est donnée par :

Xett = @&¥s+ (1- D)o (IV.31)

oU xs = 1/(p.K) et xs = 1/Es avecEs le module de compressibilité du solide.
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IV.4.4.1. Raideur interfaciale

Dwyer et al. [Dwy04] considére que, pour une couche interfaciséparant deux

milieux, K est définie telle que :

k=3P (IV.32)
dh

ou p est la pression appliquée letest la distance entre les surfaces (en d'autresese
I'épaisseur de la couche). Le module de comprdigsieifectif de la couche est donné par :
_dp_
dv/v

Si la longueur d'onde acoustique est grande dediépdisseur de la couche, alors la

Eeff == (|V33)

couche est contrainte de se déformer seulemenntede son épaisseur. Alaty/V = dhh,

et:
dp
Eeif =—h— V.34
eff dh ( )
En combinant les équations (1V.32) et (1V.34),ié :
E
oot 1 (IV.35)
h WYes

En introduisant (IV.31) dans (IV.35), une expressieK en fonction des propriétés du

solide et du gaz est obtenue :

K = 1

" Es - xe) o

IV.4.4.2. Masse interfaciale

La densité réelleo(x) moyennée dans le plan-z (cf. § IV.3.2.4) d'une couche

interfaciale composite peut s'exprimer a partir fl@stions surfaciques du soligg, et du gaz

@, de masses volumiques respectigest o, définie telle que :

(X) = & (x)os + % (x)oe (IV.37)

Etant donnés la géométrie de la couche interfaelalles matériaux en présence, dans le

cas des échantillons expérimentaux immerges mﬁ&) est donnée par :
pX)=p =15 +(-7)og (IV.38)
A partir de (IV.24) et (IV.38)M est donc donnée par :
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M = J.;(;(;) - ps)dx =h(z -1)(ps - ) (IV.39)

Cette masse surfacique sera donc négative poulgeéehantillons expérimentaux.

IV.4.4.3. Résultats

Les courbe&TI_tsi(7) de ce modele sont tracées a la figure IV.20 pesifréquences 1
et 5 MHz sur une échelle devariant de 0,95 a 1. Elles sont tracées en utilid®.1) ou sont
introduites les expressions (IV.21) pour I'échéonil gravé hydrophobe et (IV.25) pour
I'échantillon de référence. Dans (IV.2K),et M sont respectivement données par (IV.36) et
(IV.39).

Les courbes comporte une portion de trait épaiar fEmuelle Maf/4K| < 0,1, et une
portion de trait fin qui commence lorsquédf/4K| > 0,1 et qui finit lorsqueMaf/4K| = 1.
Dans la région du trait épais, les effets de lamésce sont faibles tandis que dans la région
du trait fin, Baik et Thompson [Bai84] font savaojue I'erreur du modéle masse-ressort peut

devenir significative.
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Figure IV.20 : Courbes FTlst en fonction da a 1 MHz (noir) et a 5 MHz (rouge) obtenue
a partir du modele basé sur I'impédance acousteftective de la couche interfaciale
composite.

Il est observé une chute deRal_t trés brutale des quedevient inférieure a 1. Cette

chute est beaucoup trop importante pour que ce Imopeisse prédire correctement
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I'évolution réelle de I1&TI_t en fonction der. Par ailleurs, ce modéle prédit une transmission
meilleure a 1 MHz qu'a 5 MHz alors que c'est I'nseequi est observé expérimentalement
(voir figure 1V.14).

IV.4.5. Modele masse-ressort avec raideur d'un ress effectif

Ce dernier modeéle est le plus élaboré des troisn@® pour le second modeéle, le
modéle masse-ressort est utilisé. La seule diféeravec le second modele est la définition de
sa raideur interfaciale.

Une approche plus robuste consiste a utiliserdieleurs indépendantes correspondant a
la fraction surfacique du gaz et a la fraction acifue du solide, et ensuite d'appliquer une
pression qui agit de maniere égale sur chaguadraddans ce modéle, la raideur interfaciale
correspond en fait a celle d'un ressort effectifapi équivalent a deux ressorts : celui de la
fraction surfacique du solide et celui de la fractsurfacique du gaz. La raideur de ce dernier
est calculée a partir de la "raideur dynamiqueladgoche de gaz. Cette "raideur dynamique"
prend en compte la raideur statique de la pochgadeainsi qu'une "résistance inertielle"
fonction de la fréquence d'excitation acoustiquéntervient la masse de radiation.

Le systéme conceptuel qui est proposé dans cettde éest celui illustré a la
figure IV.21. Suite a l'application d'une pressiaooustique, assimilée a une contrainte
statique, le déplacemeuny, tel que défini au 8§ 1V.3.2.3, qui peut étre vumeoe la variation
d'épaisseur de la couche interfaciale compositeekegue :

U = @Us + @Upg (IV.40)
Upg est le déplacement du ménisque de chaque pooh@zddonné par (111.44) $i> fp pour
des poches de gaz dans des trous cylindriquesst le déplacement, ou plutét la variation
d'épaisseur de la fraction de solide contenue ldacsuche interfacialeis est donné par :
Ug = —E—’; (IV.41)
ou Ks peut étre calculé grace a la relation :

Kg=—3. (IV.42)

168



Chapitre IV : Transmission des ultrasons a unerfatee composite

Position des ressorts au repos
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Figure IV.21 : Systeme conceptuel du ressort éffégtivalent a deux ressorts
indépendants : celui de la fraction surfacique diide et celui de la fraction surfacique du
gaz. p est représenté positif sur le schéma alors gusetius sont représentés négatifs.

En utilisant (111.44) et (IV.41), la relation (IV®) devient :
u = r[—&J (1- r)f—A (IvV.43)
KS M rC() - K PG
La raideur du ressort effectf est forcément positivéK est donc égale dpx/u, lorsque
pa etu; sont de signes opposes, c'est-a-dire lorégueg, et elle est égale @/u; lorsquepa

etu; sont de mémes signes, c'est-a-dire lorsguiec. K est ainsi donnée par :

K =‘_ Pa| |, Ksé('\"r“’zf Keg) | (IV.44)
u | |zM, a? - Kpg )+ (7 -1)Ks)|
Dans ce modéle, la masse interfacidleest la méme que celle utilisée dans le second

modéle. Elle est donnée par I'expression (1V.39).

Les courbesFTI ts(7) du dernier modéle sont tracées a la figure IV@ir les
fréequences 1 et 5 MHz et pour les trois valeurslidenetres pour la fréequence 5 MHz. Ces
courbes sont obtenues de la méme facon que poseclend modele sauf que la raideur

interfaciale K est cette fois fournie par I'expression (IV.44)on@ne pour le modéle
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précédent, dans la région du trait épais, lessftfetla résonance sont faibles tandis que dans

la région du trait fin, I'erreur du modéle massssogt peut étre significative.
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Figure IV.22 : Courbes FTIst en fonction da a 1 MHz (noir) et a 5 MHz (rouge) obtenue
a partir de I'expérience (en haut) et du modelel{as). Trait continu : d = 30 um ; trait
tireté : d = 20 um ; trait pointillé : d = 10 um.

La figure IV.22 montre un accord satisfaisant erleemodele et I'expérience. Les
courbes issues du modele indiquent que la chute B€l_t lorsquer diminue est beaucoup

moins prononcée que celle observée avec les pritséamdeéles, et elle se rapproche assez
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bien de celle observée expérimentalement. De fdundance de variation de a1 _t en
fonction du diamétre des trous et de la fréquense em accord avec les résultats
expérimentaux.

Ce modele surestime la transmission des ultrasGeka peut venir du fait que les
modeles masse-ressort de l'interface (modele dedarthompson : § 1V.3.2) et de la poche
de gaz (cf. § lll.4) ne prennent pas en compte afigsement et donc négligent les pertes
d'énergie dues aux effets dissipatifs de la viséat I'eau et de l'air. Par ailleurs, le modéle
ne prend pas en compte non plus la diffusion amuetdue a la diffraction des ondes
ultrasonores par les bords des trous. Il constiggeendant une base prometteuse en vue d'une

amélioration de la description de la transmissies ultrasons a une interface composite.

IVV.5. Conclusion

Ce dernier chapitre a été dédié a I'étude de fesmnasion des ultrasons en incidence
normale a une interface composite controlée. Uneéfigation originale et une nouvelle
expérience ultrasonore ont été réalisées afin @elingr et de mesurer le coefficient de
transmission a l'interface entre la surface hydobgha rugosité contrélée des échantillons et
l'eau.

Grace a l'analyse des résultats d'expériencesdmés, il a été remarqué qu'un bon
couplage acoustique pouvait étre obtenu avec ugragsnon mouillant. Par ailleurs, il a été
constaté que les poches de gaz de linterface tagmuvaient étre a l'origine du mauvais
couplage acoustique. Le principal phénomene obssi/éa chute brutale de la transmission
dés qu'un peu de gaz est présent a l'interfacée Clratite est beaucoup plus importante que la
simple diminution provoquée par la surface réflésante que constituent les poches de gaz.

La nouvelle expérience ultrasonore en immersionsdégau a permis d'évaluer
I'influence de la taille des poches de gaz et deflaction surfacique a l'interface mais aussi
I'influence de la fréquence ultrasonore sur le facieht de transmission. Il a été observé que
la transmission, identique dans les deux sens olgagation, est d'autant meilleure, que la
fréequence est élevée et que la fraction surfacibpigaz a l'interface est faible. De plus, elle
s'améliore lorsque le domaine de diffusion se magpe du domaine stochastique. Par
conséquent, s'il est possible d'agir sur la rugodit diaphragme des traducteurs, il faudra
privilégier une rugosité pour laquelle, a fractgurfacique de gaz donnée, les poches de gaz

et les espaces entre les poches de gaz sont grands.
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La modélisation proposée a été deéclinée en troidetes. Le premier a été défini a
partir d'une impédance acoustique effective de daclee interfaciale composite qui est
introduite dans l'expression du coefficient de grarssion d'un milieu multicouche. Le second
et le troisieme modeéle sont basés sur le modelsewassort qui a été beaucoup utilisé pour
décrire la transmission/réflexion des ultrasonsa interface imparfaite entre deux solides.
La raideur du ressort du second modele correspoladraideur de la couche interfaciale
effective. La raideur du troisieme est celle d'easort effectif équivalent a deux ressorts :
celui de la fraction surfacique du solide et celiei la fraction surfacique du gaz. Les
parameétres du premier et du second modele sontetpudnce des ultrasons, la fraction
surfacigue des poches de gaz et leur profondeuttrdisiéeme modéle intégre en plus le
diametre des poches de gaz.

La comparaison des résultats des deux premiers lesodwec ceux de l'expérience
montrent que I'évolution de la transmission en fiomcdes parameétrasest pas correctement
décrite par ces modéles. En revanche, le dernielelaalonne des résultats prometteurs. La
chute de la transmission lorsque la fraction sugfae de gaz augmente est beaucoup moins
prononcée que celle observée avec les deux premaasles, et elle se rapproche assez bien
de celle observée expérimentalement. De plusnidatece de variation de la transmission en
fonction du diameétre des poches de gaz et de tpdrice est en accord avec les résultats
expérimentaux.

Cependant, ce modele surestime un peu la transmisies ultrasons. Une piste
permettant de I'améliorer consisterait a prendre cempte la diffraction des ondes
ultrasonores par la rugosité seule ainsi que lasighion visqueuse sous forme

d'amortissement dans les modeles masse-ressort.
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L'objectif de ce travail était double. Il s'agisstiut d'abord de vérifier I'existence d'une
interface composite entre l'acier inoxydable austgre, matériau du diaphragme des
TUSHT, et le sodium liquide a 180°C. Il s'agisseitsuite d'étudier son impact et les

parameétres d'influence sur le couplage acoustigtre ees deux milieux.

Dans le premier chapitre, une étude bibliographigu&é menée pour déterminer les
mécanismes pouvant étre a l'origine du piégeagepdekes de gaz a linterface entre le
sodium liquide et l'acier austénitique. L'étudeatable du cas général du mouillage d'un
solide par un liquide a montré que des poches depgavent étre piégées si le systéeme
solide-liquide est non-mouillant et si la rugogii¢ solide comporte des changements abrupts
de pentes. L'efficacité du dépdt d'or pour l'obtentd'un bon couplage acoustique des
TUSHT a été expliquée en considérant le comportememouillage de I'or par le sodium
liquide. Concernant le mouillage de l'acier inoXyl@a austénitique, lidentification des
différents facteurs impliqués a démontré que lagmée d'un film d'oxydes de chrome stable
est a l'origine du non-mouillage permanent obsgpeér une température du sodium
inférieure a environ 300°C. Pour réaliser des arpEntations en évitant les contraintes liées
au sodium liquide, un systeme non-mouillant égeintla été utilisé. Il s'agit du systeme
silicium hydrophobe- eau. Le silicium a été choisi car il est possd#emodeler la géométrie
de sa rugosité par des procédés spécifiques.liira @é possible de maitriser la forme et la
distribution des poches de gaz ainsi que la fractigfacique de gaz a l'interface lorsque cette
surface rugueuse contrélée est mise en contactde/éeau. Plusieurs échantillons différents
par la taille des poches de gaz et leur fractiofasigue ont été réalisés pour ce travail de
these.

Le chapitre suivant a été consacré a l'analyseaoleditions de stabilité de ces poches
de gaz en régime quasi-statique. Le modele deslzasse a été utilisé. Celui-ci a permis tout
d'abord de proposer une explication la dissoluties poches de gaz dans le cas du systéeme
acier inoxydable austénitique-sodium liquide a température supérieure a 300°C. Il a

contribué ensuite a interpréter certaines obsemstiexpérimentales faites avec un autre
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métal liquide, le plomb-bismuth. Enfin, lorsqu'ieté appliqué aux rugosités particulieres des
échantillons utilisés, les conditions de pressibulee saturation de l'eau pour lesquelles les
poches de gaz sont stables ont pu étre évaluées.

Le comportement des poches de gaz soumises a tiagorade pression ultrasonore a
ete étudié dans le troisieme chapitre. Le modélla deevasse a été a nouveau appliqué a la
rugosité particuliere des échantillons utilisés. Uneivelle expression de la fréquence de
résonance des poches de gaz piégées dans desyindaques a été proposée a partir de la
définition d'une raideur et d'une masse particeietes frequences de résonance calculées a
partir de cette expression pour les différentedetade poches de gaz engendrées avec les
échantillons expérimentaux sont toutes inférieanes fréquences des capteurs utilisés dans
les expériences présentées. Par conséquent, lesrp@Bes inertiels ne peuvent plus étre
négligés, comme cela a été fait dans le modela deelvasse, et ils contribuent a résister a la
variation de volume des poches de gaz. Par ailleles observations, tirées de I'expérience
originale OMICA, comportant un systeme de visudiisa optique, ont indiqué que la
pression acoustique générée par les traducteuss pées suffisante pour engendrer une
variation sensible du volume des poches de gaziAina pu étre validé que la trés faible
transmission des ultrasons aux interfaces composibatrolées n'a pas pour origine une
présupposée augmentation de la fraction surfaaqugaz, voire une coalescence des poches
de gaz, sous l'action des ultrasons.

Au dernier chapitre, les résultats d'expériencesranires ont tout d'abord été présentes.
lls indiquent une chute brutale du coefficient cengmission avec la fraction surfacique de
gaz. Il a été choisi de conforter ces résultatssraassi d'évaluer l'influence de la taille des
poches de gaz et celle de la fréquence ultrasorRomar cela, une nouvelle expérience
ultrasonore en eau, puis une modélisation dansrethe de Rayleigh, ont été mises au point
afin de mesurer et de prédire le coefficient dendmasission a une interface composite
contrblée. Les résultats de l'expérience ont mogte la transmission, identique dans les
deux sens de propagation, est d'autant meillewre la) fréquence est élevée et que la taille
des poches de gaz est petite. Autrement dit, ‘@fediore lorsque le domaine de diffusion se
rapproche du domaine stochastique. Concernant tilisation, trois modeles différents ont
été proposeés. Le troisieme modéle, qui est le gdhasiti, s'appuie sur le modele masse-ressort
largement utilisé pour décrire la transmissionééfin des ultrasons a une interface
imparfaite entre deux solides. Sa raideur, quiéadétfiinie de facon originale, correspond a
celle d'un ressort effectif équivalent a deux ressocelui de la fraction surfacique du solide

et celui de la fraction surfacique du gaz. LesItésiobtenus avec ces trois modeéles ont éte
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comparés a ceux de I'expérience. Les deux premiedeles ne prédisent pas correctement
I'évolution du coefficient de transmission en faomet des parametres. En revanche, le
troisieme modeéle donne des résultats prometteunsensdl surestime un peu la transmission

des ultrasons.

En conclusion, au travers des résultats préseotdsati long de ce travail, I'hypothése,
selon laquelle l'interface composite peut étreoAgine du mauvais couplage acoustique a
180°C, a été vérifiée. Tout dabord, il a été mdngue le systeme acier inoxydable
austénitique — sodium liquide était non-mouillant180°C et que la rugosité pouvait
provoquer l'existence d'une interface compositesulie, il a été montré qu'une interface
composite, obtenue avec un systeme "équivalentliisad une mauvaise transmission des
ultrasons. De plus, corollairement, il a été vuugubon couplage acoustique pouvait étre
obtenu avec un systeme non-mouillant pourvu gugutéace solide soit suffisamment lisse

pour éviter le piégeage de poches de gaz.

Le travail pluridisciplinaire présenté a ouvert m@mbreuses perspectives. Certaines
correspondent a des études a mener a moyen teanged' sont typiquement des solutions
techniques potentielles permettant de résoudre & temne la problématique du couplage
acoustique des traducteurs.

Il a ainsi été remarqué que, sous certaines conditi'hystérésis de I'angle de contact
pouvait entrainer une pénétration irréversibleiquide dans les anfractuosités de la rugosite,
c'est-a-dire une réduction de la fraction surfagide gaz a l'interface. Ce processus pourrait
étre approfondi théoriquement et expérimentaleragat des rugosités contrélées puis avec
des rugosités aléatoires résultant d'un usinagamuie.

L'analyse du comportement de la poche de gaz damgégime "basse fréquence"
apporte des éléments de prédiction guant au moutedoeménisque qu'il serait intéressant
de vérifier expérimentalement. En effet, un appndfesement de cette analyse pourrait
permettre de la généraliser a des géométries dasse plus complexes se rapprochant des
géomeétries caractéristiques d'une rugosité redlepair lesquelles le régime “"basse
fréequence" serait applicable.

Une perspective d'amélioration du modele prédaifla transmission des ultrasons a
une interface composite contrdlée consisteraitesgre en compte la diffraction des ondes
ultrasonores par la rugosité seule ainsi que lasighion visqueuse sous forme

d'amortissement dans les modeéeles masse-ressort.
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Pour éviter le piégeage des poches de gaz, il prémoseé d'agir sur la rugosité ou
encore de déposer sur la surface solide un revateque serait facilement mouillé par le
sodium. Concernant la rugosité, il faudra privikrgdes traitements de la surface solide
permettant de réduire les pentes des aspéritéderires de revétement, il pourrait étre
intéressant d'examiner la possibilité¢ de rempldoer par un autre matériau. Dans cette
optique, l'expérience LIQUIDUS en sodium qui serange trés prochainement au CEA
s'attachera tout d'abord a étudier la possibilithtdnir un bon couplage acoustique du
diaphragme des TUSHT et des traducteurs piézocatapasans avoir obtenu le mouillage.
Pour cela, des échantillons dont la rugosité éstfaible (Re& 0,01 um) seront utilisés. Cette
expérience permettra aussi d'étudier par la sinfeience de la température du sodium, de la
teneur en oxygéne du sodium, de I'épaisseur du €iloxydes et de tester différents
revétements de surface.

Il peut aussi étre envisagé d'éliminer le gaz oura@iire sa fraction surfacique a
I'interface. Cela pourrait étre realisé grace achauffage localisé, a partir d'un dispositif
intégré ou non au traducteur, du diaphragme duuttadr juste avant son immersion
(préchauffage en argon) ou bien aprés. L'insonifinade l'interface composite par des
ultrasons de forte puissance pourrait aussi étpgr@rentée pour tenter de montrer qu'un
"dégazage acoustique”, c'est-a-dire a distancéinterface est possible. Enfin, sous réserve
d'un approfondissement théorique et d'une validagpérimentale, il serait intéressant de
mettre & profit I'effet de la pression hydrostatigBar exemple, avant de faire fonctionner le
TUSHT, celui-ci pourrait étre immergé, pendant doeée a évaluer, a la profondeur la plus

grande possible puis remonté a sa profondeuridaitton.

L'inspection ultrasonore des structures internes déacteur refroidi par du sodium
liquide avec capteur immergé dans le sodium estvoieeprometteuse. Les travaux de cette
these n'ont pas mis en évidence de verrou techigokegToutefois, la mise au point de
dispositifs industriels d'inspection robustes ablies nécessitera dans les prochaines années

un effort notable de R&D technologique.
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Annexe 1 : Loi de Laplace

Cette loi est a la base de tout probleme d'interfatre deux fluides. Elle est ici
enoncée de facon trés bréve [DeGO05].

L’équilibre mécanique des interfaces courbées rpessible qu’a condition qu'il y ait
un saut de pression de part et d'autre de l'iterflaa tension superficielle est a l'origine de la
surpression a l'intérieur des gouttes et des bullete surpression est évaluée ici pour une
sphére et pour une surface courbe quelconque.

Le cas d'une bulle d'air dans I'eau (Fig. Al.1}@st d'abord considéré. Pour minimiser
son énergie superficielle, la bulle est sphérigde, rayon R. La méthode dite "des
déplacements virtuels", est ici utilisée. Si I'nfdee air — eau est déplacéedi® le travail des
forces de pression et capillaires s'exercantisieitface s'écrit :

AW = — PinedV — PexdV + yrv dA (Al.1)
ou dV = 4riR?dR et dA = 8nRdR sont respectivement 'augmentation de volume efudface
de la bulle.pin: et pext SONt les pressions a lintérieur de la bulle Béxdérieur. La condition
d'équilibre mécanique s'écthV = 0, c'est-a-dire :

2
AP = Pint — Pext = VFgV (A1.2)

La pressio\p est donc d'autant plus grande que la bulle egepet
Pour une surface réguliere, une courbure est a&ssarichacun de ses points. La
courbure totale peut se décomposer en deux cowrlngcipales pour lesquelléy et R,

représentent les rayons de courbure principauwneyoint de la surface.
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Figure A1.1 : Schéma d'une bulle d'air dans deu'asec le déplacement virtuel de l'interface
air — eau en pointillé.

Le théoréme de Laplace (1805) s'énonce comme suit :
L'accroissement de pression hydrostatipequi se produit quand on traverse la surface de
séparation de deux fluides, est égal au produitdergie de surfacgy par la courbure de la
1

surfaceC = i +—
R R

Bp= iy (é +Ri2J =y C (AL3)
La surface d’'une sphére de rayBnest doublement courbée (selon ses paralléles et

selon ses méridiens). Les deux rayons de courlmmteégaux en tout pointR d'ou le facteur

2 qui apparait dans l'expression (Al.2). Dans &dan cylindre de rayoR, les courbures

principales valent respectivementR1ét O, et la courbure totaleRl/La traversée d’'une

interface planeR; = R, = ») se fait sans discontinuité de pression.
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Annexe 2 : Mouillage de certains métaux de transibin par
le sodium liquide

1. Fer, cobalt et nickel

Ces métaux font partie du groupe de métaux donbxgdes sont tous réduits par le
sodium. Dans cette partie, l'influence du coupteps-température ainsi que celle de la teneur
en oxygene sont étudiés.

Longson et Thorley [Lon67] ont observé qu'une augaten de la température permet
d'améliorer la mouillabilité du nickel et du ferrga sodium liquide mais aussi de diminuer le
temps pour atteindre I'angle de contact d'équilibseont observé aussi que lorsque la teneur
en oxygene augmente, la température de déclenchememouillage diminue.

Addison et ses associés [Add56, 62, 65] ont étude,facon plus précise, la
mouillabilité de ces métaux et celle du molybdeae gu sodium. lls ont utilisé la technique
de la plaque verticale. lls ont observé que, aa-deln certain seuil de température, la vitesse
a laquelle I'angle de contact diminue jusqu'a a&igmente avec la température. Il existe ainsi
une température caractéristique au-dessus de ladlagigle de contact diminue toujours
jusqu'a zéro, et au-dessous de laquelle un moeilamplet ne se produit jamais. Cette
"température de mouillage critique" est associé® agroupe de métaux pour lesquels les
oxydes ne sont pas stables en milieu sodium purgpgort a NgO, et se réduiront avec une
cinétique significative. Au-dessus de cette temipéea une fois la réduction des oxydes
superficiels achevée, la surface de métal de trangiropre est complétement mouillée par le
sodium. Au-dessous de la température de mouillagjgue aucune réaction ne se produit,
peut-étre a cause d'une cinétiqgue de réduction lenfe, et les angles de contact observés
sont typiques d'un oxyde de métal en contact auesodium liquide [Bra61]. Les valeurs de
température de mouillage critique obtenues par gaftkt al. [Add62] pour le fer, le cobalt et
le nickel sont respectivement 140°C, 190°C, et 19865 métaux fournissent ainsi I'exemple
de la corrélation la plus simple et la plus direetdre mouillage et réaction de surface
[Add84]. Smirnov [Smi71] suppose que cette réactersurface entre le film d'oxydes et le

sodium liquide se produit suivant I'équation :
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MenO,, + 2nNa = nNgO + mMe (A2.1)
ou Me est le métal de transition pur solide. Audua mesure du déroulement de la réaction
chimique entre le sodium liquide et le film d'oxgdéépaisseur du film diminue, ce qui induit
une variation de la tension interfaciale et par égnent une variation de I'angle de contact.
Ainsi, le fer apparait comme un matériau permettiabtenir le mouillage a une
température inférieure ou égale a 180°C (températnlw sodium lors des contrbles
périodiques) et dautant plus que la concentrat@n oxygéne est importante. Ce
comportement du fer pourrait étre mis a profit emétant le diaphragme des TUSHT d'une
couche de fer et en agissant localement sur laecwration en oxygéne du sodium proche du

capteur lorsqu'il est immergé en réacteur.

2. Le chrome

Ce meétal est particulierement intéressant, puisgpjpartient au groupe des métaux
(chrome, molybdéne, tungsténe, etc.) qui formerst abeydes ternaires stables en sodium
[Add84], bien qu'il ait des caractéristiques de Mageé typiqgues de ces métaux dont les
oxydes sont réduits en métal par le sodium (conaier| le cobalt, le nickel). Par ailleurs, le
chrome est considéré comme le constituant dessdoiexydables le plus influent vis-a-vis du

mouillage de ces aciers [Rou75, Add84].

2.1. Résultats expérimentaux

Nz, 77

Le mouillage du chrome n'a malheureusement pasrégéétudié, en grande partie a
cause de la difficulté de fabriquer des plaque®sfile métal pur. L'existence d'une
température de mouillage critique du chrome n'agb@gprouvée. Selon Addison [Add84], si
celle-ci existe, elle est sensiblement supérieur@6@°C. Longson et Thorley [Lon67]
observent par exemple que le chrome n'est pas etenpént mouillé par du sodium pur pour
des températures ne dépassant pas 230°C.

Rousseau et Riggi [Rou75] ont observé que le sogitopre (concentration en oxygene
inférieure & 5 ppm) commence a mouiller le chrompaéir de 460°C pour le mouiller
parfaitement a partir de 500°C, ceci en respectasttemps de mouillage de 3 ou 4 jours. lls
ont en outre constaté que, sur une durée de plasigzaines d'heures, le chrome n'est jamais

mouillé par du sodium a 410°C.
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Hodkin et Nicholas [Hod76] ont observé le comporeinde mouillage du chrome par
la méthode de la goutte sessile. La figure A2.1 tneotlexistence d'un palier : lI'angle de
contact reste constant jusqu’a un seuil de temypéraiu l'angle diminue brutalement. Ce
changement brutal de comportement peut traduipassage d'un état ou des poches de gaz
microscopiques sont piégées sous la goutte, a ah adt le sodium liquide épouse
parfaitement la rugosité de la surface. La dernpr@se des courbes ou une diminution plus
douce et quasi linéaire de l'angle de contact daetempérature est observée, pourrait
simplement traduire l'influence de la températwie la réaction de surface entre le film

d'oxydes et le sodium liquide.

]
[ ]
2o
gw 150 ¢
o e ) '
o 120¢ t\
E 4
- Y
< QO \‘l'*u_
) (s,
E GO \i*“
6 NN
U 30 “
I i 1

200 300 400 500

Temperature, C

Figure A2.1 : Effet de la température sur le magt du chrome. [Hod76]

Hodkin et Nicholas [Hod76] ont observé que le cheast plus facilement mouillé dans
des temps courts que le nickel et le fer, ce gpreaniére vue n'est ni en accord avec les
résultats de [Add84] ni avec ceux de [Rou75]. Cdpel la rugosité et I'épaisseur du film
d'oxydes des échantillons utilisés ainsi que laueren oxygene du sodium ne sont pas
identiques d'une expérience a l'autre. Des congmarsientre les expériences ne peuvent donc
étre faites que d'un point de vue qualitatif. Etesuil faut bien comprendre que le
comportement de mouillage sur des temps courts quasne indication du comportement de
mouillage d'un matériau et doit étre complétéedem mesures de température de mouillage
critique pour connaitre I'évolution du mouillage sies temps plus longs. Ainsi, les données
de ces trois expériences ne sont pas forcémentadictbires. Si toutes ces données sont
supposées exactes, cela signifie que le chromenestllé dans des temps courts a une
température plus basse (310°C [Hod76]) que le 3d61C [Hod76]) et le nickel (460 ou
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470°C [Hod76]). En revanche, sur des temps plugdoie fer et le nickel peuvent étre
mouillés a des températures relativement faiblesqgptils peuvent étre completement
mouillés a des températures critiqgues de 140°Q@%tA respectivement [Add84]. Tandis que
le chrome ne pourrait pas I'étre, soit parce guédation de surface ne pourrait étre possible
d'un point de vue thermodynamique qu'a partir d@°G1 soit parce que sa cinétique serait
beaucoup trop lente a des températures inférieudd9°C.

Par ailleurs, il a été observé que la mouillabiiténickel est trés sensible a la teneur en
oxygéene du sodium et qu'elle s'améliore lorsqumitecentration en oxygéene augmente. Ce ne
serait pas le cas, voire ce serait plutot l'invgrser le chrome comme il sera vu plus loin.
Ainsi, si les difféerentes expériences de mouillagent les techniques de mesures sont
différentes, utilisent du sodium dont la teneurosygene est différente d'une expérience a

l'autre, les résultats ne peuvent étre comparéscd@ rigoureuse.

2.2. Application de la thermodynamique chimique pouinterpréter le
mouillage du chrome par le sodium.

2.2.1. Les réactions chimiques mises en jeu

Il existe trois oxydes de chrome différents : grOrQ;, et CpOs. La chimie du systéme
Na—Cr—O est dominée par I'oxyde ternaire NaQidbromite de sodium). Un autre compose
est formé en présence de grande quantité d'oxy@emneme dans la réaction a I'état solide
entre le métal de chrome et I'oxyde de sodium)smai composé se dissocie pour donner
NaCrQ, dans un excées de sodium liquide [Bar75]. Touslgsles de chrome produisent de

la chromite quand ils sont ajoutés au sodium ligugtheexces, selon les réactions [Bar76] :

2Cr0O3 + 3Na- 3NaCrQ + Cr (A2.2)
CrO; + Na - NaCrQ (A2.3)
CrO; + 3Na—- NaCrQ + NaO (A2.4)

Des trois oxydes binaires du chrome, le plus stabteCyO3 [Vui76]. Il a notamment
ete identifié sur la surface du chrome par Gulleanst Andrew [Gul52]. C'est pourquoi
Addison [Add84] considéere que la réaction prédomieayjui se produit lorsqu'un échantillon
de chrome est immergé en sodium est la premiergaleséactions précédentes, a savoir :

3Na + 2C503; - Cr + 3NaCrQ (A2.5)
Celle-ci produit I'oxyde ternaire trés stable Nagré& le chrome métal qui, selon Addison,
expligue le comportement de mouillage du chrome pgdar sodium, observé

expérimentalement.
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Vuillerme [Vui76] considére plutdét que NaCs@st obtenue par réaction de I'oxyde de
chrome C3O3 avec le monoxyde de sodiumJdaselon la réaction :

NaO + CrOs; —» 2 NaCrQ (A2.6)
L'interprétation de Rousseau et Riggi [Rou75] edte aussi, différente. Leur

raisonnement s'appuie tout d'abord sur des doreé8u et Chiotti [Wu73]. Ces derniers
donnent des valeurs pour plusieurs températurésridbalpie libre de formation de b@, de
I'enthalpie libre de formation de NaGr@®t des valeurs de la concentration en oxygéene du
sodium telles que I' enthalpie libre de formatianMBO soit égale a celle de NaGrQvoir
tableau A2.1). En effet, I'enthalpie libre de fotroa de NaO dépend de la pureté en oxygene
du sodium. Il s’agit en fait de la variation du ffaéent d’activité de I'oxygene dans le
sodium avec la température. La teneur en oxygessods du sodium aurait une importance
fondamentale quant a la détermination des réactjanpeuvent apparaitre entre le sodium et

la surface métallique.

T (en °C) 300 400 500 600 700 800

Enthalpie libre de formation de 80,3 76,8 73,4 69,9 66,4 63
NaO dans un sodium saturé en O
—-AG (en kcal/at.gr.d'Q
Concentration de saturation en O 110 600 2100 5400, 11500 21400
du sodium (en wppm)
Enthalpie libre de formation de 88,4 86,1 83,9 81,7 79,5 77,2
NaCrG
—-AG (en kcal/at.gr.d'Q
Concentration en O du sodium 0,1 0,6 2,2 6,2 14,1 20,3
(en wppm) telle que
-AG <Na&0O> =-AG <NaCrQ>

Tableau A2.1 : Valeurs de I'enthalpie libre de fatimn de NaO, de la concentration en
oxygene du sodium, de I'enthalpie libre de fornmatle NaCrQ et des valeurs de la
concentration en oxygéne du sodium telles quenidpie libre de formation de N@ soit
egale a celle de NaCeour plusieurs températures. [Rou75]

™o

Comme lillustre la figure A2.2, les points dénons#é B, C, D, E, F qui se trouvent a
l'intersection de la courbAG(NaCrQ) et AG(Na,O) paramétrée par la teneur en oxygene
correspondent aux valeurs critiques, c'est-a-dirennales, de teneur en oxygéne du sodium

pour la formation de NaCrCa une température donnée.
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200 300 400 500 600 700 800 900
-76 ‘
1/2 NaCrO,
-78 | F [20,3 ppm]
E [14,1 ppm
% 80 | [14,1 ppm]
) Na,O [5 ppm]
chc: _82 . D [612 ppm]
= Na,O [1 ppm]
< 84 C 2,2 ppm]
S
[}
> 861 B [0,6 ppm]
[}
S Na,O [0,1 ppm
-88 -
-90
Température (en )

Figure A2.2 : Diagramme d’Ellingham de I'enthalpigre de formation de N® (pour
diverses teneurs en oxygene dissous dans le soditdaCrQ en fonction de la température.
[Rou75]

Rousseau et Riggi supposent que, lorsque des pibcemées sont plongées dans le

sodium liquide, deux réactions sont possibles :

CrOs; + 6Na - 3 NaO + 2Cr (A2.7)
CrOs; + Na - NaCrQ (A2.8)

Cette réaction non équilibrée correspond en fait a
2Cr0O3 + 3Na- 3NaCrQ + Cr. (A2.9)

lls ajoutent que le produit formé est celui quilesplus stable. En se reportant au diagramme
de la figure A2.2, avec du sodium contenant 1 pforygéne, il est constaté que :

— Au-dessous de 440°C, c’est la chromite NaQg@i se forme,

— Au-dessus de 440°C, I'oxygene de la surface egtlemment transféré au sodium,
En outre, un taux d’environ 1,2 ppm d’oxygene dépleette frontiere a 460°C. Rousseau et
Riggi suggerent alors I'idée suivante : le mouaty chrome est lié directement a I'absence

d’apparition de la chromite.
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2.2.2. Calculs thermodynamiques

— Reéaction du film d'oxydes a la surface d'un écHantisolide de chrome avec
I'oxygene dissous dans le sodium donnant de |landteale sodium :
[NaO]Jna + CROs () - 2 NaCrQ (s (A2.10)
Les enthalpies libres de formation des différentaposés sont :
AfG° < NgO > =-421530 + 141,4% T J/mol d'O [Raj95]
AfG° < CrO3 > =-755410 + 171,& T J/mol de Q[Cou03]
=-1133115 + 257,% T J/mol d'O
AfG® < NaCrQ > =-913762,8 + 237,24 T J/mol d'O[Raj95]
D'ou : ArG° =-272881 + 75,37« T J/mol d'O(la température qui annul&rG® est de

2420 K). L'enthalpie libre de la réaction est danpér :

2

a
ArG® = -RTIn— 2> (A2.11)

Ana0 X Acro,

avecayacrg =1, ango =39, etac, o =1, d'apres la loi de Henry et en supposant un lejuid

idéal pour les faibles concentrations en O. D'AG° =RTIn ag avecap = Co/ C;*. C;* est

donné par la loi de Noden :
logC:™ = 6,2571- 24445/ T (A2.12)

avecT en K. Finalement : I8y = 23,47- 38450,5 /T avecT en K. Ce qui donn€y = 0 wppm
guelque soit la température comprise entre 10W@0°LC. Ainsi, pour cette réaction NaGrO

se forme quelles que soient la température ehkureen oxygene du sodium.

— Reéaction du film d'oxydes a la surface d'un écHantisolide de chrome avec le
sodium donnant de la chromite et du chrome :

3Na + 2C503 ) — Cr + 3NaCrQ s, (A2.13)
En reprenant les valeurs d'enthalpies libres @&g&hs dans la réaction précédente :

ArG° =-475058 + 196,3% T J/mol d'O. Ainsi, pour cette réaction NaGr& forme quelle
gue soit la température comprise entre 100 et IDAPuisque la température qui annule

ArG° est de 2420K).

— Réaction du film d'oxydes a la surface d'un écHantisolide de chrome avec le
sodium donnant du monoxyde de sodium et du chrome :
Cr03 )+ 6Na— 3 [NgOl]na + 2Cr (A2.14)
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En reprenant les valeurs d'enthalpies libres @gbs dans la premiére réaction:
ArG° =-131475 + 166,53 T J/mold'O pour du sodium saturé en oxygene (la température
annulantArG° étant 790K). En utilisant I'expression du poteinti'oxygéne donnée par
Lindemeret al.[Lin81] :

AGo, (J/mol)= - 740606 21,02F 38,29T1pg]O (wpp (A2.15)

L'enthalpie libre de formation de p@ dans le sodium en fonction de sa température std
concentration en oxygéne est alors :

AfG° < NgO > =-370300 + 10,5k T + 19,15x T x log[O] J/mol d'O  (A2.16)
Ce qui permet, a partir de la figure A2.3, de catest que I'enthalpie de la réaction est
négative quelque soit la température pour des obrat®ns en oxygene dissous dans le

sodium jusqu'a au moins 100 ppm.

50000,0
0,0

° ! oo Na20 0,01ppm
% -50000,0 7 Na20 0,1ppm
E -150000,0 — — Na20 5ppm
o -200000,0 Na20 10ppm
= 250000,0 Na20 20ppm
> Na20 100ppm
o 50000001 Na20 SAT
W -350000,0 -

-400000,0

Température en C

Figure A2.3 : Enthalpie de la réaction £3; )+ 6Na — 3 [N&O]na + 2Cr en fonction de la
température et pour diverses teneurs en oxygersadium.

2.2.3. Analyse

Les calculs thermodynamiques précédents montrentutdisant des données plus
récentes sur les valeurs des enthalpies libregliffésents réactifs et produits, que les deux
réactions proposées par Rousseau et Riggi somhdldgnamiquement possibles. Toutefois,
la simple comparaison des enthalpies libre de foomade NaCrQ et NgO n'est peut-étre
pas suffisante pour justifier leur interprétati®ar ailleurs, cette interprétation repose sur de

grosses incertitudes quant aux valeurs des enésalfe formation des divers composés et
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notamment concernant celle de la chromite. Par pkema figure A2.4 montre que
l'utilisation de données plus récentes pour I'dptadibre de formation de NaCpQ[Raj95])

et de NaO ([Lin81] et loi de Noden) déplace le seuil critegpour du sodium contenant
1 ppm d'oxygéne a plus de 460°C. Si simplementtesées plus récentes pour,@asont
utilisées et celles de Rousseau et Riggi pour NaCoDservées, le seuil critigue a 1ppm est
déplacé a 380°C.

-650000 ‘ ‘ ‘
670000 9 8p0
~ 690000 | NaCrO2
% -710000 Na20 0,1ppm
£ -730000 - / Na20 1ppm
=
$ -750000 - — — Na20 5ppm
[¢D]
S -770000 - Na20 10ppm
Q
g -790000 - Na20 20ppm
W -810000 -
NaCrO2
-830000 - [Rou75]
-850000

Température en C

Figure A2.4 : Diagramme d’Ellingham de I'enthalpigre de formation de N® (pour
diverses teneurs en oxygene dissous dans le soditd®@CrQ en fonction de la température.

2.3. Conclusion

Addison [Add84] considere que la réaction prédomieaqui se produit lorsqu'un

échantillon de chrome est immergé en sodium esiilante :
3Na + 2C503; - Cr + 3NaCrQ (A2.17)

Celle-ci produit lI'oxyde ternaire tres stable Nagré& le chrome métal. Addison pense que
NaCrQ, se forme quelle que soit la teneur en oxygéneadiium et que c'est la réaction
conduisant a sa formation qui induirait un change® comportement de mouillage du
chrome. En effet, sa formation impliquerait aussiférmation du chrome métal, via la
réaction précédente, qui serait a l'origine deélamation de la mouillabilité.

Par ailleurs, il est montré au § 2.2.2 que, quelle soit la température, cette réaction
est thermodynamiquement possible. Il faudrait alposirsuivre l'analyse en étudiant la
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cinétique de cette réaction. Si le raisonnementdi%on est supposé valide, les résultats
expérimentaux indiquent que la cinétique de ceitetion devient significative seulement a
partir d'un certain seuil en température (autouB@@°C pour Hodkin et Nicholas [Hod76] et
autour de 460°C pour Rousseau et Riggi [Rou75]).

Vuillerme [Vui76] considére plutdét que NaCs@st obtenue par réaction de I'oxyde de
chrome C3O3 avec le monoxyde de sodiumJdaselon la réaction :

N&O + CrO; - 2 NaCrQ (A2.18)

Les calculs thermodynamiques du § 2.2.2 montreaf guivant cette réaction, NaGrO
se forme quelles que soient la température ehkeureen oxygéne du sodium. Il semble donc
gue cette réaction ne permette pas d'interpréteecement le comportement de mouillage
du chrome révélé par les résultats expérimenta@semtés au paragraphe précédent. Ceci est
d'autant plus vrai que statistiquement, la prolitabile rencontre de N@ avec la surface est
faible puisque a faible concentration en oxygegybene est presque infiniment dilué.

Rousseau et Riggi [Rou75], quant a eux, supposast IQrsque des pieces chromées

sont plongées dans le sodium liquide, deux réassont possibles :

CrOs; + 6Na - 3 NaO + 2Cr (A2.19)
Cr,0; + Na - NaCrQ (A2.20)

Cette derniere réaction non équilibrée corresponiai¢ a :
2Cr0O3 + 3Na- 3NaCrQ + Cr. (A2.21)

lls ajoutent que le produit formé est celui quilegblus stable.

En conclusion, le manque d'informations expérimentaur le mouillage du chrome par
le sodium ne permet pas de conclure quant au d®iinterprétation entre celle d'Addison et
celle de Rousseau et Riggi. Dans les deux casrtarite NaCrQjoue un rble essentiel pour
expliquer le comportement de mouillage mais laédéhce fondamentale entre les deux est

I'influence de la teneur en oxygéne du sodium.

196



Annexe 3 : Modélisation de la mesure

Annexe 3 : Modélisation de la mesure

1. Chaines de mesure

La figure A3.1 représente de facon schématiquehednes de mesures utilisées dans
I'expérience. Les chaines correspondent soit anegire ne transmission, effectuée dans le
sens ou le traducteur A est I'émetteur et le triadud le récepteur (Fig. A3.1(a)), ou dans le
sens ou le traducteur B est I'émetteur et le ttadud le récepteur (Fig. A3.1(b)) soit a une
mesure en réflexion avec comme émetteur le tradudde(Fig. A3.1(c)). L'ensemble de
chaque chaine de mesure est utilisée dans sa geadenctionnement normale. Elle est

considérée comme linéaire.

e(t): :s(r)
| ker(t) IRZO) hi(x,t) e | Kri(D) g -
s S |

(a)

W 1 o] o] — o 1500
. (1) | es(®) | A r4(?) Ril1) g —
. . . T |

(b)
e(t):r _‘s(t)
| feg(0) | eqd) hi(x,0) ) | Kzr(t) o &0 |1
|
T T o :
(©)

Figure A3.1 : Chaines de mesure de I'expériencéramsmission dans le sens A vers B (a),
en transmission dans le sens B vers A (b), etféexién avec A comme émetteur (c).

ou: - I'indice 1" désigne I'un des deux cas : avec I'échantillonéfierence ou avec
I'échantillon gravé hydrophobe,

- &(t) est I'impulsion initiale,
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- kg(t) est la réponse impulsionnelle en émission assoei¢ générateur/
récepteur d'impulsions Sofranel 5052PR (dépendwaan d'énergie choisi),

- kri(t) est la réponse impulsionnelle en réception aésoeiu générateur/
récepteur d'impulsions Sofranel 5055PR (dépendadudahoisi),

- keri(t) est la réponse impulsionnelle en réception aésoaiu générateur/
récepteur d'impulsions Sofranel 5052PR (dépendadudahoisi),

- ex(t) est la réponse impulsionnelle associée au traduét en émission,

- eg(t) est la réponse impulsionnelle associée au tradu& en émission,

- ra(t) est la réponse impulsionnelle associée au traduét en réception,

- rg(t) est la réponse impulsionnelle associée au tradu@& en réception,

- hi(x,t) est la réponse impulsionnelle associée a la paimm de I'onde dans
le milieu et sur une distance x,

- g(t) est la réponse impulsionnelle associée a I'asciipe

- 5(t) est le signal acquis.

Cette représentation fait apparaitre le milieu @élh(x,t)), les appareils utiliseékg(t),
kr(t), ea(t), es(t), ra(t), g(t)) mais ne définit pas explicitement les différecéblages. Leurs
effets sont inclus dans la réponse impulsionneliegdnérateur/récepteur 5052PR pour les
cablages amont et dans celle du générateur/réceflBGPR pour les cablages aval au milieu
d'étude.

Dans le domaine temporel, il vient :

— en transmission, dans le sens A vers B :

S(t) = 9(t) * kri(t) * ra(t) * h(x,t) * ea(t) * ke(t)* e(t) (A3.1)
— en transmission, dans le sens B vers A :

S(t) = 9(t) * kri(t) * ra(t) * h(x,t) * es(t) * ke(t) * e(t) (A3.2)
- en réflexion avec comme émetteur le traducteur A :

S(t) = 9(t) * keri(t) * ra(t) * h(xt) * ea(t) * ke(t)* &(t) (A3.3)

Les mesures a réaliser portent sur des variablgsndé@nt de la fréquence et résultent
d'équations exprimées dans le domaine fréqueRtalla suite, les variables sont exprimées
directement dans le domaine fréquentiel. Par toaimsfe de Fourier, on obtient :

— en transmission, dans le sens A vers B :

S(f) = G(f).kri(f).Rs(f).H(X, ). Ea(f). Ke(f). E(f) (A3.4)
— en transmission, dans le sens B vers A :
S(f) = G(f).Kri(f).Ra(f).H(x, ). Bs(f). Ke(f). E(f) (A3.5)

198



Annexe 3 : Modélisation de la mesure

- en réflexion avec comme émetteur le traducteur A :
S(f) = G(f). Keri(f). Ra(h)-H(x,f). Ea(f). Ke(f).E(f) (A3.6)
) est le signal fréquentiel obtenu par la mesues paragraphes suivants permettent de
définir plus précisément ce signal et la manieobtdhir les coefficients de transmission et
réflexion pour les deux types d'interface : lisgeh@ntillon de référence) et rugueuse

composite (échantillons gravés hydrophobes).

2. Echantillon de référence

La figure A3.2 représente les trajets des signalivasonores pour la méthode de
mesure du coefficient de réflexion d'une interfasge. L'onde se propage dans l'eau sur les
distanceda et dg et dans I'échantillon sur une distarhcela propagation de I'onde dans ce
milieu complexeH(ds +dg +L, f), est modélisée par la prise en compte d'une piatee

monochromatique se propageant dans deux milielﬁ((f()(d“ds).eiks(f)"), des coefficients

de transmission et réflexion en pression aux iates € (), t5 (f),r's(f),ri(f)). Les

effets de diffraction du faisceau dans les miliglex propagation traversés sont supposés

négligeables.

Figure A3.2 : Trajets des signaux ultrasonores plauméthode de mesure du coefficient de
réflexion.

L'eau est un milieu peu atténuant et peu dispe@®mme les distances de parcours
dans I'eau sont faibles et que la plage de fréqsentilisées est réduite, I'eau est considérée

comme un milieu non atténuant et non dispersif :
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k (f)="— (A3.7)

avecc, la vitesse de phase dans l'eau.
Le silicium de I'échantillon est, a priori, atténtat dispersif :

kS(f):ZZ—fH,u(f) (A3.8)
S

aveccs la vitesse de phase dans I'échantillop(Btl'atténuation du matériau de I'échantillon.
Les quatre échos acquis exprimés dans le domaigedntiel sont :

A (£) =G ) K )Ra{ DEA(FDe( FLE( £ )L of £ (el Ao el

A(f) =G(f).KRi(f).PB(f).EA(f).KE(f).E(f).tl_S(f).(r'SL(f))z,t'SL( f) gk (duvee) dis(f)at
A1) =Gl ) Kerl )R FVEA(FRKe(F)E(F )l £ (12

A1) =Gl ) Kerl )R FVEALF Rl F)E( )L F)rby £ 1)l 120 el 2t

A partir du systéeme d'équations (A3.9) et des esgio|s (A3.7) et (A3.8), le systeme

(A3.9)

d'équations en module de la transformée de Foesterbtenu :
AT (1) =10{t MKea 1 )Rs(FJEA(E e EC o )b )
(Y Kr( )R )IEA(F e ECE Yo () b (00
(Y Kerl FYIRA(FYEA(JiKe(FJEC)o( 1)

()Kera YIRACTEACE e ML ek (1 (12

=\G f
En utilisant les relations s = -rg ettis=1 +r s=1-rg, il vient:

eHf)L

(A3.10)

I

I'sL =’ :
e A )
()AL (1)

(A3.11)

3. Echantillons gravés hydrophobes

La figure A3.3 représente les trajets des signaltmasonores pour la méthode de
mesure des coefficients de transmission a linterfacomposite des échantillons

expérimentaux.
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Figure A3.3 : Trajet des signaux ultrasonores plauméthode de mesure pour les
échantillons gravés hydrophobes.

En supposant que les effets de diffraction du é&siacsont négligeables, les deux échos

acquis, exprimés dans le domaine fréquentiel, donhés par :

{(J)n (A () =0 ) F MR F MR FJel (£ ) F s () Nk i)
(2 (A1) 20 ) 1R ) B )£ e o e ) Hr) gl

avecn =1 qui correspond a I'échantillon de référence liggen =gh qui correspond a un

(A3.12)

échantillon gravé hydrophobe. Il vient :
| AT f

(z)gh gh (AirA)gh(f I
W - ‘tSL(f)( = “ Ail- (f)()( ‘tSL(f)(

Al

(A3.13)
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Résumeé :

Une des voies envisagées pour l'inspection ult@eotes réacteurs de quatrieme génération refroidis
par du sodium liquide consiste a utiliser un traeéucimmergé dans le sodium. Un bon couplage
acoustique du traducteur avec le sodium est ndoes§zependant, sans précaution particuliere, ce
dernier n'est pas forcément obtenu. L'objectif d&tudier les conditions d’apparition d'un tres
mauvais couplage acoustique.

Le non mouillage de la surface du traducteur paolium peut provoquer le piégeage de poches de
gaz dans la rugosité. De plus, I'augmentation ddrdation surfacique de gaz a des interfaces
contrblées se traduit par une chute brutale dealasmission des ultrasons. Une premiére analyse
quasi-statique, basée sur le modéle de la crevpssmget d'étudier la stabilité de ces poches de gaz
vis-a-vis de la température, de la pression hydtigste, du niveau de saturation en gaz dissousldans
liquide. Une modélisation du comportement dynamiduame poche de gaz de géométrie simple et
une expérience de visualisation en eau montrent lgueaction surfacique de gaz a linterface
n'augmente pas sous l'effet de la pression acaustid\fin de mener une étude paramétrique en
fonction de la taille et la fraction surfacique gexches de gaz, plusieurs échantillons sont ré&alisé
Une expérience ultrasonore, utilisant différenteigdiences, permet de mesurer la transmission a
travers ces échantillons. Parallelement, diversétesddécrivant la configuration expérimentale sont
proposés. La comparaison des résultats expérimertaanalytiques (du dernier modéle) montrent
une évolution similaire de la transmission en fanctes différents parametres.

Mots clés :
Ultrasons — Contrdle Non Destructif — Réacteurdéaies — Sodium liquide — Couplage acoustique —
Mouillage — Interfaces imparfaites — Rugosité

Contribution to the study of the transmission of utrasound at a solid — gas — liquid interface.
Application to non-destructive testing of the fourh generation of liquid sodium cooled reactors.

Abstract :

One of the ways envisaged for the ultrasonic inspef the fourth generation of liquid sodium
cooled reactors is to use a transducer immerseddium. A good acoustic coupling of the transducer
with sodium is needed. However, without speciatamtions, it is not obtained in all situations. The
goal is to study the conditions for the appearari@very bad acoustic coupling.

Under certain conditions, the non wetting of thefasee of the transducer by sodium causes trapping
gas pockets in the roughness. Moreover, increamingunts of surface gas fraction induces a sharp
drop in the transmission of ultrasound. A first sjestatic analysis based on the crevice model allow
to study the dependence of the stability of theas gockets on the temperature, the hydrostatic
pressure, and the level of dissolved gas saturafidme liquid. Modelling the dynamic behaviouraof
simple gas pocket geometry and conducting an irmxaewing experience show that the gas surface
fraction does not increase as a result of sounsispre transducer. In order to develop a parametric
study based on the size and gas surface fraceéwera samples are made. An ultrasonic experiment
using various frequencies can measure the tranismissrough these samples. Meanwhile, three
different models describing the experimental settgoproposed. The comparison of experimental and
analytical results (of the last model) show a sampattern of the dependence of the transmission on
the various parameters.
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