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ر باتق الب��ات المتعددة والسطوح البي��ة لمُ صلاتة دراس  

 من طرف

 زكـــر(ء ه&ادف

   الملخص

 المودHة السائF المعادن Dٔنظمة في الب@ني صقلاتال ظاهرة  ةنمذ> و دراسة إلى العمل المقدم 6لال هذه ا2ٔطرو0ة تهدف

 بين علاقاتال تحديد Hلى ا^راسةهذه  [ر[كز .الصوتي اXهري الفحص ذQ RسPتعمال و السيرام�ك ركاKز Hلى

لمعادن  يميائية-والفيزي صئاصالخ Fلى السائH ة الخصوص و>هHشار سرlالسطحي والتو[ر الصوت ان nبعض بدلا 

 .)ةين والمر  الثوابت و الصوتية المو>ات انlشار Dٔنماط سرHات(في 0اrتها الصلبة  المعادن هذهل  ةين والمر  - الصوتية صائصالخ

 ركاKز صئاصخ {ٔ�رتو  �ة من ةالبي�� السطوح تلاصق Hلى السائF المعادن صئاصخ ت{ثٔير تحليل ذاك، فإن إلى إضافة

 دلاnب تلاصقال  عملمعبرة عن ت ت��ؤية مقارDٔ Qدى إلى اسPت��اج، Dٔخرى �ة من الظاهرة هذه Hلى السيرام�ك

 .لسيرام�ك  و دنالمع) الصوتية لممانعاتا و السرHات( الصوتية الوسائط

  .ةين ور المابت و ثال  ،الصوتية الوسائط سيرام�ك،ال  السائل، المعدنلسطوح البي��ة،  ،التلاصق : الكلمات المف�اح�ة
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Adherence Investigation of heterostructures 

and interfaces in devices 

   By 

Zakaria HADEF 

Abstract 

The aim of this work is to investigate interfacial adhesion in liquid metal 

deposited on ceramic substrates systems via acoustic microscopy. The study is 

based on the determination of analytical correlations between physic-chemical 

properties of liquid metals: such as sound velocity and surface tension from 

certain elasto-acoustic parameters (surface acoustic wave velocities and elastic 

constants) of these bulk metals. Moreover, the analysis of the influence liquid 

metal properties on interfacial adhesion and the effects of ceramic substrates led 

to the deduction of predictive approaches of the work of adhesion as a function 

of acoustic parameters (velocities and impedances of both metals and ceramics) 

Keywords: Adhesion; interfaces; Liquid metal; Ceramic; Acoustic parameter; 

Elastic constant. 
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Investigation de l’Adhérence des Hétéro-Structures 

et Interfaces dans les Composants 

Par 

Zakaria HADEF 

Résumé 

Ce travail a pour objectif de modéliser l’adhésion inter-faciale dans les systèmes 

métaux liquides déposés sur des substrats céramiques par la microscopie 

acoustique. L’étude est basée sur la détermination de corrélations analytiques 

afin d’estimer les propriétés physico-chimiques des métaux liquides notamment, 

la vitesse de propagation du son et la tension de surface à partir de certains 

paramètres élastique-acoustiques (vitesses des modes de propagation de l’onde 

acoustique et constantes élastiques) de ces métaux à leurs états massifs. Quant à 

l’analyse de l’influence des propriétés des métaux liquides sur l’adhésion inter-

faciale et l’effet des propriétés des substrats céramiques ont permis d’établir des 

approches prédictives du travail de l’adhésion en fonction des paramètres 

acoustiques (vitesses et impédance) du métal et de la céramique. 

Mots clés: Adhésion; Interfaces; Métal liquide; Céramique; paramètre acoustique et 

constant élastique. 
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Les céramiques métallisées jouent un rôle majeur dans plusieurs applications modernes 

[1] telles que les couches métalliques déposées sur des substrats céramiques, les composites à 

matrice métal-céramique [2], les revêtements thermocollants (TBC) [3], les revêtements TiN 

durs [4], les matériaux photovoltaïques [5] et comme composants fonctionnels en micro-

électronique [6]. Afin de maintenir la fiabilité de toutes ces applications il est nécessaire de 

tenir en compte du facteur le plus important qui est l’adhésion de l’interface. Le comportement 

de ce phénomène est directement lié à la nature de la liaison inter-faciale entre le métal et la 

céramique [7]. 

Le large domaine d’applications de ce type de matériaux est dû à leurs caractéristiques 

importantes notamment, leurs grandes capacités d'absorption d'énergie, leurs conductivités 

thermiques et électriques, leurs stabilités dimensionnelles, leurs faibles densités contrôlables et 

leurs grandes surfaces. Cependant, une mauvaise adhésion aux interfaces métal/céramique, 

pourrait conduire à de graves problèmes. Ainsi, une compréhension du mécanisme d'adhésion 

est nécessaire pour contrôler la nature des liaisons interfaciales [8] et pour déterminer l'énergie 

nécessaire pour endommager ces liaisons [9-12]. De plus, l'investigation de l'adhésion dans les 

interfaces métal liquide/céramique par les techniques non destructives est décisive pour les 

applications de ces matériaux. Dans ce contexte, différentes méthodes ultrasoniques sont 

utilisées pour la caractérisation de l'adhésion interfaciale dans les structures métal/céramique 

[13]. 

Le but de ce travail est l'investigation de l'adhésion interfaciale par la microscopie 

acoustique. La micro-caratérisation acoustique est utilisée de manière courante pour modéliser 

ce phénomène physico-chimique. Nouvelles approches acoustiques sont proposées pour 

interpréter ce phénomène basées sur la combinaison entre la propagation des ondes 

acoustiques et les liaisons chimiques formant l’interface.  

La propagation des ondes acoustiques qui se fait avec une vitesse caractéristique dans les 

métaux liquides, s'accompagne d'un transfert d'énergie [13, 14]. Ces ondes ne dépendent pas 

seulement des propriétés élastiques du métal liquide, mais elles sont fortement affectées par 

les propriétés de l'interface formée avec le substrat céramique. Les régions faiblement ou 

fortement adhérentes ont des réponses différentes. Cela signifie qu’une modification des 

propriétés de l'adhésion doit entraîner un changement de la vitesse des ondes de surface dans 

la céramique [13]. 
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Cette thèse est structurée en trois chapitres, précédés par une introduction générale.  

Le premier chapitre est donné sous la forme d’une description du phénomène de 

l’adhésion à l’aide de trois approches. Il s’agit de l’adhésion fondamentale, l’adhésion 

thermodynamique et l’adhésion pratique ou tout simplement l’adhérence. La dynamique du 

mouillage est détaillée. Les théories d’adhésion sont décrites. La synthèse des méthodes 

classiques de caractérisation de l’adhérence est rappelée. Enfin, la problématique du sujet est 

posée au but de comprendre ce phénomène. 

Le deuxième chapitre introduit la technique de goutte transférée à haute température. 

Cette méthode est présentée en tant que méthode de dépôt de des structures métaux liquides 

déposés sur substrats céramiques. Le microscope acoustique à balayage est décrit et utilisé 

comme technique de caractérisation et d’investigation de l’adhésion interfaciale. Une large 

gamme de métaux liquides et des céramiques sont étudiés ainsi que leurs différentes 

propriétés. Finalement, les objectifs principaux de ce travail sont énoncés. 

Le troisième chapitre concerne une étude analytique basée sur la détermination des 

corrélations simples afin d’estimer les propriétés physico-chimiques des métaux liquides 

(vitesse de propagation du son et tension de surface) à partir de certains paramètres élastique-

acoustiques (vitesses des modes de propagation de l’onde acoustique et constantes élastiques) 

de ces métaux à leurs états massifs. Les effets des propriétés des métaux liquides et celles des 

substrats céramiques sur l’adhesion sont établies par des approches prédictives afin 

d’investiguer  ce phénomène interfacial. 

Ce travail est bouclé par une conclusion générale qui regroupe les différents résultats 

obtenus, ce qui permet de proposer quelques perspectives de ce travail. 
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I.1  Introduction 

Ce chapitre est centré sur la présentation de la problématique de ce travail de thèse. La 

notion d’adhésion inter-faciale est introduite et définie à l’aide de trois approches. Il s’agit de 

l’adhésion fondamentale, de l’adhésion thermodynamique et de l’adhésion pratique ou tout 

simplement l’adhérence. La dynamique du mouillage est détaillée. Les théories d’adhésion 

sont décrites. La synthèse des méthodes classiques de caractérisation de l’adhérence est mise 

en place. Enfin, la problématique du sujet est posée au but de comprendre ce phénomène. 

I.2  Adhésion et Adhérence 

Tout d’abord il est important de distinguer les deux aspects de racine étymologique 

proche: Adhésion et Adhérence. L’adhésion correspond à l’ensemble des interactions 

physico-chimiques (covalentes, ioniques, Van der Waals, métallique, etc.) présentes à 

l’interface lorsque deux surfaces sont mises en contact (figure I-1). Cependant, l’adhérence 

est une grandeur mesurée par des essais mécaniques. Elle correspond à la force 

macroscopique ou l’énergie nécessaire pour séparer deux objets en contact. L’adhésion et 

l’adhérence sont donc deux notions différentes mais complémentaires.  

 

 

 

   

 

 

 

Figure I-1:  Schéma des concepts d’adhésion et d’adhérence   

 

I.3  Approches de l’adhésion  

En générale, trois approches sont utilisées pour expliquer le concept d’adhésion. Il s’agit 

de l’adhésion fondamentale, de l’adhésion thermodynamique et de l’adhésion pratique [1]. 
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          I.3.1  Adhésion fondamentale 

L’adhésion fondamentale ou l’adhésion intrinsèque est définie par la somme de 

différentes contributions des interactions inter-faciales de nature atomique ou moléculaire 

entre deux solides mis en contact. Cette grandeur n’est pas mesurable pour des systèmes réels, 

mais peut être déterminée lorsque le type d’interaction et le nombre de liaisons par unité de 

surface sont connus. Les forces d’adhésion fondamentale peuvent être de différentes natures, 

elles peuvent être de type van der Waals, électrostatiques et/ou des forces de liaison 

chimiques telles qu’illustrées par la figure I-2. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Figure I-2:  Grandeurs caractéristiques (a) longueur et (b) énergie associées 

aux différents types de liaisons interatomiques [2]. 
 

Les niveaux d’énergie mis en place dépendent de la nature de l’interaction considérée 

comme le montre la figure I.-2(b). Par ailleurs, la zone d’interaction permet de distinguer 

deux types d’interaction: les interactions à longue distance et les interactions à courte distance 

comme le montre la figure I-2(a).  

 I.3.1.1  Forces à longue distance  

En général, les forces à longue distance sont des interactions de type de van der Waals. 

Elles permettent d’assurer l’adhésion entre deux matériaux à assembler. Ces forces sont 

caractérisées par des distances d’interaction élevées (0.3 - 1 nm) et de faible énergie (quelques 

dizaines de J.mol-1 à quelques kJ.mol-1) [3]. Ce sont les conséquences de la somme de trois 

types de force: le terme prédominant dépend des effets à l’origine de ces interactions [4].  
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a.   Interaction de Keesom  

Les interactions de Keesom sont de nature « dipôle permanent-dipôle permanent ». 

Elles s’effectuent donc entre molécules ou arrangement atomique polaires, c'est-à-dire 

possédant un moment dipolaire non nul, résultante d’une distribution de charges asymétrique. 

Plus les molécules sont polaires, plus cette interaction est forte. 

  

b. Interactions de Debye  

 

Les interactions de Debye sont de nature « dipôle permanent - dipôle induit ». Elles 

s'effectuent donc entre une molécule ou un arrangement atomique polaire et une molécule ou 

un arrangement atomique apolaire qui se polarise sous l'effet du champ électrique créé par la 

molécule polaire (apparition d’une polarisation induite). Plus le moment dipolaire de la 

molécule polaire est élevé et plus la molécule induite a une forte polarisabilité, donc cette 

interaction est plus forte. 

c. Interactions de London   

Les interactions de London sont de nature « dipôle instantané - dipôle instantané » 

ou « dipôle instantané-dipôle induit ». Elles s'effectuent donc entre deux molécules apolaires. 

La distribution moyenne des charges est symétrique mais à un instant donné, l’arrangement 

des noyaux et des électrons peut présenter une dissymétrie due aux déplacements des 

électrons, entraîne l’apparition d’un moment dipolaire instantané. Cette molécule peut donc 

interagir avec une autre molécule possédant un moment dipolaire instantané ou elle peut créer 

un moment dipolaire induit sur une molécule voisine et donc interagir avec elle. 

  I.3.1.2  Forces à courte distance 

 Les interactions à courte distance [5] sont des forces de type: covalentes, ioniques ou 

métalliques. Elles sont caractérisées par des distances d’interaction inférieures à 0,3 nm et de 

fortes énergies  de l’ordre de kJ/mol (tableau I.1).  

a. Liaison covalente 

La liaison covalente est créée par la redistribution des électrons de valence entre 

deux atomes qui partagent deux électrons de leurs couches périphériques afin de former un 
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doublet d'électrons liant ces deux atomes. Ces électrons se déplacent sur des orbitales 

atomiques communes. L’énergie de liaisons covalentes est responsable de produire l'attraction 

mutuelle entre atomes. Ce type de liaison est directionnel et la forme des orbitales détermine 

la valeur de cette énergie qui varie entre quelques dizaines et 1000 kJ/mol.  

b. Liaison ionique  

 La liaison ionique résulte d’interactions électrostatiques entre une paire d'atomes 

possédant une grande différence d'électronégativité,  typiquement entre deux ions de charges 

opposées. L’énergie des liaisons ioniques est comparable à celle des liaisons covalentes. 

Contrairement à la liaison covalente et en raison des forces attractives mutuelles qui 

s’exercent entre les anions et les cations dans toutes les directions de l'espace, ce type de 

liaison n'est pas directionnel ni localisé. 

c. Liaison métallique 

 La liaison métallique établie entre atomes caractérisés par des électronégativités faibles 

et possédants peu d’électrons de valence sur leurs couches périphériques. La mise en commun 

des électrons forme un nuage d’électrons mobiles sur un nombre illimité d’atomes. L’énergie 

des liaisons métalliques n’est pas aussi forte que celle des liaisons covalente et ionique, du fait 

des forces répulsives qui s’exercent entre les électrons. Compte tenu de la répartition 

homogène des électrons, ce type de liaison n'est pas directionnel. 

Tableau I-1: Energies et distances d’interaction associées aux différents types de liaisons chimiques 
[6]. 

 

Type de liaison Energies (kJ/mol) Distance d’interaction (°A) Adhésion (N/mm²) 

Van der Waals < 10 3 – 10  
Covalente 300 – 1000 1 – 2 17500 
Ionique 160 – 800 1 – 2 30 

Métallique 110 – 260 1 – 2 5000 

Enfin, les trois types de liaisons de forte énergie expliquent bien la bonne adhésion 

inter-faciale, mais on est moins sûr que de telles liaisons puissent exister à l'interface entre 

une couche et son substrat car elles impliquent de véritables réactions chimiques et non plus 

une simple interaction très générale comme celle des forces de van der Waals.  
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          I.3.2 Adhésion thermodynamique  

L’adhésion thermodynamique ou l’adhésion réversible est définie par le changement 

d’énergie effectuée lors de la création d’une unité d’interface. Bien que ce concept soit 

intéressant pour l’étude de l’adhésion entre deux liquides ou entre un liquide est un solide, il 

ne peut être appliqué à l’adhésion entre deux solides (film mince sur substrat), car leurs 

énergies libres de surface ne sont pas connues avec assez de précision.  

L’adhésion thermodynamique est définie aussi par la diminution de l’énergie libre du 

système lors de la séparation de deux surfaces 1 et 2. On note W12, l’énergie d’adhésion est 

exprimée par l’équation se Dupré: 

   Wad = W12 = γ1 + γ2 – γ12       (I-1) 

où γ1 et γ2 sont respectivement l’énergie libre de la surface 1 et 2, γ12 est la tension inter-

faciale. La grandeur, Wad , caractérise l’intensité des interactions entre les surfaces 1 et 2.  

 Lorsqu’un matériau homogène est séparé en deux surfaces unitaires, le travail réversible 

effectué pour surmonter les forces cohésives est appelé travail de cohésion, Wch. Il est défini 

par l'équation suivante: 

   Wch = 2 γ1        (I-2)  

 A l’échelle atomique, l’adhérence consiste à rompre les liaisons individuelles entre les 

atomes des deux matériaux mis en contact. L’adhésion microscopique peut donc être 

considérer comme la somme de ces forces atomiques individuelles. Ceci montre que la 

distance nécessaire pour que l'adhésion existe entre couche mince et son substrats ne peut 

dépasser la distance d'interaction. Ce concept introduit tout naturellement la notion de 

mouillage de substrats solide par des métaux liquide, ce phénomène ne peut être appliqué 

entre deux solides, car leurs énergies libres de surface ne sont pas bien connues. 

I.3.3 Adhésion pratique 

L’adhésion pratique, expérimentale ou tout simplement l’adhérence est la quantité 

nécessaire pour caractériser la résistance à la rupture d’une interface ou de la limite 

d’adhésion d’un système. Cette grandeur peut être mesurée par les différents tests classiques 

(voir § I. 6). Plusieurs grandeurs caractérisant l’adhérence peuvent être mesurées, il s’agit 
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principalement de la force nécessaire pour déformer les deux matériaux, de l’énergie dissipée 

au cours de l’essai par unité de surface et de la contrainte d’interface dans le dépôt. La mesure 

de l’adhésion pratique dépond de plusieurs facteurs notamment, les caractéristiques 

mécaniques de chaque matériau, le mode de rupture, le mode d’application de la charge et les 

différents paramètres propres à chaque essai. Le Tableau I-2 regroupe quelques tests utilisés 

dans l’adhérence inter-faciale avec les unités correspondantes à ces grandeurs. 

Tableau I-2: Principales essais et unités de mesure de l’adhésion expérimentale [7]. 

Grandeur Unités Essais 

Force N ou J/m Rayage, flexion, choc laser et traction. 
Energie N/m ou J/m2 Traction et  indentation 
Contrainte N/m2 ou J/m3 Arrachage, flexion, choc laser et traction. 

I.4  Dynamique du mouillage 

Dans ce paragraphe le mouillage statique est décrit en démontrant les relations 

essentielles reliant l’angle de contact avec les énergies inter-faciales. Nous allons s’intéresser 

à son aspect dynamique, c'est-à-dire au processus d'étalement qui conduit une goutte de 

liquide posée sur un solide de sa forme initiale.  

          I.4.1  Équations fondamentales du mouillage 

L’aptitude d’une goutte de liquide à mouiller un solide plan parfaitement lisse et 

homogène est caractérisée par l’angle de contact θc formé à la ligne triple du système 

composé du liquide noté (L), du solide (S) et de la phase vapeur (V). Deux configurations 

peuvent apparaître:  

• Un mouillage partiel caractérisé par un angle de contact compris entre 0 et 180° 

(figure I-3). Le liquide tend à prendre la forme d’une calotte sphérique. Si l’angle de contact 

est supérieur à 90° le liquide est dit non-mouillant, dans le cas contraire il est dit mouillant. 

 

 

 

 

 

Figure I-3:  Deux cas de mouillage partiel - Définition de l'angle de contact θc [8]. 
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• Un mouillage parfait, caractérisé par un angle de contact nul, conduisant à la 

formation d'un film liquide recouvrant le solide (figure I-4). Dans le cas des systèmes de type 

métal liquide/céramique, le mouillage parfait reste un cas exceptionnel. 

 

 

          
 

Figure I-4:  Mouillage parfait  θc = 0° [8]. 

A l’équilibre thermodynamique, l’angle de contact formé par un liquide sur la surface 

d’un solide plan, horizontal, parfaitement lisse, chimiquement homogène et non réactif avec le 

liquide est relié aux énergies superficielles solide-vapeur, γSV, liquide-vapeur, γLV,  et inter-

faciale solide-liquide, γSL, par l’équation de Young : 

  ���	�� � �	
��	�
��


        (I-3) 

Une méthode simplifiée pour établir l'équation de Young est de minimiser l'énergie 

libre totale, ES, de surface du système en fonction du déplacement de la ligne triple, en 

négligeant les forces de gravité (figure I-5) : 

 Es = dFs/dx = γSLdx - γSV dx + cosθc γLV dx     (I-4) 

 

 

 

Figure I-5:  Représentation d'un coin de liquide dont la ligne triple est 
déplacée de dx par rapport à sa position d'équilibre [8]. 

 

 Toutefois, des démonstrations plus complètes, prenant en compte la courbure de 

l'interface liquide/vapeur et minimisant l'énergie totale (énergie gravitationnelle comprise) du 
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système conduisent à la même équation aussi bien dans le cas d'un ménisque formé sur une 

paroi verticale [9] que dans le cas d'une goutte posée [10]. 

Le mouillage peut être relié aux énergies d'interaction dans le liquide et entre le solide 

et le liquide à l’aide des transformations décrites sur la figure I-6. Pour cela considérons un 

système constitué de deux phases liquide et solide. La figure I-6 montre que la valeur de la 

grandeur Wad appelée « travail d'adhésion » reflète directement l'intensité des interactions 

entre les atomes du liquide et du solide à travers l'interface commune.  

   Wad = γLV + γSV        (I-5) 

Tandis que pour le liquide, la quantité 2γLV est le « travail de cohésion », Wc, qui rend compte 

de l'intensité des interactions au sein même du liquide : 

   Wch = 2 γLV         (I-6) 

 

  

 

 
Figure I-6:  Représentation schématique montre le travail de l’adhésion et le 

travail de cohésion [11]. 
 

En combinant l'équation de définition du travail d'adhésion (I-5) avec l'équation de Young   

(I-3), on obtient l'équation fondamentale du mouillage de Young-Dupré :  

 Wad = γLV (1 + cos θc)       (I-7)  

 Compte tenu du sens physique de Wad et de γLV (figure I-7), cette équation montre que 

le mouillage dans un système S-L-V résulte de la compétition entre les forces d'adhésion entre 

le liquide et le solide (qui favorisent le mouillage) et les forces de cohésion du liquide (qui, en 

tentant de minimiser l'aire L/V, défavorisent la formation d'une interface commune avec le 

solide).  
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Figure I-7:  Mouillage d'un liquide par un substrat solide [4]. 

 

          I.4.2  Facteurs influant sur le mouillage 

 I.4.2.1  Effet de la rugosité 

Wenzel [12] a été le premier à modéliser l'effet de la rugosité du substrat sur l'angle de 

contact. L'approche de cet auteur consiste à tenir compte de l'augmentation de l'aire réelle de 

la surface d'un solide rugueux par rapport à son aire géométrique. Wenzel a défini un angle 

d'équilibre sur surface rugueuse, θW, par la relation : 

cosθW = kW cosθY       (I-8) 

où kW est le facteur de Wenzel qui désigne le rapport de l'aire réelle sur l'aire géométrique (kW 

> 1). Ce modèle suppose que la taille des défauts est négligeable devant les dimensions de la 

goutte et que leur géométrie n'intervient pas sur le mouillage. L’équation (I-8) prédit une 

augmentation de l'angle de contact pour les systèmes intrinsèquement non-mouillants (tels 

que θY > 90°) et une diminution pour les systèmes intrinsèquement mouillants. 

Le modèle de Shuttleworth et Bailey [13] tient compte de la géométrie locale du solide 

au niveau de la ligne triple. D'après ces auteurs, la ligne triple reste bloquée sur les défauts de 

surface dès que l'angle local est égal à l'angle de Young (figure I-8). 

 

 

 

 

Figure I-8:Représentation schématique de l'effet de la rugosité sur l'angle de contact  
apparent dans le modèle de Shuttleworth et Bailey [13]. 
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Cependant, l'angle apparent diffère de l'angle de Young puisqu'il est mesuré par 

rapport au plan général de la surface du solide. Dans le cas d'une rugosité bidimensionnelle 

constituée de sillons parallèles à la ligne triple, la valeur de l'angle de contact apparent est : 

 θc = θY + δmax        (I-9) 

où δmax est la pente maximale des aspérités à la surface du solide. Shuttleworth et Bailey [13] 

montrent que la ligne triple s'immobilise sur une pente descendante (δmax > 0) après un 

étalement, alors qu'elle s'immobilise sur une pente ascendante (δmax a  <  0) après un recul. Ce 

modèle prédit donc l'existence de l'hystérésis de mouillage et lui associe la valeur 2 δmax. 

 I.4.2.2  Effets des défauts chimiques de la surface 

La présence de deux phases de composition chimique différente à la surface d’un 

solide conduit à des phénomènes similaires à ceux induits par une rugosité physique. 

Considérons le cas simple d'une surface composite constituée de deux phases α et β dont les 

fractions surfaciques sont fα et fβ et les angles d'équilibre θα et θβ  respectivement. 

L'angle de contact macroscopique θM dans ce système est donné par l’équation de 

Cassie [14]:  

 CosθM = fα cosθα + (1- fβ) cosθβ     (I-10) 

Cette équation est analogue à l'équation de Wenzel (équation (I-8)) dans le cas des surfaces 

rugueuses. 

Afin de limiter les erreurs liées aux hétérogénéités chimiques lors de la détermination 

expérimentale des angles de contact, il est préférable, chaque fois qu’il est possible, de 

réaliser les études de mouillabilité sur des substrats de pureté élevée, monocristallins ou 

amorphes.  

En effet, les matériaux poly-cristallins sont généralement moins purs que ces derniers et 

sont, de plus, le siège d’une ségrégation superficielle des impuretés favorisée par la diffusion 

inter-granulaire. Notons également, que la rugosité des substrats poly-cristallins est souvent 

supérieure à celle des monocristaux ou des amorphes car ils se prêtent moins bien au 

polissage qui entraîne l’arrachage des grains de leur surface. 
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  I.4.3  Types de mouillage  

Il est à noter que les forces de gravité sont négligées dans tout ce qui suit car celles-ci 

n’interviennent que dans le cas de gouttes de grandes dimensions (dans le cas des métaux 

pour des gouttes typiquement de masse supérieure à 100 mg). Pour les études réalisées dans 

ce travail, nous avons généralement évité de nous trouver dans ce cas. Nous considérons le 

processus d'étalement qui conduit une goutte de liquide posée sur un solide plan et horizontal, 

de sa forme initiale à sa forme d'équilibre. Nous traiterons tout d'abord le cas des systèmes 

non réactifs, puis le cas des systèmes réactifs. 

  I.4.3.1  Étalement non-réactif 

Pour des métaux non réactifs, les expériences montrent que  "le temps d’étalement", ts, 

(c'est-à-dire le temps nécessaire pour qu’une goutte de dimension millimétrique atteigne 

l’équilibre de mouillage) est de l’ordre de 10-2s  [15-17]. La force motrice de l'étalement d'une 

goutte posée par unité de longueur de la ligne triple est : 

Fm = γLV (cosθF – cosθS)          (I-11) 

où θF et θS sont respectivement l’angle de contact d’équilibre et l’angle de contact instantané 

du système. Lorsque l’étalement est limité par la résistance visqueuse, la vitesse d’étalement 

U	 � 	dR/dt pour θ < 135°,  est donnée par l’expression [18-20] : 

� �	 ��

�.� 	(��

� − ��
�)              (I-12) 

où η est la viscosité dynamique du liquide et K est une constante proche de 100. 

D’autres processus ont été évoqués, en particulier les forces inertielles ou encore le 

mouvement d’atomes à l’interface liquide/solide [17]. Ainsi, le modèle établi par Blake [15] 

conçoit le mouillage comme un processus d’adsorption désorption d’une molécule ou d’un 

atome sur les sites d’adsorption du solide distants de λ (figure I-9). L’expression obtenue pour 

la vitesse de mouillage est  [21]:  

� � 2��� λ sinh	 	��
	(�!"#$	–	�!"#&)		
'(�)* +										    (I-13) 

où  
 

��� �	�,-
ℎ/

	0�1  − 23
45�,-

+      (I-14) 
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Figure I-9:Schéma du modèle moléculaire de dynamique de mouillage [21]. 

 
Dans les expressions (I.13 & I.14) NA, hP et kB sont le nombre d’Avogadro, la 

constante de Plank et la constante de Boltzmann, respectivement, n est le nombre des sites 

d’adsorption par unité d’aire (n ≈ λ-2) et Ew est l’énergie d’activation du processus 

d’adsorption-désorption à l’interface liquide/solide (figure I-9). Une difficulté majeure pour 

l’application de l’équation (I-13) réside dans la valeur à prendre pour le paramètre Ew. Saiz et 

Tomsia [17] proposent de prendre pour Ew la valeur de l’énergie d’activation pour la diffusion 

sur la surface du substrat. 

 I.4.3.2  Étalement réactif 

On peut distinguer deux grands types de réactivité entre un métal liquide et un solide: 

la simple dissolution du solide dans le liquide, et la formation d'une phase tridimensionnelle 

par réaction chimique entre le liquide et le solide.  

On obtient ainsi deux types d’étalement réactif: l’étalement dissolutif et l’étalement 

avec formation d’une phase tridimensionnelle à l’interface (figure I-10). Ces deux types 

d’étalement réactif sont généralement précédés par une étape d’étalement non réactif avec      

ts ≈10 -2s. 

 
 
 
 
 
 

Figure I-10:Schéma montre un étalement réactif, dissolutif ou avec formation d’un 
nouveau composé précédé par un étalement non réactif très rapide (temps 

d’étalement de l’ordre de 10 ms) [17]. 
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a. Mouillage dissolutif 

Ce type de mouillage a été étudié essentiellement pour des couples métalliques L/S 

présentant une forte solubilité du solide S dans le liquide L. Si la dissolution du S dans le L ne 

modifie pas la tension de surface du liquide, la principale conséquence de la dissolution est de 

changer la géométrie du système: l’interface liquide/solide est une interface incurvée à 

l’échelle macroscopique. De ce fait l’angle apparent ne correspond plus à l’angle de Young du 

système. 

b. Formation d'un composé tridimensionnel 

La formation d'une nouvelle phase tridimensionnelle, sous la forme d'une couche 

continue à l'interface liquide/solide est provoquée par les réactions inter-faciales. Si 

l'épaisseur de la couche inter-faciale est négligeable devant les dimensions macroscopiques de 

la goutte (ce qui est vérifié pour des couches d’épaisseur de quelques microns), alors les 

mesures d'angle de contact ne sont pas perturbées par sa présence. De plus, bien que les 

réactions inter-faciales soient généralement exothermiques, on suppose que le dégagement de 

chaleur n'influe en rien sur la température. Cette hypothèse est raisonnable en configuration 

goutte posée pour des vitesses d'étalement inférieures à 100 µm/s [22]. Par ailleurs, des 

travaux réalisés [23] ont permis de montrer que l’angle final dans ce type de système est bien 

l’angle d’équilibre (θF = θP). 

I.5  Théories de l’adhésion 

Les phénomènes d’adhésion et d’adhérence sont expliqués par différentes théories. 

Cependant, il n’existe aucune théorie générale. Chacune d’elles est considérée valable dans 

des cas particuliers permettant l’explication de certains résultats expérimentaux.  

 I.5.1  Théorie de l’ancrage mécanique 

La théorie de l’ancrage mécanique [24] étudie la rugosité du substrat liée à la croissance 

de la surface du contact afin d’augmenter le nombre de liaisons inter-faciales et le mouillage 

liée à l’augmentation de la surface occupée quand un liquide est étendu sur un substrat solide. 

Elle considère que l'adhésion résulte d'un ancrage mécanique lié à la pénétration du liquide 

dans les pores d’un substrat poreux, ce qui permet de constituer de nombreux points d'ancrage 

après solidification du liquide.  
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Figure I-11: Influence de la rugosité des substrats sur l'ancrage mécanique, (a) 
Surfaces trop lisses, pas d'ancrage (b) Rugosité optimale, ancrage efficace [27].  

Dans une certaine limite, l’adhésion n’est pas possible avec des surfaces lisses (figure I-11(a)) 

[25, 27] et un meilleur ancrage mécanique est valable pour les substrats rugueux ou poreux 

(bois, alliages métalliques anodisés) (figure I-11(b)) [26, 27].  

 I.5.2  Théorie électrostatique 

 La théorie électrostatique [28] suppose qu’un transfert d’électrons se fait entre une 

double couche de charges électriques opposées à l’interface (polarisation d’interface) entre 

une couche et son substrat considérés comme les plaques d’un condensateur plan (figure I-

12). L’adhésion serait due à l’existence des forces attractives à travers ce condensateur. Cette 

théorie est valable pour des systèmes verre/polymère ou métal/polymère entre autres. 

Néanmoins, les phénomènes électrostatiques misent en jeu seraient la conséquence des 

liaisons intermoléculaires fortes établies à l'interface et non pas la cause d’une bonne 

adhésion. 

 

 

 

 

Figure 1-12: Attraction électrostatique entre couche mince et son substrat [29]. 
   

 I.5.3  Théorie moléculaire 

 La théorie moléculaire [30] est particulièrement mise en évidence lors d’un contact 

couche/substrat formé par des liaisons covalentes ou ioniques au-cours des réactions 
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chimiques. Ces forces de forte énergie assurent une grande résistance à la rupture et une 

bonne durabilité de l'assemblage, elles peuvent être créées de deux manières [31-34]: 

• Par réaction directe entre l'adhésif et le substrat; c'est par exemple le cas entre une 

résine époxyde et la couche d'oxyde superficielle d'un métal (figure  I-12(a)). 

• Par l'intermédiaire d'un agent de couplage, c'est-à-dire d'une molécule compatible à la 

fois avec l'adhésif et avec le substrat. C'est généralement la technique utilisée pour 

obtenir une bonne adhésion entre une matrice époxyde et des fibres de verre dans les 

matériaux composites (figure I-12(b)) 

 

Figure I-13: Exemple de liaison chimique (a) par réaction directe et (b) par l'intermédiaire 
d'un agent entre adhésif et substrat [32]. 

 

 I.5.4  Théorie de diffusion et inter-diffusion 

 La théorie de diffusion [35] suppose que les chaînes macromoléculaires des deux 

matériaux en contact diffusent à l'interface selon un mécanisme qui sera décrit plus tard par 

De Gennes en 1971 [36]. L’adhésion est assurée par la formation d'une interphase entre deux 

phases. Cette théorie s’applique essentiellement aux systèmes polymère/polymère (figure I-

14) compatibles de type de contact élastomère/élastomère. 
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Figure 1-14: Inter-diffusion de chaînes à l'interface entre deux polymères [29]. 
  

 I.5.5  Théorie de l’adsorption et de la mouillabilité 

 La théorie de l’adsorption [37] présente l’adhésion comme le résultat d’un meilleur 

contact intermoléculaire (liaisons de type Van der Waals) entre deux surfaces. Bien que ces 

forces soient de faible énergie et de courte portée, elles compensent plus ou moins la 

disparition des forces de l’adhésion internes de la couche liquide déposée lors de 

l'augmentation de l'air de contact avec le substrat, c'est-à-dire que la couche doit parfaitement 

mouiller le substrat. Selon ce modèle, l'adhésion s'expliquerait donc par l'existence de ces 

forces de liaisons physiques. 

I.5.6  Théorie de couches de faible cohésion 

 La théorie proposée de couches de faible cohésion [38] consiste en l'existence d'une 

couche finie entre deux matériaux en contact. Cette couche, due à la présence d'imperfections 

provenant de la mise en œuvre (bulles d'air, etc.) et à la discontinuité entre les phases, 

constitue une zone de transition et présente des gradients de propriétés et de structure. Cette 

théorie permet de se  placer à une échelle très fine car elle décrit l'interface en termes 

d'interactions moléculaires. 

I.6   Caractérisation classiques de l’adhérence 

Les principales méthodes de caractérisation classiques de l’adhérence d’une structure 

couche mince/substrat sont généralement classées en deux familles. Les méthodes 

destructives ou mécaniques sont celles impliquant un contact direct entre l’échantillon et 

l’installation du test. Les méthodes non destructives ou acoustiques sont celles basant sur la 

propagation et les propriétés des ondes ultrasoniques. Dans la littérature, il en existe peu de 

tests de caractérisation de l’adhérence couramment utilisés aux couches minces. En effet, la 
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faible quantité de matière qui constitue la couche par rapport au substrat et dans certains cas, 

les fortes adhérences obtenues limitent le nombre de techniques permettant d’imposer une 

sollicitation mécanique à l’interface. Les techniques les mieux adaptées à l’évaluation de 

l’adhérence des couches minces sont décrites dans les paragraphes suivants. 

I.6.1  Méthodes destructives 

Les méthodes destructives ou mécaniques sont basées sur le décollement de la couche et 

le retour à l’équilibre du substrat. La déformation dans le système est mesurée et l’énergie 

nécessaire pour rompre l’interface est calculée à partir des lois d’élasticité. On peut citer 

parmi lesquelles les essais les plus fréquents: l’indentation, le rayage, la traction, le 

cisaillement, la flexion, l’arrachage et l’essai pelage.  

 I.6.1.1  Essai d’indentation 

L’indentation est un test mécanique macroscopique dérivé d’essai de dureté classique 

qui consiste à effectuer une indentation normale dans le film mince, en utilisant une pointe 

très dure et à enregistrer le déplacement de la pointe pour mesurer ces propriétés mécaniques. 

La géométrie de la pointe (figure I-15) peut être de différents types (cubiques, coniques, 

pyramidales ou sphériques) [39]. 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
        Figure 1-15: Indentation conique [39]. 

 

Ce test a été ensuite étendu à l’échelle nanométrique. L’appareillage de nano-dureté ou 

nano-indentation a rapidement été utilisé pour mesurer l’adhérence de films minces. Cette 

méthode développée par Oliver et al [40] consiste à provoquer le délaminage du film à l’aide 

d’un cône Rockwell. La nano-indentation est appliquée perpendiculairement à la surface de 

l’échantillon comme pour un test de dureté classique. A partir d’une force critique, il apparaît, 

sur le film dur, une fissure inter-faciale formant une cloque ou «blister».  
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 I.6.1.2  Essai de rayage 

L’essai de rayage « scratch test » a été utilisé pour la première fois en 1950 par Heavens 

[41]. Il consiste en une combinaison d’une indentation et d’un mouvement horizontal 

contrôlé, une pointe est déplacée parallèlement à la surface de l’échantillon à vitesse constante 

et avec une force d’appui croissante.  

  

 

Figure 1-16: Essai de rayage [41]. 

 

 

La détection de l’endommagement de la surface peut se faire par mesure de la 

profondeur de pénétration ou de la force tangentielle par observation microscopique [42]. Une 

valeur de force normale critique, traduisant un endommagement de l’échantillon, est alors 

obtenue. Ce test représente, toutefois, un test d’adhérence comparatif plutôt que quantitatif, 

car l’évaluation de cette propriété dépend dans ce cas de plusieurs paramètres : le rayon de 

courbure de la pointe, la vitesse de chargement, les propriétés mécaniques du substrat et du 

film, l’épaisseur du film ainsi que de la friction entre l’indenter et le film [43]. 

 I.6.1.3  Essai de traction 

L’essai de traction consiste à placer l’échantillon possédant une forme bien définie 

(plates ou cylindriques) dans un appareil spécial, pour lequel une extrémité est maintenue fixe 

à cet appareil tandis que l’autre est connectée à la cellule de charge comme le montre la figure 

I-17. 

 

 
 
 
           Figure 1-17 Essai de Traction [44].  
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La déformation de l’échantillon est obtenue en déplaçant la travée tandis que l’effort 

auquel l’échantillon est soumis est mesuré en temps réel. Il est alors possible de déterminer la 

déformation ou l’effort minimum afin de créer une défaillance au niveau de l’interface 

film/substrat [44]. 

 I.6.1.4  Essai de cisaillement  

 L’essai de traction consiste à coller deux échantillons recouverts à l’aide d’un adhésif. 

Ces derniers sont soumis simultanément à une force de traction jusqu’à provoquer une 

défaillance par cisaillement dans le film. Il est alors possible de calculer une valeur de 

résistance au cisaillement en mesurant l’aire de la surface de contact des deux échantillons et 

la force appliquée [45, 46]. Il existe deux formes de cisaillement standard et corrigé comme 

illustré sur la figure I-18. 

 

 

  Figure 1-18: Essai de cisaillement 
(a) standard (b) corrigé [46]. 

 

 

 

 I.6.1.5  Essai de flexion 

 L’essai de flexion consiste à déformer le film et le substrat suivant un angle et un rayon 

de courbure donné (généralement imposés par la pression sur un mandrin (figure I-19)) et à 

observer la fissuration ou l’écaillage de la couche. En particulier, l’essai de flexion à trois et 

quatre pointes fait partie de cette catégorie 

[47]. 

 

 

  Figure 1-19: Essai de flexion trois pointes [47]. 
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 I.6.1.6  Essai d’arrachage 

L’essai d’arrachage « Pull-off test » consiste à effectuer une traction perpendiculaire au 

plan de l’interface film/substrat, sur une éprouvette se présentant sous la forme d’une 

structure stratifiée de type substrat/film/joint de colle ou soudure/plot comme illustré sur la 

figure I-20. 

 

         Figure 1-20: Essai d’arrachage [48]. 

 

Cet essai, dont l’utilisation est très répandue, comporte différentes variantes qui tendent 

à modifier la géométrie de l’aire de contact ou la façon d’appliquer la force. Dans ces 

conditions, l’interface est sollicitée en traction et sa ténacité est évaluée par la contrainte 

critique responsable de la rupture. Cependant, certains facteurs (défauts d’alignement de 

l’éprouvette, déformation plastique du substrat, du plot ou du joint de colle) peuvent 

influencer la valeur de cette contrainte  et, ainsi, limiter la fiabilité du test [48]. 

 I.6.1.7  Essai de pelage 

L’essai de pelage "Peel test" consiste à coller une bande de ruban adhésif sur le film, 

puis arrachée sous l’effet d’une force perpendiculaire à l’interface film/substrat (figure I-21). 

La force peut être appliquée manuellement de façon contrôlée au moyen d’un instrument de 

traction. Il s’agit d’un test qui peut être qualifié soit de qualitatif ou de quantitatif selon la 

grandeur déterminée [49]. 

              Figure I-21: Essai de pelage [49]. 

 



Chapitre-I :                                                                             Concepts de base et théories de l’adhésion 

© LSC-UBMA-2018                                                                                                                                           25 
 

I.6.2  Méthodes non destructives  

Les méthodes non destructives ou acoustiques sont généralement utilisées pour vérifier 

la qualité de l’adhésion. Il est possible de détecter les défauts inter-facials comme les fissures 

et les bulles, ou bien la présence d’un corps étranger à l’interface. Les méthodes ultrasonores, 

en particulier le microscope acoustique à balayage, sont basées sur la réflexion par les défauts 

au passage d’une onde acoustique envoyée, la distance entre échos correspond à des temps de 

propagation allée - retour de l’onde et permet donc de localiser les défauts en profondeur dans 

l’échantillon examiné. Les défauts peuvent être directement détectés par des techniques 

ultrasonores conventionnelles, alors que les faibles adhésions devraient être évaluées par la 

valeur d'un paramètre acoustique spécifique [50]. 

I.7  Problématique 

L’investigation de l’adhésion inter-faciale dans un contact métal/céramique est à la fois 

la compréhension de la nature des liaisons formants l’interface, la performance est 

directement liée à la nature des interfaces métal/céramique. En plus de sa grande importance 

technique, une étude des interfaces métaux liquides/céramique est également très intéressante 

du point de vue théorique, car elle traite le problème de la liaison entre deux matériaux qui 

sont très différentes dans les propriétés physico-chimiques et des structures électroniques. 

L’interface stable formée par des liaisons inter-faciales plus fortes appelée interface 

parfaite. Elle est appelé aussi contact soudé (welded adhesion) [51], bonne adhésion (good 

adhesion) [52], soudure parfaite (perfect bonding) [53], ou encore interface de bonne liaison 

(good bond) [54]. Par contre, l’interface formée par des liaisons d’énergie faible par exemple 

(liaison van der Waals) appelée interface imparfaite ou faible. Elle est appelé aussi mauvaise 

adhésion (bad adhesion) [52], interface lisse ou sans obstacles (smooth interface) [51], 

interface de mauvaise  liaison (bad bond) [54], et interface de faible liaison (weak bond) [55].  

La force de formation d'une interface métal/céramique est le rendement en énergie 

lorsque le contact intime est formé entre le métal et la céramique. Généralement, elle est 

caractérisée par l’énergie d'adhésion, Wad, qui est le travail par unité de surface nécessaire 

pour séparer réversiblement une interface métal/céramique de manière à créer une interface 

métal -vapeur et une interface céramique-vapeur. En pratique, le travail d'adhésion, Wad, est 

évalué à partir du dépôt d'un métal liquide sur un substrat céramique solide selon la célèbre 

équation (I-7) de Young-Dupré [56]. 



Chapitre-I :                                                                             Concepts de base et théories de l’adhésion 

© LSC-UBMA-2018                                                                                                                                           26 
 

D’autre part, le travail de l'adhésion d’un système métal/céramique est, dans le cas 

général exprimé, comme la somme de différentes contributions des interactions inter-faciales 

entre deux phases [56]. 

Wad = Wequil + Whors-equil              (I-15) 

où Whors-equil représente la contribution de hors équilibre du travail d'adhésion lors d'une 

réaction chimique à l'interface métal réactif-céramique. Wequil représente la contribution à 

l'équilibre, ce qui correspond à des systèmes non réactifs. Cette contribution peut être à son 

tour divisée en deux termes distincts. 

Wequil = Wchem-equil + WVDW       (I-16) 

où Wchem-equil l'énergie de cohésion entre les deux phases de contact, qui résulté de la mise en 

place des obligations d'équilibre chimique obtenu par la saturation mutuelle des bandes de 

valences libres des surfaces de contact. La mise en place de ces liaisons chimiques n’est pas 

accompagnée par la rupture des liaisons interatomiques dans chacune des phases de contact, 

qui se déroule dans les systèmes hors équilibre chimique. Le second terme WVDW, représente 

l'énergie de l'interaction de van der Waals (force de dispersion). Cette énergie peut être 

estimée numériquement, et l'expression du potentielle d'interaction, Ep, ou d'une dispersion 

entre une paire d'atomes est habituellement égale [56]: 

26 �	− �
' 	7

89	8:
;< = 7 >9	>:

>9?	>:
=      (I-17) 

où α1 et α2 sont le volume de la polarisabilité; I1 et I2 le premier potentiel d'ionisation des 

atomes 1 et 2, respectivement, R est la distance entre les centres des atomes qui interagissent.  

La force de dispersion de van der Waals, WVDW, est donnée par la somme des 

potentielles d'interaction résultant de @A paires d'atomes en interaction par unité d'interface. 
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=       (I-18) 

En effet, derrière cette problématique, se cache l’investigation de l’adhésion inter-

faciale et des modélisations à développer pour la prédire. Autrement dit, l’étude du 

comportement acoustique dans les interfaces métaux/céramiques, par le biais de 

modélisations, doit fournir les paramètres les plus influents sur la nature de ces interfaces. 
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I.8  Conclusion 

Ce chapitre a permis dans un premier temps de rappeler les concepts de l’adhésion inter-

faciale et de resituer les principales approches construisant ce phénomène; l’adhésion 

fondamentale, l’adhésion thermodynamique et l’adhésion pratique sont bien détaillées pour 

mettre en évidence une idée générale expliquant ce terme physico-chimique. 

Après une synthèse approfondie sur le mouillage qui a permis de déterminer les 

différents facteurs influant sur ce phénomène ainsi que ses deux types : réactifs et non 

réactifs ; nous avons présenté les différentes théories d’adhésion et confirmer l’absence d’une 

théorie générale considérée valable dans tous les cas.  

Par suite, les méthodes classiques de caractérisation de l’adhérence ont été présentées 

pour dégager les avantages et les inconvénients de chacune. Enfin, la dernière partie de  ce 

chapitre a abordé une problématique posée dans le but d’investiguer et  modéliser l’adhésion 

inter-faciale dans les interfaces métaux/céramiques par l’utilisation des méthodes acoustiques. 
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II.1  Introduction 

Ce chapitre est consacré à l’étude de différentes interfaces métaux/céramiques. La 

technique de goutte transférée à haute température est détaillée en tant que  méthode de dépôt 

de ces structures. La microscopie acoustique est décrite comme étant la technique de 

caractérisation et d’investigation de l’adhésion interfaciale de ces systèmes. Une large gamme 

de métaux liquides et de céramiques sont étudiés ainsi que leurs différentes propriétés 

physico-chimiques. Enfin, les objectifs principaux de ce travail sont énoncés. 

II.2  Méthode de goutte transférée à haute température 

Les progrès récents dans la compréhension scientifique du traitement des matériaux à 

haute température en utilisant de nouvelles méthodologies ont mis en lumière le rôle 

important des phénomènes de surface et d'interface entre métaux fondus et céramiques 

solides. Ainsi, l'interaction entre le métal liquide et le matériau solide et la nature des 

interfaces formées jouent un rôle clé dans le choix des matériaux ou des paramètres de 

traitement appropriés.  

L’effet des hautes températures sur n’importe quelles réactions chimiques peut être 

accompagné par des changements importants dans la structure d'interfaces métal 

liquide/atmosphère et métal liquide/solide, affectant ainsi les propriétés du produit final. Par 

conséquent, il est hautement souhaitable de développer des techniques et des équipements 

expérimentaux qui permettent l'observation et l'analyse du comportement à haute température 

de ces interfaces.  

Dans ce travail, les aspects méthodologiques, scientifiques et pratiques des études à 

haute température utilisant la technique « goutte transférée » sont discutés du point de vue de 

la production de structures métaux liquides déposées sur matériaux céramiques solides.  

          II.2.1  Principe de la technique 

Parmi les méthodes de caractérisation des propriétés des métaux liquides ainsi que des 

phénomènes à haute température qui l'accompagnent, la méthode de goutte transférée est 

largement utilisée en raison de sa simplicité relative couplée avec l'opportunité d'extraire des 

informations fondamentales d'importance pratique [1]. Dans cette méthode les images 

enregistrées de la goutte sont utilisées pour mesurer l'angle de contact, θ, et donc la 
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détermination du travail d'adhésion, Wad, entre le liquide et le substrat solide selon l’équation 

(I-7). Malgré la quantité limitée des métaux liquides utilisés dans cette technique, les 

observations du comportement de mouillage et d'étalement sont utiles dans divers procédés de 

fabrication assistés par métaux liquides [2].  

De plus, la visualisation accompagnant cette méthode peut être utilisée pour observer le 

comportement du métal pendant sa fusion, l'estimation expérimentale de la déformation du 

métal pendant le chauffage ou pendant  le refroidissement. Ces propriétés thermo-physiques 

sont particulièrement importantes pour la simulation de processus assistés par métal liquide. 

Deux différents processus peuvent être mis en place pour réaliser cette technique selon le type 

du métal liquide utilisé [1]. 

                  II.2.1.1  Processus de la goutte posée 

Dans la pratique, le processus de la goutte posée dans sa version classique consiste à 

placer un petit morceau de solide sur le substrat de l'étude et de chauffer l’ensemble jusqu'à 

une température supérieure à la température de fusion. La goutte posée peut être constituée 

d'un métal pur ou d'un alliage (A, B) préparé préalablement (figure II-1a), par fusion d’une 

pièce du métal B posée sur le métal A lui-même placé sur le substrat (figure II-1b). Quand on 

s'intéresse à réaliser des études de cinétique d'étalement à température constante, la version 

classique de la goutte posée n'est pas satisfaisante car une partie de l’étalement a lieu lors de 

la montée à la température expérimentale. Dans ce cas on a intérêt à utiliser une variante de 

cette méthode qui permet de découpler les étapes de montée à la température expérimentale et 

d'étalement. 

 

 

 
 
 
 

 
Figure II-1: Processus de la goutte posée classique: (a) alliage élaboré préalablement;(b) 

élaboration de l’alliage in situ  (1) configuration initiale, (2) dissolution de В dans А 
liquide (ТfВ > ТfА), (3) étalement d’une goutte de composition homogène [3]. 
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                   II.2.1.2  Processus de la goutte déposée 

Ce processus a été mis en œuvre dans un four métallique. Une expérience se déroule 

comme suit. Le substrat est placé au centre du four sur une platine tournante. Le métal liquide 

est formé par fusion de ses constituants dans un creuset muni d'un piston. Dans la partie 

inférieure du creuset un capillaire céramique (par exemple en alumine de 0.6 mm de diamètre 

intérieur et environ 5 mm de longueur) est fixé. 

 Lorsque la température expérimentale est atteinte, un délai de 5 à 10 minutes est 

nécessaire à la stabilisation de la température. Le métal liquide est alors extrudé hors du 

creuset à travers le capillaire pour former une goutte (figure II-2) dont on peut estimer le 

volume et la masse à l'aide de son rayon. L'ensemble du creuset est amené au contact du  

substrat pour déposer la goutte et il est ensuite éloigné.  

L'étalement isotherme de la goutte sur son substrat est donc visualisé en continu. Cette 

technique permet un contrôle satisfaisant de la quantité du liquide déposé . 

 

 

 

 

 
Figure II-2:  Différentes étapes du dépôt d'une goutte de métal liquide 

à l'aide d'un introducteur  capillaire [4]. 

La figure II-3 illustre un exemple utilisant la technique de goutte transférée à haute 

température avec ces deux processus pour l'observation de phénomènes critiques qui sont 

courants dans la pratique de la fonderie et qui affectent de manière significative la structure et 

les propriétés des fondus moulées. 

La figure II-3(a) montre une interaction à haute température entre l’Aluminium, Al, 

liquide et un substrat d’oxyde de magnésium, MgO, accompagnée de la formation de produits 

réactionnels gazeux qui se manifestent par des augmentations périodiques du volume de 

goutte et des précipités solides flottant à la surface de la goutte.  
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Figure II-3:  Visualisation des phénomènes à haute température dans un test de 
goutte transférée: (a) interaction entre un métal liquide et un substrat céramique 
accompagnant la formation de produits gazeux et solides responsables de défauts 
structuraux dans l’interface (porosité et inclusions non métalliques); (b) 
rétrécissement et expansion de l'Al liquide au cours du refroidissement et le 
chauffage entraînant le déplacement du substrat MgO en contact avec la goutte 
produite en pressant le métal à partir d'un capillaire situé au-dessus du substrat [4]. 

 Evidemment, ce matériau céramique n'est pas approprié pour faire fondre ou couler ce 

métal liquide particulier car la porosité formée de manière réactive et les inclusions non 

métalliques sont inévitables. 

 La figure II-3b présente le comportement d'une goutte d’Aluminium liquide, Al, en 

contact avec un substrat monocristallin d’oxyde de magnésium, MgO, pendant le chauffage et 
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le refroidissement périodiques. Dans cette méthode, la goutte d’Aluminium a été produite en 

pressant le métal liquide fondu dans un capillaire céramique situé au-dessus du substrat MgO 

à une distance constante. Pendant l'interaction, une forte adhésion entre la goutte et le substrat 

a été établie. Le retrait et l'expansion du métal ont entraîné le mouvement du substrat 

verticalement vers le haut ou vers le bas. 

La question méthodologique, pratique et significative, dans les mesures de mouillabilité 

à des températures élevées par la méthode de la goutte transférée, a été posée sur la 

détermination de l’angle du contact θc entre la goutte métallique et le substrat céramique plan 

et horizontal. Sa détermination consiste à suivre l’évolution du profil de la goutte à l’aide d’un 

système vidéo relié à un ordinateur. On mesure θd, θg, h et r qui sont respectivement les 

angles de contact à droite et à gauche, la hauteur et le rayon à la base de la goutte (figure II-4). 

On vérifie que l’angle mesuré est un angle d’avance, c'est à dire un angle qui résulte d’une 

diminution en fonction du temps de la hauteur de la goutte et d’une augmentation de son 

rayon. 

 

 

 

Figure II-4:  Définition des dimensions linéaires et des 
angles de contact mesurés [4]. 

 

Pour des gouttes dont la masse est faible la déformation du liquide sous l’effet de la 

gravité est faible et la forme des gouttes s’écarte peu d’une sphère tronquée. Cette condition 

est vérifiée quand la hauteur de la goutte est inférieure à la longueur capillaire qui est égale à : 

  �� = ( 
����
�� 	1/2         (II-1) 

Pour un métal liquide cette quantité est de l'ordre de quelques millimètres. Pour ces 

gouttes, on peut accéder à la valeur de θ en mesurant les dimensions linéaires qui sont la 

hauteur h et le rayon de base r :  
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Afin de mesurer θ expérimentalement, la détermination du travail d'adhésion, Wad, entre le 

métal liquide et son substrat céramique solide devient facile en utilisant l’équation (I-7). 

          II.2.2  Montage expérimental  

Afin de répondre à toutes les exigences, un montage expérimental présenté dans la 

figure II-5 avec des capacités opérationnelles uniques a été développé [4]. Sa conception 

permet de réaliser de multiples fonctions complexes incluant, entre autres, « pousser, maculer 

et frotter » une goutte étalée, permettant ainsi d'imiter le comportement du métal liquide ou 

substrat céramique solides dans les processus technologiques réels.  

 

 

 

 

 

 
Figure II-5:  (a) Montage expérimental pour des études à haute température 

(b) schéma de ses éléments mobiles permettant l'examen par différentes 
méthodes et procédures d'essai [4]. 

Pour ce faire, des manipulateurs spéciaux ont été développés et utilisés pour un 

mouvement ascendant et descendant à la fois d'un support céramique et d'un capillaire 

céramique rempli de métal fondu; une rotation ou un mouvement latéral du support; et un 

mouvement de chute ou d'enlèvement en poussant ou en aspirant. En conséquence, en plus 

des procédures classiques de goutte transférée, de nouvelles procédures et méthodes de test 

peuvent être réalisées simultanément ou indépendamment. Les essais de différents matériaux 

(métaux, alliages, céramiques, verre, flux, scories) peuvent être effectués à une température 

allant jusqu'à 2100 °C sous vide jusqu’à 10-5 MPa ou dans une atmosphère protectrice (gaz 

statiques ou gazeux avec débit contrôlé dans un niveau donné de pression selon les besoins de 

l’expérience). 
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Le montage expérimental avec sa conception unique, comme le montre la figure II-6, a 

été construit sur le concept de blocs LEGO. Il intègre plusieurs appareils ayant des possibilités 

uniques pour la caractérisation de matériaux à haute température par différentes méthodes 

d'essai et diverses procédures pour l'estimation simultanée de différentes caractéristiques dans 

un essai sous vide poussé ou gaz inerte en circulation.  

 

 

 

 

  
 

Figure II-6:  Schémas de conception de montages expérimentaux [4]. 
 

Ce montage est composé de cinq chambres principales, notamment: 

(1)  Chambre à vide pour la première étape de la préparation de l'échantillon par 

préchauffage sous vide jusqu'à 200 °C afin d'éliminer les gaz adsorbés. 

(2)  Chambre de transfert des échantillons entre les chambres à l'aide d'un manipulateur 

permettant d'amener les échantillons de tailles et de formes différentes. 

(3)  Chambre analytique contenant un spectroscope Auger pour la caractérisation de surface 

des matériaux examinés avant et après un traitement à haute température, un faisceau 

d'ions pour la gravure/nettoyage des échantillons et l'élimination des films de surface 

des échantillons examinés. 

(4)  Chambre portative sous vide pour le stockage et la collecte des échantillons après essai 

sous vide. 

(5) Chambre expérimentale pour l'étude à haute température de matériaux à l'état solide, 

semi-solide ou fondu, contenant une table expérimentale (support métallique ou 

céramique) avec mouvement de rotation et de haut en bas.  
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II.3  Microscope acoustique à balayage  

Le microscope acoustique à balayage, SAM, « Scanning Acoustic Microscope » est un 

instrument de micro-caractérisation non destructive de matériaux [5-9]. Il peut être utilisé 

aussi pour la détermination de l’adhésion inter-faciale [10-12]. Il se présente comme non 

seulement un complément mais aussi un moyen essentiel dans la micro-caractérisation.  

          II.3.1  Parties du SAM 

Le microscope acoustique à balayage utilisé à cet effet peut opérer en transmission ou 

en réflexion. En générale le SAM est constitué de quatre parties périphériques (figure II-7) 

notamment, partie électrique, partie acoustique, partie mécanique et partie d’acquisition 

informatique.  

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure II-7: Carte conceptuelle représente les différentes parties du microscope 
acoustique à balayage [5]. 

                    II.3.1.1  Partie électronique   

La partie électronique assure l’alimentation électrique des autres parties du SAM. Son 

grand intérêt basé sur l’émission et la réception du signal renvoyé par le transducteur 



Chapitre-II :                                                                                                    Méthodologie et Matériaux 

© LSC-UBMA-2018                                                                                                                              37 
 

piézoélectrique. Un analyseur large bande constitué de deux parties, une responsable de 

générer des impulsions électriques d’énergie contrôlée et l’autre reçoit et amplifie les 

impulsions ultrasonores qui sont ensuite disponibles à la sortie haute fréquence (HF). Le 

signal incident et celui réfléchi sont séparés par un circulateur. Une  diode Schottky est 

utilisée pour détecter et  redresser ce signale. 

                    II.3.1.2  Partie acoustique 

Le système acoustique représente la partie essentielle du SAM. Il contient les éléments 

nécessaires pour la mise en œuvre de l’appareil lui-même (figure II-7). 

a. Transducteur    

Le transducteur est un générateur d’ultrasons permet la conversation d’un signal 

électrique en une onde acoustique de même fréquence. Il est constitué d’une couche 

généralement de ZnO ou de LiNbO3 prise entre deux électrodes métalliques, souvent en 

aluminium et en or. La fréquence de résonance est contrôlée par l’épaisseur de cette couche 

dont les paramètres géométriques comme le diamètre ou l’orientation cristallographique sont 

parfaitement optimisés pour avoir un bon rendement dans la conversion [14]. 

b. Ligne à retard 

La ligne à retard est le milieu de propagation de l’onde générée par le transducteur, ce 

milieu est mis en place selon deux facteurs: la vitesse de propagation et l’atténuation. Les 

propriétés remarquables du saphir (vitesse de l’ordre de 11100 m/s et atténuation faible de 0,5 

dB/cm à hautes fréquences), le qualifie d’idéal comme matériau constituant ce milieu. Ce 

barreau dont la longueur est limitée par la divergence du faisceau acoustique (longueur de 

Fresnel) possède une extrémité plane et polie sur laquelle se trouve une électrode du 

transducteur [14]. 

c.  Lentille acoustique 

Globalement plus simple qu’une lentille optique la lentille acoustique est aussi 

constituée d’une interface incurvée entre deux milieux de vitesses de propagation très 

différentes. A l’extrémité inférieure du barreau de saphir, une cavité d’un diamètre allant de 

30 µm à quelques millimètres selon la distance focale choisie est creusée et polie, formant 

ainsi la lentille. C’est un dioptre sphérique constitué de deux milieux (saphir et fluide) dont 
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les indices sont différents. Cependant, pour des applications spécifiques, la lentille acoustique 

peut être conçue de telle sorte à inclure ou exclure la génération de certains modes et 

également taillée sphérique ou cylindrique selon l’isotropie ou l’anisotropie du matériau à 

étudier [15]. Le faisceau d’ondes ultrasonores est focalisé, à travers le liquide de couplage, par 

la lentille acoustique en une très petite tâche, dans le plan de l’objet. La dimension de la tâche 

focale dépend de la longueur d’onde, de l’ouverture de la lentille et de la profondeur de 

focalisation du faisceau. Le transducteur, la ligne de retard et la lentille constituent le capteur 

du microscope acoustique [15]. 

d. Liquide de couplage 

La nécessité d’utiliser un liquide pour coupler acoustiquement la lentille à l’échantillon 

trouve son origine dans la très forte dissipation des ultrasons dans l’air. Aux conditions 

normales, le liquide de couplage est choisi selon ses qualités acoustiques [16, 17]: eau [18], 

métaux liquides [19] et certains gaz peuvent être aussi utilisés. En ce qui concerne ces 

derniers, un environnement particulier doit être utilisé (enceintes, pression) [20, 21]. C’est la 

raison pour laquelle que l’eau et le mercure sont les plus utilisés dans différents travaux [17]. 

Ce liquide de couplage joue un grand rôle dans la résolution  et  la pénétration des objets à 

observer. 

                    II.3.1.3  Partie mécanique 

La partie mécanique assure le balayage par motorisation électrique afin d’obtenir une 

image acoustique. Ce balayage mécanique se fait par rapport à la lentille, suivant les 

directions (ox) et (oy) et perpendiculairement à l’axe acoustique (oz). L’exploitation dans la 

surface se faite point par point le long d’une ligne, puis ligne par ligne. Par contre, en 

profondeur, le mouvement s’effectue selon l’axe de la lentille et permet de focaliser le 

faisceau en un point donné à la surface de l’échantillon [13].  

                    II.3.1.4  Partie informatique  

Cette partie gère l’acquisition, l’initialisation et la visualisation de l’image. Les 

informations recueillies après le balayage mécanique, c’est à dire à la sortie du capteur, sont 

au fur et à mesure digitalisés puis stockés. Cette acquisition de l’information est synchronisée 

avec le déplacement de l’échantillon.  
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          II.3.2  Modes de caractérisation 

 Le microscope acoustique à balayage permet de faire une analyse qualitative pour 

examiner les défauts de structure à la surface ou en profondeur, en utilisant le mode 

d’imagerie [5, 22, 23]. L’autre mode du SAM [24] est utilisé pour déterminer les propriétés 

mécaniques et élastiques locales des matériaux massifs [6, 25] ou en couches [26, 27] ainsi 

que l’adhésion d’interfaces[11, 12]. Cette microcaratérisation se fait en utilisant la mesure des 

vitesses de propagation des ondes de surface SAW. 

                    II.3.2.1  Imagerie acoustique 

 L’imagerie acoustique qualitative appliquée à la détection de défauts d'adhésion 

constitue d’ailleurs l'une des applications les plus importantes de cette technique. Les 

découlements qui s’expliquent la mauvaise adhésion au niveau de l'interface, sont à l'origine 

d’un très fort contraste (reflexion intense des ondes acoustiques) causé par la variation 

importante de l’impédance acoustique entre deux matériaux qui ne sont plus en contact direct. 

Un exemple est donné dans la figure II-8 de la détection de délaminations de la surfaces d'une 

structure Aluminium déposé sur polyéthylène tréphtalat (Al/PET) est une des défauts parmi 

lesquelles étudiés et la taille et la distribution de ces défauts d »adhésion interfaciale sont 

déterminées par l’imagerie acoustique [10, 23, 25]. 

 

 

 

 

 

 

 

Figure II-8:  Image acoustique 600 MHz d’un découlement dans un 
système Al/PET réalisée par un SAM. La zone foncée correspond à la 
mauvaise adhésion entre l’aluminium et le PET; le champ balayé 
horizontal total est de (a) 50 x35 µm², (b) 20 x 14 µm² [10]. 
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                    II.3.2.2   Micro-caractérisation acoustique quantitative 

La micro-caractérisation quantitative d’un matériau via l’utilisation du microscope 

acoustique en mode de réflexion (figure II-9) se fait à partir de  l’investigation de la signature 

acoustique, V(z), de ce matériau [24, 28, 29]. Son principe de fonctionnement est basé sur 

l’utilisation d’un transducteur au but de recevoir un signal analogique et le focaliser sur la 

surface de l’objet par une lentille sphérique ou cylindrique, convergente, qui permet de créer 

des ondes réfractées sous divers angles. La diminution de la distance z entre la lentille et 

l’objet (défocalisation), provoque des variations périodiques de V(z) [5, 30, 31]. Dès que ces 

variations sont interprétées par les interférences de plusieurs modes généralisés de l’onde 

acoustique (SAW généralisé, pseudo-SAW généralisé, , onde de Lamb, onde harmonique, onde 

de Rayleigh etc.) [32]., mais seule la vitesse du mode le plus dominant sera déterminée à 

partir de la courbe de la signature acoustique [33].  

 

 

 

 

 

 

Figure II-9:  Schéma typique d’un microscope acoustique à balayage [29]. 

Théoriquement, la détermination de V(z) est basée sur le calcul du coefficient de 

reflexion R(θ). Ensuite l’analyse de V(z) par la transformée rapide de Fourier, FFT, «  Fast 

Fourier Transform » permet la détermination directe des vitesses de propagation des ondes de 

surface [34].  

          II.3.3  Procédure de calculassions 

L’étude par microscopie acoustique des propriétés des interfaces liquide/solide nécessite 

la compréhension du phénomène de propagation des ondes dans les solides et dans les 

liquides ainsi que la connaissance des lois qui régissent les transferts d’onde aux interfaces.  
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                    II.3.3.1  Expression de V(z)  

La signature acoustique se détermine à partir du coefficient de réflexion en utilisant 

l’équation de Schépard et Wilson [35]: 

   ���	 � 	� ���	��	[ex p�2 !��"#	] #%��"#	&
'()*

+
  (II-3) 

où P(θ) est la fonction pupille de la lentille, k = 2π/λliq est le vecteur d’onde dans le liquide de 

couplage suivant la direction de défocalisation z [36, 37], j = √−1, θ est l’angle entre le 

vecteur d’onde k et l’axe de la lentille et R(θ) est le coefficient de réflexion le coefficient 

donné par [38, 39] : 

   ��	 = 	
./01	.2/3

./04	.2/3
       (II-4) 

où Zliq est l’impédance acoustique du liquide de couplage et Zin est l’impédance  acoustique de 

la couche mince dans la limite de l’interface couche/liquide, elle est exprimée par la formule 

suivante:   

   567	 =	58
.916.: ;<=>

.:16.9 ;<=>
	                                                                      (II-5) 

où φ est la phase de l’onde plane qui traverse la couche mince d’épaisseur h et ZC, ZS et Zliq 

sont les impédances acoustiques de la couche, du substrat et du liquide de couplage 

respectivement données par : 

   5|6@A6B,			D,			� =	
�/	E/

FGH'/
       (II-6) 

où les indices liq, C et S représente le liquide de couplage, la couche et le substrat 

respectivement. Il est clair que pour une incidence normale (θi = 90°) d’une onde plane, 

l’impédance acoustique devient de la forme suivante : 

   56 =	I6 	�6        (II-7) 

L’intensité du coefficient de réflexion R(θ) d’un système couche/substrat s’écrit [40] : 

   ��	 = 	
.:

J�.91	.2/3	J�KDJL:M4�.9.2/31.:
J	JD67J	L:M

.:
J�.94	.2/3	J�KDJL:M4�.9.2/34.:

J	JD67J	L:M
  (II-8) 
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Il est important de noter que le coefficient de réflexion est une fonction complexe caractérisée 

par une phase et une amplitude. La réflexion totale est obtenue pour |R(θ)| = 1. 

                    II.3.3.2  Détermination des vitesses acoustiques 

Les vitesses sont obtenues via l’analyse de la réponse V(z) par la transformée de Fourier 

rapide (FFT) qui est une méthode spectrale utilisée pour le traitement des signaux. Cette 

technique permet la détermination de la période de ces signaux et ainsi la vitesse des 

différents modes.    

La courbe V(z) donnée par l’équation (II-3) est illustrée dans la figure. II-10 (a) est 

comosée de plusieurs sommets et vallées dues aux interférences constructives et distractives 

entre les différents modes de propagation de l’onde acoustique. Cette courbe est la somme de 

deux courbes : 

   ���	 � 	�AN7O6AAN��	 +	�é�MR7O6AAK7��	    (II-9) 

où Vlentille(z) est la réponse de la lentille (figure II-10b) et Véchantillon(z) est la réponse 

caractéristique de l’échantillon (figure II-10c). L’amplitude de la réponse de la lentille est 

maximale à la focale (z = 0). La réponse de la lentille peut être obtenue sur un échantillon 

parfaitement réfléchissant et dont la fonction R(θ) ne représentera pas de variation de phase. 

Lorsqu’on rapproche l’échantillon, ou on déplace le capteur selon l’axe z, l’amplitude décroît 

rapidement, seules les composantes normales ou proches atteindront le transducteur. 

  La figure II-10 représente les différentes étapes  effectuées pour déterminer les vitesses 

de différents modes de propagation de l’onde acoustique. 

(i) Les données de V(z) sont initialement enregistrées et tracées. La courbe obtenue 

de V(z) est représentée par la figure II-10a. 

(ii)  Obtention de la courbe de Véchantillon(z) (figure II-10c) à partir de la soustraction 

de la réponse de la lentille figure II-10b). 

(iii)  L’application d’une analyse de FFT à la courbe de V(z) conduit à la distribution  

spectrale donnée par la figure II-10d. 

(iv) A partir de la raie principale, la période spatiale, ∆z, entre deux maxima (ou 

deux minima) successifs peut être déterminée.  
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Figure II-10:  Schéma représente les différentes étapes de détermination des 
vitesses de propagation : (a) signature V(z), (b) réponse de la lentille, (c) 

signature de l’échantillon et (d) spectre FFT [5]. 
 

La vitesse du mode de Rayleigh peut être déterminée, en utilisant la relation suivante [33]:  

   �S �	 E2/3
TU1	��2/3JV∆X	J

       (II-10) 

où f est la fréquence de fonctionnement. 

                    II.3.3.3  Détermination des constants élastiques 

Les constantes élastiques peuvent être exprimées en termes de densité ρ et des vitesses 

acoustiques de propagation des modes longitudinales VL et transversales VT  [41]. 

   Y � 	 �EZJ[[E�J1	\EZJ$E�J1	EZJ        (II-11)	

	 	 	 ] = I	��̂					        (II-12) 

D’un autre part, une approche a été proposée par Doghmane et al. [41] basée sur 

l’’utilisation de vitesses de différents modes de propagation de l’onde acoustique (Rayleigh, 

longitudinale et transversale) dans une expression qui contient l’un de ces termes seulement.  

Y_ � 2.99	I	�S	�        (II-13)  
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Y_ � 		0.757I	�e�		 	 	 	 	 	 	 (II-14)   

Y_ �	2.586	I	�̂�	 	 	 	 	 	 	 �II-15		

]_ = 1.156	I	�S
�	 	 	 	 	 	 	 �II-16		

]_	=		0.293	I	�e
�	 	 	 	 	 	 	 (II-17) 

Il est important de noter que l’application de ces équations enlève plusieurs limitations 

reliées aux conditions opérationnelles du SAM.  

III.4  Matériaux étudiés 

Avant d’étudier les différentes structures matériaux liquides/céramiques, il fallait tout 

d’abord choisir les matériaux. Notons que les matériaux sont nombreux, mais chacun est 

unique par ses propriétés mécaniques, physiques et chimiques. Du point de vue élasticité,  les 

principales propriétés à retenir sont la résistance à la rupture, la masse volumique, la dureté, 

l’oxydabilité et la conductibilité. Une autre propriété très importante est la capacité d’un 

matériau à subir des déformations pour être façonné (aptitude au façonnage). 

          II.4.1  Métaux liquides  

 L’objectif de ce travail est d’analyser et d’investiguer l’adhesion interfaciale dans les 

systèmes métaux liquides/céramiques soumis à un mouillage non réactif afin d’éliminer la 

contribution hors équilibre, Whors-equil, du travail d'adhésion lors d'une réaction chimique à 

l'interface. Une grande gamme des métaux liquides non réactifs utilisés dans cette étude, il 

s’agit de: (Ag, Al, Au, Co, Cu, Fe, Ga, Ge, In, Ni, Pb, Pd, Si et Sn). 

À température ambiante, la plupart des métaux sont des solides propres et cristallins, les 

plus utilisées sont le fer, l’aluminium et le cuivre. Ils sont souvent présents sous forme 

d'oxyde (oxyde de sodium, oxyde de magnésium, etc.), certains sont présents à l'état non-

oxydé (les métaux précieux : platine, or) ou bien sous forme d’alliages. Les alliages 

métalliques sont en général, la combinaison de deux ou plusieurs métaux comme dans le cas 

des laitons (alliages de cuivre et du zinc); mais ils peuvent également contenir des éléments 

non métalliques (par exemple alliage fer-carbone). Les métaux et leurs alliages sont 

ordinairement très bon conducteurs de la chaleur et de l’électricité et opaque à la lumière 

visibles ; ils sont le plus souvent durs, rigides et plastiquement déformables. Notons qu’un 

nombre important de métaux possèdent une température de fusion très élevée, puisqu’ils ont 
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des propriétés mécaniques relativement faibles et sont caractérisés le plus souvent par une 

aptitude au façonnage, une conductivité thermique et électrique peu élevée (comme dans le 

cas du cuivre et l'or) [42]. De ce fait, l’utilisation des métaux dans les structures céramiques 

métallisées nécessite un processus de fusion afin de liquéfier ou fondre ces métaux. Pour cela, 

le rôle de la métallisation est de rendre la céramique mouillable par le metal liquide. 

                    II.4.1.1  Propriétés des métaux liquides 

Les métaux liquides sont des matériaux vraiment étranges, tant ils peuvent présenter des 

propriétés thermodynamiques, physico-chimiques et électroniques bien différentes les uns des 

autres.  

a. Propriétés thermodynamiques 

Les plus importantes propriétés thermodynamiques des métaux liquides sont leurs 

pressions de vapeur, leurs capacités calorifiques et leurs vitesses de propagation des ondes 

ultrasons dans le métal liquide. Les changements dans la pression de vapeur des métaux 

liquides sont liés aux changements de l'énergie d’adhésion [43]. Aucune approche théorique 

n'a encore réussi à prédire les valeurs des capacités calorifiques, en raison du mouvement 

extrêmement complexe des atomes à l'état liquide. Par contre, les mesures expérimentales des 

vitesses du son, qui est liée directement au rapport γ = Cp/Cv sont indispensables, elles 

permettent de déterminer ces propriétés thermodynamiques [44]. Une revue des valeurs de, 

Cp, γ  et c pour une large gamme de métaux liquides purs sont brièvement présentées dans le 

tableau II-1. 

b. Propriétés physico-chimiques 

La viscosité est une propriété importante de transport, en particulier dans le processus 

physico-chimique car elle renseigne sur le degré de fluidité d’un métal liquide. En général, la 

densité d’un métal dans son état liquide est  presque la même que celle à son état massif [44]. 

Par contre, la tension de surface des métaux liquides est anormalement élevée (par rapport à 

celle des liquides non métalliques) et ainsi le caractère métallique (la présence d'électrons 

libres) est la principale cause de la haute tension superficielle des métaux. Les principales 

propriétés physico-chimiques sont regroupées dans le tableau II-1. 
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Tableau II-1:  Valeurs expérimentales des vitesses de propagation du son c, tensions de surface γLV 
et densités ρLM  des métaux liquides à la température de fusion Tf. Modules d’élasticité (Young EM et 
cisaillement GM), densités ρSM et vitesses de Rayleigh VRM des métaux à l’état massif. 

 

 

 
 

Metal c (m/s) 
[44] 

γLV 

(mJ/m2) 
[46] 

ρLM 
(Kg/m3) 

[47] 

Tf (K) 
[46] 

EM 

(GPa)  
[48] 

GM 
(GPa) 
[48] 

ρSM 
(Kg/m3)   

[48] 

VRM 

(m/s) 

 Na  2526 203 951 371 10 3.9 968 1875 
Mg 4065 577 1589 922 45 17.4 1738 2978 
Al 4561 1075 2390 933 70 27.1 2700 3130 
Si  6920 859 2524 1685 169 18.2 2330 4863 

Ca 2978 362 1378 1112 20 7.7 1550 2203 

Fe 4200 1909 7042 1809 211 81.6 7874 3003 
Co 4031 1928 7740 1768 209 80.8 8900 2905 
Ni 4047 1834 7889 1726 207 80.0 8908 2796 
In 2337 561 7015 430 11 4 7310 766 

Cu 3440 1374 8089 1357 130 50.3 8920 2159 

Zn 2850 817 6552 693 108 41.8 7140 2148 

Ga 2873  724 5900 303 10 3 5910 749 

Ge 2693 631 5487 1210 89,6 34.6 5323 2057 

Ag 2790 955 9329 1234 83 32.1 10490 1658 

Cd  2256 637 7997 594 51 19.3 8650 1446 

Sn 2464 586 6973 505 50 19.3 7310 1400 

Sb     1900 382 6077 904 55 21.3 6697 1540 

Ba    1331 273 3343 1002 13 5.0 3510 1020 

La 2030 728 5940 1193 37 14.3  6146 1443 

Ce 1694 750 6550 1071 34 13.1 6689 1318 

Pr 1926 716 6500 1204 37 14.3 6640 1380 

Yb 1274 320 6720 1097 24 9.3 6570 1013 

Ta 3303 2083 14353 3287 186 71.9 16650 2082 

Pt 3053 1746 18909 2042 168 65.0 21090 1924 

Au 2568 1162 17346 1336 78 30.2 19300 1536 

Sc  4272 939 2680 1812 74 28.6 2985 3039 

Ti 4309 1475 4141 1943 116 44.8 4507 3061 

V 4255 1856 5340 2175 128 49.5 6110 2831 

Y 3258 872 4180 1799 64 24.7 4472 2263 

Zr 3648 1463 5650 2125 68 26.3 6511 2406 

Nb  3385 1757 7830 2740 105 40.6 8570 2118 

Pb 1821  471 10587 601 16 6 1146 742 

Pd   2657 1482 10495 1825 117 45.2 12023 1789 

Hf 2559 1517 11550 2500 78 30.2 13310 1503 

Nd  2212 685 6890 1289 41 15.9 6800 1411 

Sm    1670 431 7420 1345 50 19.3 7353 1301 

Eu  1568 264 5130 1090 18 7.0 5244 1083 

Gd    2041 664 7790 1585 55 21.3 7901 1537 

Tb   2014 669 8050 1630 56 21.7 8219 1525 

Dy 1941 648 8370 1682 61 23.6 8551 1561 

Ho 1919 650 8580 1743 65 25.1  8795 1592 

Er   1867 637 8860 1795 70 27.1 9066 1426 

Lu  2176 940 9750 1936 69 26.7  9841 1538 
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c. Propriétés électroniques 

Les métaux liquides sont caractérisés par des  valeurs de densité électronique très 

importantes. Cette propriété électronique est responsable du transfert électronique entre le 

métal liquide et le matériau formant son substrat. Lorsque l'intensité du transfert d'électrons à 

l'interface est augmentée, la création des liaisons interfaciales ou la formation de l’interface 

est plus forte et stable. Ceci assure une bonne adhésion du système [45]. 

                    II.4.1.2  Comparaison des propriétés des métaux liquide avec celles des leurs états 

massifs 

 Le but de cette comparaison est de trouver des corrélations applicables pour la 

prédiction et l'estimation des propriétés importantes des métaux liquides (tension superficielle 

et vitesses de propagation du son) en fonction des vitesses acoustiques de Rayleigh 

déterminées par SAM et les modules d’élasticités  (Young et cisaillement)  de ces métaux à  

leur état massif. Plusieurs paramètres de métaux liquides utilisés dans cette comparaison sont 

énumérés dans le tableau II-1. Les valeurs des vitesses de propagation du son dans les métaux 

liquides sont tabulées par Blairs [44], les tensions de surface et leurs températures de fusion 

sont proposées par Keene [46], les densités de liquide sont prises par Crawley [47]]. Tandis 

que les constantes élastiques et les densités de ces métaux à  leurs états massifs sont obtenues 

à partir de Briggs [48]. Les vitesses de Rayleigh sont calculées par SAM, les autres vitesses 

(longitudinale et transversale sont déduis à partir de  l’approche de un paramètre [41]. 

          II.4.2  Céramiques  

Les céramiques, sont des matériaux inorganiques qui, en règle générale, résultent de la 

combinaison d’un nombre limité d’éléments métalliques (Mg, Al, Si, etc.) avec des éléments 

non métalliques dont le plus courant est l’oxygène. Quoi qu’il existe d’autres combinaisons 

atomiques comme le carbure de silicium (SiC) ou le nitrure d’aluminium (AlN) [49]. 

II.4.2.1  Propriétés des céramiques 

Les propriétés des matériaux céramiques déterminent le domaine de leur application, ce 

n'est qu'en évaluant exactement les qualités de ces matériaux, c'est-à-dire leurs propriétés les 

plus importantes, que l'on peut considérer comme substrats pour le dépôt des métaux liquides. 
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a. Propriétés physico-chimiques 

Les matériaux céramiques, considérés comme des matériaux très durs, sont largement 

utilisés comme l’abrasif. Ces matériaux sont dédiés aux plusieurs applications industrielles, 

pour cela ils doivent avoir des propriétés physiques excellentes telles que : des dimensions 

géométriques bien définies, absence de fissuration et une bonne résistance à la flexion. 

L’utilisation des céramiques comme support dans l’industrie technologiques sont en rapport 

avec leurs propriétés physiques spécifiques. Ils sont caractérisés par des liaisons fortes, et 

possèdent généralement une grande résistance mécanique, une faible densité, une forte dureté 

et une résistance élevée à l'usure. Ils gardent leur solidité même à des températures très 

élevées. Le pouvoir de ces matériaux à résister à la compression, à la traction, aux chocs, à 

l'enfoncement des corps étrangers, ainsi qu'à tout résultant de l'application d'une force, 

caractérise leurs propriétés mécaniques [50]. Ils présentent un module d’élasticité très élevé et 

des déformations élastiques extrêmement restreintes. On peut supposer, avec une très bonne 

approximation, que leur comportement est élastique jusqu'à la rupture. Comme les densités 

des céramiques sont faibles, leurs modules de Young E (raideurs spécifiques) très élevé les 

rendent très attractifs [51]. De plus, les liaisons ioniques et les liaisons covalentes sont très 

cohésives [52]. En outre, les céramiques sont constituées d’atomes légers (C, O, Si, Al) et 

présente une structure cristalline souvent non compacte. 

b. Propriétés thermiques  

Lorsque les céramiques sont traitées thermiquement, l’argile se transforme, et après 

refroidissement, elle est alors constituée d’une phase amorphe ou d’un mélange d’une phase 

amorphe et de phases cristallisées [53]. Le choix, souvent empirique, des matières premières 

et du cycle de cuisson dépend des propriétés d’usage recherchées pour les produits finaux: par 

exemple, une faible conductivité thermique, une forte résistance mécanique ou même certains 

aspects esthétiques (couleur) [53]. La cuisson des produits céramiques dans un four industriel 

est longue et nécessite plusieurs étapes. Cependant, depuis les années 70, il est question de 

réduction du temps de cuisson, non seulement pour des raisons de rentabilité (diminution du 

stockage), mais aussi pour diminuer la quantité d’énergie utilisée. Pour cela il est important de 

connaître les transformations structurales et microstructurales des matières premières lors 

d’un traitement thermique, car elles induisent une évolution de leurs propriétés  thermo-

physiques [53].   
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c. Propriétés électriques  

Les céramiques sont d’excellents isolants électriques et  peuvent servir de support à des 

éléments de circuits électriques. Ce sont elles, en particulier, qui constituent les isolateurs des 

lignes à hautes tension. Dans certaines conditions, comme des températures extrêmement 

basses, certaines céramiques deviennent des supraconducteurs [54], des conducteurs  comme: 

(TiO, TiC) et des semi-conducteurs comme: (Ti2O3 et CoO) [55].  

                    II.4.2.2  Conditions de simulation  

Différents matériaux céramiques solides (AlN, Al2O3, BN, CoO, Er2O3, Ho2O3, LaB6, 

Lu2O3, MgO, NiO, SiC, SiO2, Si3N4, TiC, TiO, TiO2, Ti2O3, Y2O3, Yb2O3, ZnO et Zr2O3) 

considérés comme substrats sont étudiés. Le tableau II-2 regroupe leurs valeurs du gap Eg 

[56], densités ρC [48] et leurs constants élastiques (modules du Young EC et de cisaillement 

GC) [48]. Leurs vitesses acoustiques notamment, longitudinales VLC, transversales VTC et 

Rayleigh VRC sont calculées par SAM. 

Tableau II-2: Valeurs expérimentales du gap Eg, densités ρC, modules d’élasticité (Young EC et 
cisaillement GC) et vitesses acoustiques: longitudinale VLC, transversale VTC et 
Rayleigh VRC déterminées par SAM. 

Substrat 

céramique 

Eg 
(eV) 
[56] 

ρC  
(kg/m3)

[48] 

EC  
(GPa)) 
[48] 

GC   
(GPa)) 
[48] 

Technique SAM  Approche un paramètre  

VRC  (m/s) VLC (m/s) VTC (m/s) VRC (m/s) 

AlN 5.6 3260 318 123 5616 11367 6169 5712 
Al 2O3 7.1 3980 330  125 5650 11437 6207 5747 
BN 8.1 3487 34 13 1834 3594 1950 1806 
CoO 0.5 9423 281   96 2871 5725 3107 2877 
Er2O3 3.2 8651 179 69 2633 5236 2841 2631 
Ho2O3 3.9 8414 175 67 2639 5248 2848 2637 
Lu2O3 4.0 9423 204 78 2691 5355 2906 2691 
MgO 7.3 3580 310   119 5297 10710 5813 5382 
NiO 2.5 6670 420 160 6205 12579 6827 6321 
SiC 3.3 3210 393  150 6714 13626 7395 6847 
SiO2 7.9 2600 75  30 3678 7383 4007 3710 
TiC 0.3 4940 400  152 5370 10861 5895 5458 
TiO 0.0 4950 387 147 3960 7964 4322 4002 
TiO2 3.1 4230 315   120 4917 9932 5390 4991 
Ti2O3 0.1 4468 118  47 4411 8891 4825 4468 
Y2O3 5.5 5030 176 66 3398 6808 3695 3421 
Yb2O3 1.4 9293 229 87 2677 5325 2890 2676 
ZnO 3.4 5606 125 49 2730 5435 2949 2731 
ZrO2 8.0 5600 244  93 3781 7596 4122 3817 
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 Les conditions de simulation utilisées sont considérées dans le cas d’un microscope 

acoustique opérant en mode de réflexion, à une fréquence de travail de 142 MHz, un demi-

angle d'ouverture de la lentille acoustique de 50° et en utilisant l’eau comme liquide de 

couplage, ayant une densité de 1000 kg/m3 et une vitesse acoustique égale à 1500 m/s. 

III.5  Conclusion 

Ce chapitre a été consacré dans un premier temps à l’étude des différentes interfaces 

métaux liquides/céramiques. La technique de goutte transférée à haute température est 

détaillée en tant que  méthode de dépôt des métaux liquides sur des substrats céramiques. 

La partie suivante a permis de décrire le microscope acoustique à balayage comme une 

technique de caractérisation et d’investigation de l’adhésion interfaciale de ces systèmes. 

Par suite, une large gamme des métaux liquides et des céramiques utilisés dans ce 

travail sont cités ainsi que leurs différentes propriétés déterminées via une modélisation. 
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III.1  Introduction  

Ce chapitre est consacré pour l’étude de l’adhésion dans les interfaces métaux liquides 

déposés sur substrats céramiques basée en premier temps sur la détermination des corrélations 

simples afin d’estimer les propriétés physico-chimiques des métaux liquides (tension de 

surface et vitesse de propagation du son) à partir des paramètres acoustiques de ces métaux à 

leurs états massifs. L’établissement des approches prédictives est nécessaire afin 

d’investiguer les effets des propriétés des métaux liquides d’une part et l’influence des 

propriétés des substrats céramique d’une autre part sur l’adhesion interfaciale des systèmes 

métaux liquides non-réactifs/céramique.  

III.2  Estimation des propriétés des métaux liquides à partir des paramètres  
acoustiques  

L’objectif de l’estimation des propriétés des métaux liquides à partir des paramètres 

acoustiques de ces mêmes métaux à leurs états massifs est lié directement à la prédiction de 

ces propriétés en utilisant les paramètres acoustiques. 

         III.2.1  Calcul des vitesses acoustiques par SAM   

Le calcul des vitesses de Rayleigh des métaux massifs déterminées par SAM consiste à 

la détermination du coefficient de réflexion R(θ) et de la signature acoustique V(z). Un 

exemple de simulation de deux  matériaux massifs (Si et Sn) est donné. 

                   III.2.1.1  Coefficient de reflexion 

La fonction de réflexion R(θ) a été calculée en premier temps pour deux matériaux 

massifs (Sn et Si) pour montrer leurs effets dans le calcul de la vitesse de Rayleigh. Les 

courbes obtenues sont représentées dans la figure III-1. Pour une meilleure clarté de 

représentation de la courbe et comme R(θ) est une fonction complexe, nous avons séparé les 

courbes d'amplitude (figure III-1(a)) et celles de la phase (figure III-1(b)). Ensuite, pour les 

matériaux massifs cités précédemment, nous avons superposé les parties réelles et les parties 

imaginaires en fonction des angles d'incidence θi. 

D'après la figure III-1(a), on peut clairement observer:  

(i) Une première fluctuation d'amplitude lorsque l'angle d'incidence atteint les 

valeurs des angles longitudinaux critiques, θL. 
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(ii)  Un changement de θL vers des valeurs plus élevées. 

(iii)   Une deuxième fluctuation lorsque l'angle d'incidence atteint les valeurs des 

angles transversaux critiques, θT.  

(iv) Au-delà de θT l'amplitude de R(θ) augmente pour atteindre l'unité 

correspondant à la réflexion totale. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure III-1:  Coefficient de reflexion: (a) amplitude et  (b) phase en fonction de 
l’angle d’incidence  pour les métaux massifs: Sn (- - - -) et Si (ــــــ)ــ. 

Suite à la figure III-1(b), on peut aisément remarquer que presque une transition de 2π 

est obtenue pour le Si. Cette transition se produit à l'angle critique θR qui correspond au mode 

de Rayleigh, qui est le plus important dans les conditions de simulation actuelles.  

On peut également voir que l'amplitude de la transition en phase de mode Rayleigh 

devient inférieure à la valeur 2π habituelle pour Sn. Alors que la position, c'est-à-dire la 

valeur de θR se déplace vers des valeurs plus faibles (un comportement similaire à celui 

observé avec θL sur la figure III-1-(a)). Ces angles critiques dépendent fortement des 

conditions de simulation, en particulier des densités du liquide de couplage [1, 2]. 
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                  III.2.1.1  Signature acoustique 

La signature acoustique a été calculée à partir du modèle angulaire spectral [2]. Les 

courbes de V(z) obtenues pour les deux métaux massifs étudiés (Sn et Si) présentent 

clairement un comportement oscillatoire, avec une période spatiale ∆z, due à des interférences 

constructives et destructives entre les modes de propagation. Il est à noter que, les deux 

courbes sont distinctes aussi bien en amplitude que dans les périodes, ∆z. En amplitudes, les 

courbes s'atténuent plus rapidement pour le Si correspondant à une grande période. Un tel 

comportement est le résultat des changements précédemment remarqués dans les courbes du 

module et de la phase des fonctions de réflectance. 

 

 

 

 

 

 

Figure III-2:  (a) Signatures acoustiques et (b) spectres FFT  d’incidence  pour les 
métaux massifs: Sn (- - - -) et Si (ــــــــ). 

La transformée de Fourier rapide FFT qui est l'analyse spectrale de ces courbes 

périodiques, V(z), est montrée sur la figure III-2(b). Ces spectres sont caractérisés par un pic 

principal représentant le mode le plus dominant qui est celui de Rayleigh, dans les conditions 

présentes. Par ailleurs, on observe un petit décalage de la raie principale mettant en évidence 

les différences observées dans les périodes des V(z). 

          III.2.2  Estimation des propriétés physico-chimiques des métaux liquides à partir 
de leurs paramètres acoustiques 

Une étude analytique a été proposée pour exprimer les relations entre les propriétés 

physico-chimiques des métaux liquides (vitesses de propagation du son, densités et tensions 

superficielles à leurs températures de fusion) et les paramètres acoustiques des mêmes métaux 

mais à leurs états massifs (vitesses acoustiques déterminées par SAM, densités et constantes 
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élastiques) pour montrer la dépendance de ces propriétés l’une de l’autre et pour généraliser 

une relation semi-empirique qui regroupe toutes ces propriétés. 

                  III.2.2.1  Estimation des vitesses de propagation du son dans les métaux liquides 

à partir des vitesses acoustiques  

 La variation des valeurs des vitesses de propagation du son, c, en fonction des vitesses 

de Rayleigh, VRM, présente une corrélation linéaire illustrée dans la figure III-3. 

 

 

 

 

 

 

   

Figure III-3:  Corrélation entre valeurs expérimentales de vitesses de propagation 
du son dans les métaux liquides et les vitesses de Rayleigh VR de ces métaux à leurs 

états massifs calculées par SAM. 
 

La quantification de la dépendance de la vitesse de Rayleigh d’un métal à son état 

massif par la vitesse de propagation du son dans ce métal mais à son état liquide s’écrit : 

   VRM = 0.674 c         (III-1)  

Le même comportement est remarqué pour la dépendance de la vitesse de propagation dans 

un métal liquide pour les autres modes longitudinale et transversale. 

   VLM = 1.342 c        (III-2) 

   VTM = 0.724 c        (III-3)  
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Cette dépendance de propriétés acoustiques du métal dans deux différents états physique est 

généralisée par la relation analytique suivante: 

   VIM = AI c        (III-4)  

où AI est une constante caractéristique des vitesses acoustiques, l’indice (I = L, T, R) 

représente le mode de propagation longitudinale, transversale ou Rayleigh. 

                  III.2.2.2  Estimation des densités des métaux liquide à partir des densités des 

métaux à l’état solides 

On peut remarquer une bonne tendance entre les densités des métaux liquides et celles des 

mêmes métaux à leurs états massifs, comme il est montré sur la figure III-4.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure III-4:  Corrélation entre densités des métaux liquides et celles de leurs états solides.  

La relation qui peut exprimer cette tendance est de la forme suivante:   

   ρSM = 1.088 ρLM       (III-5) 
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L’importance des équations (III-4) et (III-5) est liée à la prédiction des propriétés des métaux 

liquides à partir de leurs paramètres acoustiques de leurs état solide. 

                  III.2.2.3  Estimation de la tension superficielle à partir des paramètres 

acoustiques 

La théorie statistique de Many est établie pour associer la tension de surface et la vitesse 

de propagation du son dans une équation empirique [3 - 6]. Dans ce contexte, Auerbach 

propose une relation semi-empirique pour exprimer la vitesse de propagation du son dans un 

liquide en termes de sa tension de surface et sa densité [7].  

c = (γLV/6.3310-10 
ρLM)2/3       (III-6) 

Selon Mayer [8] l’équation précédente s’exprime par:  

c = A [γ1/2Vm
1/6] (γLV/ρLM )

1/2      (III-7 ) 

où A est une constante caractéristique, Vm est le volume molaire et γ est le rapport entre les 

capacités calorifiques isobare CP et isochore CV. 

 La représentation de la courbe (log c) en fonction de (log [γLV /ρLM] ) montre une droite 

avec une pente égale à 0.67 pour l'équation (III-6) proposée par Auerbach et égale à 0.50 pour 

l'équation (III-7) proposée par Mayer; le même point a été étudié aussi par Blairs [9] une 

pente égale à 0.552 a été trouvée. 

Dans ce contexte, l’analyse de la dépendance fonctionnelle de la tension de surface avec 

les vitesses acoustiques des métaux massifs est étudiée. Une corrélation linéaire est trouvée et 

illustrée dans la figure III-5.   

Pour quantifier la relation entre les quantités précédentes VRM et (γLV/ρSM), nous avons 

opté pour une présentation logarithmique. La corrélation déterminée est de la forme: 

   Log VRM = 0.497 Log (γLV/ρSM) + 8.53    (III-8) 

Il est important de noter que le même comportement a été trouvé avec VLM et VTM, c’est 

évident dans les relations suivantes:  
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  Log VLM = 0.497 Log (γLV/ρSM) + 9.22    (III-9) 

Log VTM = 0.497 Log (γLV/ρSM) + 8.60    (III-10)      

  

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
            

 
 

 

 
Figure III-5:  Corrélation entre vitesse de Rayleigh VRM et le rapport des tensions de 

surfaces et densités des métaux à l’état solide (γLV/ρSM). 
 

Cette dépendance des propriétés acoustiques de la tension superficielle est généralisée par la 

relation analytique suivante: 

  Log VIM = 0.497 Log (γLV/ρSM) + BI     (III-11) 

où BI est une constante caractéristique des vitesses acoustiques, l’indice (I = L, T, R) 

représente le mode de propagation longitudinale, transversale ou Rayleigh. 

  L’équation (III-11) indique que la pente déterminée à partir de la courbe log (VIM) en 

fonction de Log (γLV/ρSM) est proche de la prédiction de Mayer, la proposition de Blairs et 

ainsi que la relation d’Auerbach. Elle est applicable pour l’estimation des tensions de surfaces 
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inconnues des métaux liquides à partir des vitesses acoustiques et des densités caractéristiques 

des métaux à leurs états massifs.  

                  III.2.2.4  Estimation de la tension superficielle à partir des constantes élastiques 

Une simple comparaison entre les équations (II-14), (III-1) et (III-7) montre une 

convergence entre la tension superficielle qui caractérise le métal liquide et les constantes 

élastique caractérisant ce métal, mais à son état massif. La variation des valeurs de tension de 

surface en fonction des valeurs du module de Young, EM , présente une corrélation linéaire 

illustrée dans la figure III-6..  

  

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

 
 

 

 
Figure III-6:  Corrélation entre module de Young EM et les tensions de surfaces γLV. 

 

La quantification de la relation qui relie les quantités citées précédemment s’écrit: 

  EM = 0.083 γLV       (III-12) 
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Le même comportement est remarqué pour la dépendance de la tension superficielle avec le 

module de cisaillement GM. 

  GM = 0.032 γLV       (III-13) 

La dépendance des constantes élastiques de la tension superficielle est généralisée par la 

relation analytique suivante : 

  MM = AM γLV        (III-14) 

où AM est une constante caractéristique des modules élastiques. 

L’importance de l’équation (III-14) apparait dans la prédiction des tensions de surfaces 

inconnues des métaux liquides à partir des modules élastiques caractéristiques des métaux à 

leur état massif. 

III.3  Quantification de l’effet des propriétés des métaux liquides sur 
l’adhésion interfaciale  

Nouveau modèle acoustique est rapporté afin d’investiguer l’adhésion dans les 

interfaces métal/céramique. Il est basé sur la détermination du paramètre acoustique 

d’adhésion ξad défini par la corrélation linéaire entre le travail d’adhésion Wad dans les 

systèmes métaux liquides non réactifs déposés sur substrat de céramique et la vitesse de 

propagation du son dans les métaux correspondants accompagnée par un transfert d'énergie 

assuré par l'existence et l'excès des liaisons interfaciales entre le métal et la céramique.  

          III.3.1  Analyse des résultats 

Plusieurs métaux liquides déposés à chaque fois sur un seul type de céramique sont 

analysés afin de montrer l’influence des propriétés de ces métaux liquides sur l’adhésion 

interfaciale. Plusieurs valeurs expérimentales du Wad utilisées dans cette étude sont listées 

dans le tableau III-1.  
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Tableau III- 1: Valeurs expérimentales du travail d’adhésion Wad des systèmes métaux liquides non 
réactifs déposés sur un seul type de céramique 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Céramique Métal Atmosphère Wad (mJ/m2) Ref. 

 
 

AlN 
 
 

Ag Vacuum 630 [10] 
Al Vacuum 1136 [10] 
Au Vacuum 650 [10] 
Co Vacuum 1270 [10] 
Cu Vacuum 1060 [11] 
Fe Vacuum 1320 [10] 
Ga Vacuum 750 [10] 
Ge Vacuum 811 [10] 
In Vacuum 448 [10] 
Ni Vacuum 1305 [10] 
Pb Vacuum 203 [10] 
Si Vacuum 1058 [10] 
Sn Vacuum 461 [11] 

 
Al 2O3 

 

Al Vacuum 948 [12] 
Au Vacuum 577 [12] 
Fe Vacuum 1202 [12] 
In Vacuum 335 [12] 
Ni Vacuum 1191 [12] 
Pb Vacuum 218 [12] 
Si Vacuum 876 [12] 
Sn Vacuum 305 [12] 

BeO 

Cu Ar 600 [11] 
Fe He 717 [11] 
Ni Vacuum 680 [11] 
Pb Vacuum 130 [13] 

BN 

Au Vacuum 205 [14] 
Cu Vacuum 345 [14] 
Si Vacuum 364 [14] 
Sn Vacuum 128 [14] 

CoO 
Co Ar 2526 [15] 
Ni Ar 2705 [15] 
Sn Vacuum 994 [11] 

MgO 

Ag Ar 421 [14] 

Fe Vacuum 820 [14] 
In Vacuum 172 [11] 
Ni He 585 [14] 
Sn Vacuum 278 [11] 

NiO 

Ag Ar 1267 [16] 
Cu Ar 1738 [16] 
Ni Ar 2652 [15] 
Sn Vacuum 921 [17] 

TiO 
Au Vacuum 1858 [18] 
Cu Vacuum 1581 [18] 
Ni Vacuum 2652 [18] 

SiO2 
Au Vacuum 165 [19] 
Cu Vacuum 390 [11] 
Sn Vacuum 253 [11] 

ZnO 
Ag Ar 747 [20] 
Cu Ar 1060 [20] 
Sn Ar 481 [16] 

ZrO2 
Ag Vacuum 446 [21] 
Cu Vacuum 594 [21] 
Pb Vacuum 114 [21] 
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         III.3.1.1  Système Métaux liquides/AlN 

. La variation des valeurs du travail d’adhésion des structures métaux liquides/nitrure 

d'aluminium (AIN) en fonction des vitesses de propagation du son des métaux correspondants 

représente une corrélation linéaire illustrée dans la figure III-7. 

 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

Figure III.7:  Corrélation entre le travail d’adhésion Wad dans les systèmes métaux 
liquides non réactifs/AlN et vitesses de propagation du son c dans les métaux 

correspondants. 

 
                   III.3.1.2  Système Métaux liquides/Al2O3 

. L’observation de la figure III-8 montre une augmentation linéaire des valeurs du 

travail d’adhésion des systèmes métaux/alumine (Al2O3) lorsque les vitesses de propagation 

du son des métaux correspondants augmentent 
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Figure III-8:  Corrélation entre le travail d’adhésion Wad dans les systèmes métaux 

liquides non réactifs/Al2O3 et vitesses de propagation du son c dans les métaux 
correspondants 

 

                   III.3.1.3  Autres systèmes métaux liquides/céramiques 

Les résultats de plusieurs autres systèmes métaux fondus en contact avec différentes 

céramique notamment BeO, BN, MgO et NiO sont analysés. La variation des valeurs du 

travail d’adhésion, Wad, de chaque structure en fonction des vitesses de propagation du son c 

des métaux liquides correspondants montre une corrélation linéaire à chaque fois entre les 

quantités précédentes. Ces relations linéaires sont illustrées dans la figure III-9. L’observation 

de cette figure montre que chaque corrélation est caractérisée par une valeur de pente 

dépendante uniquement et essentiellement du type de la céramique. 
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Figure III-9:  Corrélations entre le travail d’adhésion Wad dans les systèmes 
métaux liquides/céramiques et vitesses de propagation du son c dans les métaux 

correspondants. 

 

         III.3.2  Etablissement d’une approche prédictive    

                  III.3.2.1  Paramètre acoustique d’adhésion 

Il est évident de définir une nouvelle caractéristique interfaciale, qui représente la force 

de transfert d'énergie qui accompagne la propagation de l’onde sonores du métal vers la 

céramique à travers les liaisons interfaciales. Elle montre la stabilité et de la force de 

l'adhésion interfaciale d’un système. Cette caractéristique représente le paramètre acoustique 

d’adhésion ξad =  dWad/dc, qui dépend uniquement des propriétés de la céramique mise en 

contact avec différents métaux fondus. La corrélation linéaire montre une valeur de paramètre 

acoustique d’adhésion ξad = 0.312 mJ.s/m3 pour divers métaux fondus non réactifs déposés sur 

un substrat de nitrure d'aluminium. D'autres résultats obtenus de cette caractéristique 

interfaciale pour plusieurs céramiques solides sont présentés dans le tableau III-2. 
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Tableau III-2:  Paramètre acoustique d’adhésion ξad pour différentes céramiques avec coefficients de 
régression Rg. 

 

 

 

 

 

 

Il est important de noter que le travail d'adhésion pour plusieurs systèmes métaux 

liquides en contact avec différents céramiques montre une bonne dépendance aux vitesses 

sonores des métaux fondus correspondants, comme le prouve les coefficients de régression R 

donnés dans le tableau III-2.   

                   III.3.2.2  Relation entre  l'impédance acoustique et le paramètre acoustique 

d’adhésion 

a. Méthodologie 

Lors de la propagation des ondes ultrasonores, les particules subissent un déplacement 

vibratoire sinusoïdal autour de leur position de repos. Par conséquent, leurs densités varient en 

faisant apparaître des régions plus denses et d’autres moins denses qu’à l’état de repos. Le 

rapport de ces suppressions et dépressions par la célérité acoustique définit la notion 

d’impédance. Lorsqu’une onde acoustique est incidente sur une surface plane avec un angle θ 

par rapport à la normale, chaque rayon réfracté obéit à la loi de Snell [22]: 

Sinθ/V = cte        (III-15) 

Dans notre cas étudié l’onde sonore arrive avec une incidence normale perpendiculaire à 

la surface du métal liquide (θ =0°), l’impédance ZLM sera exprimée par: 

ZLM = ρLM c         (III-16) 

Céramique ξad Rg 

AlN 0.312 0.9951 
Al 2O3 0.270 0.9780 
BeO 0.200 0.9991 

BN 0.184 0.9846 
CoO 0.606 0.9954 
MgO 0.203 0.9389 
NiO 0.604 0.9526 
TiO 0.603 0.9066 
SiO2 0.183 0.9464 
ZnO 0.585 0.9880 
ZrO2 0.183 0.9764 
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Considérons que cette onde sonore arrive une autre fois à la surface de la céramique solide 

avec l’impédance ZC sera exprimée [22] par: 

ZC = ZLC cos2 (2θTC)  + ZTC sin2 (2θTC)    (III-17) 

où θTC est l’angle critique correspondant à l’excitation du mode transversal. ZL et ZT sont 

respectivement les impédances acoustiques longitudinale et transversale dans la céramique 

solide exprimées par : 

��� =	
���	�


��	�
        (III-18) 

��� =	
�����


����
        (III-19) 

où VLC et VTC sont respectivement les vitesses des ondes longitudinale et transverse dans le 

substrat céramique solide qui a une densité ρC et θLC est l’angle critique correspondant à 

l’excitation du mode transversal. La différence des impédances acoustiques de part et d’autre 

de l’interface liquide/solide provoque une baisse de l’énergie des rayons qui devrait entrer 

dans le solide. Par conséquent il faut assurer une bonne adaptation des impédances 

acoustiques des deux milieux. La valeur est d’autant plus importante que le milieu est solide. 

Elle s’exprime en rayl, avec 1 rayl = 1 kg/m2.s.   

Les contraintes imposées par le métal liquide à la surface de la céramique sont 

principalement dues à la viscosité. Le couplage métal liquide-céramique entraîne un 

rayonnement dans le liquide d'une onde transversale fortement amortie. Le coefficient de 

réflexion acoustique à l'interface est écrit comme: 

R= (ZLM - ZC)/ (ZLM + ZC)      (III-20) 

où ZLM et ZC sont les impédances acoustiques du métal liquide et de céramique. 

Le coefficient de réflexion R permet de déterminer l'énergie transmise en fonction des 

impédances acoustiques à l'interface métal liquide/céramique. Cette énergie déterminée par 

son coefficient de transmission, qui est définie par la relation suivante: 

T = 1- R        (III-21) 
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b. Résultats et discussions  

 La variation des valeurs du paramètre acoustique d’adhésion, ξad, pour différentes 

céramiques en fonction de l'impédance acoustique, ZC, de ces céramiques est représentée dans 

la figure III-10. On peut observer trois varions dans la courbe: 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure III-10:  Dépendance du  paramètre acoustique d’adhésion ξad  par 

l'impédance acoustique ZC des céramiques. 

• Pour ZC < 33 M rayl: valeurs stables de ξad à environ 0.185 mJ.s/m3. 

• Pour 33 M rayl < Zc < 38 Mrayl : les valeurs de ξad augmente rapidement. 

• Pour ZC > 38 M rayl : les valeurs de ξad stables à environ 0.600 mJ.s /m3. 

La dépendance exceptionnelle de ξad par ZC prouve que le paramètre acoustique 

d’adhésion dépend fortement des paramètres acoustiques du substrat céramique et non 

seulement des paramètres acoustiques des métaux liquides. La courbe ξad  en fonction de ZC 

présentée dans la figure III-10 peut être expliquée qualitativement par la considération des 

deux différents cas extrêmes.  
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(i) Le mode de réflexion R de propagation du son dans le métal liquide devient le 

plus dominant selon l'équation (III-20). Par conséquent, l'onde acoustique sera 

réfléchie dans ce milieu liquide et seule une faible énergie sera transmise à travers 

l'interface métal/céramique en raison d'une faible adhésion de cette interface 

imparfaite.  

  

 Il est important de noter que dans ce cas, la contribution d'équilibre chimique Wchem-

equil du travail d'adhésion est négligeable [20] et la contribution de van der Waals WVDW 

représente la totalité du travail d’adhésion Wad. La détermination des valeurs de WVDW pour 

différents systèmes métaux liquides/céramique a été rapportée dans différentes recherches 

précédentes. Par exemple, Naidich [13] a trouvé une valeur WVDW de 350 ± 150 mJ/m2 pour 

des structures métal liquide déposés sur céramiques oxydées. 

 

(ii)  Pour les valeurs de l’impédance acoustique des céramiques supérieures à celle de 

nitrure d’aluminium (ZC > ZAlN), le mode de transmission T devient le mode le 

plus dominant.  

 
 Dans ce cas, le travail d'adhésion est déterminé par l'équation (I-7) fortement 

dépendante de la tension de surface γLV des métaux liquides.  

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure III-11:  Dépendance de la tension superficielle   γLV des métaux liquides des 
vitesses de propagation du son c dans les métaux correspondants. 
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Le paramètre acoustique d’adhésion ξad a la même valeur de dγLV/dc, celui-ci montre une forte 

dépendance linéaire entre la tension superficielle de divers métaux liquides et les vitesses de 

propagation du son de ces métaux fondus avec une pente égale à 0.6 mJ.s/m3 comme illustré 

sur la figure III-11.  

  

 La pente déterminée est superposée exactement à la valeur du paramètre acoustique 

d’adhésion ξad dans la deuxième partie de la figure III-11, qui est saturé par des céramiques 

solides caractérisées par la domination de son mode de transmission d'énergie en raison d'une 

adhésion parfaite causée par la richesse de l’interface par les liaisons chimiques.  

  

III.4  Quantification de l’influence des propriétés des céramiques sur 

l’adhésion interfaciale  

 Nouvelles approches acoustiques vont être proposées pour interpréter le phénomène 

d’adhésion interfaciale sur la base de lier les liaisons chimiques interfaciales dans les 

structures métal non réactif déposé sur différents substrats céramiques avec la propagation 

d’ondes acoustiques. Les vitesses de ces dernières ne dépendent pas uniquement des 

propriétés mécaniques des substrats céramiques solides, mais elle est aussi fortement affectée 

par les propriétés de la zone de l’interface.  

Les régions faiblement ou fortement adhérentes ont des réponses différentes. Ceci 

signifie qu’une modification des propriétés d’adhésion doit se traduire par un changement des 

vitesses acoustiques dans le substrat céramique. 

          III.4.1  Analyse des résultats 

Divers substrats céramiques misent en contact avec un seul type métal liquide sont 

analysés pour étudier l’effet des propriétés de ces substrats céramiques sur l’adhésion 

interfaciale. Plusieurs valeurs expérimentales du Wad utilisées dans cette étude sont listées 

dans le tableau III-3. Il est important de noter que le critère de sélection de ces systèmes est 

leurs existences dans la littérature. 
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                   III.4.1.1  Système Au/céramiques 

 La variation des valeurs du travail d’adhésion Wad des structures Or fondu déposé sur 

différents substrats céramiques en fonction des vitesses de Rayleigh VRC de propagation de 

l’onde acoustique dans la surface de la céramique correspondante montre une dépendance 

linéaire entre ces quantités selon deux différentes droites parallèles avec la même pente. Cette 

dépendance  est illustrée dans la figure III-12.   

   

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure III-12:  Corrélation entre le travail d’adhésion Wad dans les systèmes Au 
fondu/céramiques et vitesses de Rayleigh VRC des céramiques correspondantes. 

                    III.4.1.2  Autres systèmes métal liquide/céramiques 

Plusieurs autres systèmes métal fondu notamment (Cu, Sn, Ga et Ag) en contact avec 

divers substrats céramique sont analysés. La variation des valeurs du travail d’adhésion ? Wad, 

de chaque structure en fonction des vitesses de propagation du mode de Rayleigh dans la 

surface des céramiques correspondantes montre des corrélations linéaires entre ces quantités à 

chaque fois selon deux différentes droites parallèles avec la même pente. Ces relations 

linéaires sont illustrées dans la figure III-13. 
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Tableau III- 3:Valeurs expérimentales du travail d’adhésion Wad des systèmes métal liquide non 
réactifs déposé sur poussières substrats céramiques. 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 

Metal 
Substrat 

Céramique 
Wad (mJ/m2) Ref. 

WVDW (mJ/m2) par 

équation (III.23) 

 Al 2O3 329 [13] 402 
 BN 205 [13] 126 
 CoO 767 [23] 201 
 Er2O3 275 [24] 184 
 Ho2O3 238 [24] 185 
 Lu2O3 288 [24] 188 

Au SiC 532 [13] 479 
 SiO2 265 [13] 259 
 TiC 935 [19] 382 
 TiO2 374 [19] 349 
 Ti2O3 864 [13] 312 
 Y2O3 288 [24] 239 
 Yb2O3 738 [24] 187 
 A1N 592 [10] 400 
 Al 2O3 555 [13] 402 
 BN 345 [13] 126 
 CoO 1491 [20] 201 

Cu NiO 1738 [13] 442 
 SiO2 490 [13] 259 
 TiO 1581 [18] 280 
 ZnO 424 [20] 191 
 ZrO2 467 [25] 267 
 A1N 461 [10] 400 
 BN 128 [13] 126 
 CoO 994 [13] 201 

 Lu2O3 230 [26] 188 

Sn 
MgO 278 [25] 376 
NiO 1121 [13] 442 

 SiC 533 [16] 479 
 SiO2 253 [25] 259 
 TiO 865 [20] 280 
 Yb2O3 955 [26] 187 
 AIN 482 [10] 400 
 Al 2O3 465 [13] 402 
 CoO 1064 [20] 201 
 MgO 356 [25] 376 

Ga NiO 1331 [20] 442 
 TiO 1153 [20] 280 
 ZrO2 337 [20] 267 
 AIN 358 [10] 400 
 Al 2O3 323 [13] 402 
 BN 145 [13] 126 
 CoO 1188 [20] 201 

Ag MgO 421 [27] 376 
 NiO 1439 [27] 442 
 TiO 1257 [20] 280 
 ZrO2 241 [25] 267 
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Figure III-13:  Corrélation entre le travail d’adhésion dans les systèmes métaux 

liquides: Au (□ □ □), Cu (○○○), Sn (△△△), Ga (▽▽▽), Ag (▷▷▷) déposés sur 

divers substrats céramiques et vitesses de Rayleigh VRC des céramiques 
correspondantes 

Il est évident donc de noter que le comportement remarqué pour toutes  les structures 

examinées peut être généralisé à tous les systèmes métaux liquides non réactifs/céramiques. 

Le tableau III-3 regroupe les différentes structures étudiées y compris leurs travaux 

d’adhésion, Wad, et leurs énergies de van der Waals WVDW.   

         III.4.2  Prédiction de travail de l’adhésion per les vitesses acoustiques   

                   III.4.2.1  Prédiction  de contribution de van der Waals  

L’observation de la figure III-13 peut être discutée en considérant deux cas limites. 

a. Cas des céramiques caractérisées par un faible gap 

Les céramiques caractérisées par de petites énergies de gap (figure III.13) sont des 

solides qui peuvent devenir conducteurs (Eg tend vers 0) ou bien des semi-conducteurs (Eg  < 

3 eV). Dans ce cas limite, le travail d'adhésion, Wad, est approximativement déterminé par la 

contribution à l'équilibre, Wequil, correspond à des systèmes non réactifs comme indiqué par 
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l'équation (I-16). Cette contribution exprimée comme la somme de l'énergie de l'interaction de 

van der Waals, WVDW, et l’énergie d’adhésion entre les deux phases en contact, Wchem-equil.  

La quantification de corrélation entre le travail de l’adhésion des systèmes métal liquide 

déposé sur différents substrat céramiques, Wad, et les vitesses de propagation du mode de 

Rayleigh, VRC, dans la surface des céramiques correspondantes montre une équation linéaire 

de la forme suivante: 

Wad = 0.07 VRC + W chem-equil       III-22) 

Il est intéressant de définir une propriété d’interface représentant l’énergie minimale 

nécessaire pour l’apparition d’un nombre limite des liaisons interfaciales responsables de 

générer l’adhésion dans l’interface métal/céramique. Cette énergie varie proportionnellement 

avec la vitesse de Rayleigh des substrats céramiques, elle représente en réalité l’énergie 

d'interaction de van der Waals, WVDW. Cette contribution du travail de l’adhésion peut 

s’exprimer par la relation suivante :   

   WVDW = 0.07 VRC       (III-23) 

Le second terme, Wchem-equil représente la contribution d’énergie de cohésion entre la 

phase métallique et celle céramique, cette énergie est relativement importante par rapport à 

WVDW, elle représente une autre propriété interfaciale importante responsable de mettre la 

stabilité et la perfection à l’adhésion du système.  

b. Cas des céramiques caractérisées par un large gap 

Les céramiques solides deviennent des isolants (Eg > 3eV). Dans ce cas, il n'y aura 

pratiquement pas de charges libres à l'intérieur du cristal céramique, même à des températures 

élevées. Le transfert d'électrons aux interfaces métal/céramique ne peut être considéré depuis 

le transfert d'électrons inter-faciales et il dépend exclusivement de la concentration des 

charges libres dans le cristal céramique [20]. En conséquence, la contribution de l'équilibre 

chimique, Wchem-equil, du travail d'adhésion est pratiquement négligeable. La quantification de 

la corrélation entre Wad  et VRC montre une équation linéaire de la forme suivante: 

   Wad = 0.07 VRC + Wnégl       (III-24) 
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Le même comportement est trouvé pour les vitesses longitudinales et transversales; le 

tableau III-4 regroupe les différentes relations pour estimer les Wad des métaux liquides (Au, 

Cu, Sn, Ag et Ga) mis en contact avec différentes céramiques en fonction des vitesses 

acoustiques des substrats céramiques.  

Tableau III- 4: Corrélations estimées entre travail d’adhésion Wad des systèmes métal liquide déposé 
sur divers substrats céramiques et vitesses acoustiques des céramiques correspondantes.  

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

                  III.4.2.2  Prédiction  de contribution de l’équilibre chimique  

La variation des valeurs de la contribution de l’équilibre chimique, W chem-equil, du travail 

d’adhésion, Wad, de chaque structure en fonction des vitesses de propagation du mode de 

Rayleigh normalisée (VRM/Z) dans le métal, montre une bonne dépendance linéaire entre ces 

quantités comme illustré par la figure III-14. La quantification de la relation entre les 

quantités citées précédemment s’écrite: 

Wchem-equil = (0.835/Z) VRM        (III-25) 

Il est évidant donc de noter que la valeur de Wchem-equil dépend essentiellement des 

paramètres acoustiques du métal liquide. La quantification générale du travail de l’adhésion 

dans les systèmes métaux liquides déposés sur substrat céramique s’écrit: 

   Wad = 0.07 VRC + (0.835/Z) VRM   si [Eg (céramique) < 3 eV]   (III-26) 

 

   Wad = 0.07 VRC + Wnégl  si [Eg (céramique) ≥  3 eV]    (III-27) 

Métal 

liquide Z [28] 
Equations estimées  

Eg ≤ 3 Ev Eg ≥ 3 Ev 

Au 3 

Wad = 0.070 VRC (Au) + 553 
Wad = 0.065 VTC (Au) + 554 
Wad = 0.035 VLC (Au) + 553 

Wad = 0.070 VRC (Au) + 76 
Wad = 0.065 VTC (Au) + 76 
Wad = 0.035 VLC (Au) + 76 

Cu 2 

Wad = 0.070 VRC (Cu) + 1309 
Wad = 0.065 VTC (Cu) + 1310 
Wad = 0.035 VLC (Cu) + 1310 

Wad = 0.070 VRC (Cu) + 228 
Wad = 0.065  VTC (Cu) + 229 
Wad = 0.035 VLC (Cu) + 228 

Sn 3 

Wad = 0.070 VRC (Sn) + 602 
Wad = 0.065 VTC (Sn) + 599 
Wad = 0.035 VLC (Sn) + 600 

Wad = 0.070 VRC (Sn) + 37 
Wad = 0.065 VTC (Sn) + 34 
Wad = 0.035 VLC (Sn) + 36 

Ag 2 

Wad = 0.070 VRC (Ag) + 991 
Wad = 0.065  VTC (Ag) + 992 
Wad = 0.035 VLC (Ag) + 991 

Wad = 0.070 VRC (Ag) + 14 
Wad = 0.065 VTC (Ag) + 15 
Wad = 0.035 VLC (Ag) + 14 

Ga 1 

Wad = 0,070 VRC (Ga) + 863 
Wad = 0.065 VTC (Ga) + 863 
Wad = 0.035 VLC (Ga) + 864 

Wad = 0.070 VRC (Ga) + 78 
Wad = 0.065 VTC (Ga) + 77 
Wad = 0.035 VLC (Ga) + 78 
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Figure III-14:  Dépendance de la contribution de l’équilibre chimique Wchem-equil par 
les vitesses de propagation du mode de Rayleigh normalisée (VRM/Z) des métaux. 

   

L’importance de cette quantification apparait dans la possibilité de la détermination du 

travail d’adhésion dans les systèmes métaux liquides/céramiques à partir des paramètres 

acoustiques des métaux et celles des céramiques. 

III.5  Conclusion 

Ce chapitre a été employé pour modéliser l’adhésion interfaciale dans les structures 

métaux liquides déposés sur des substrats céramiques.  

Afin d’estimer les propriétés de ces métaux liquides (tension superficielle et vitesse de 

propagation du son) à partir des paramètres acoustiques de ces métaux à leurs états massifs, 

des corrélations analytiques simples ont été déterminées.  

Finalement, l’investigation des influences de propriétés des métaux liquides et des 

substrats céramique sur l’adhesion interfaciale dans les systèmes métaux liquides non-

réactifs/céramique a été mise en place par l’établissement des approches prédictives.  
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Ce travail a contribué à la compréhension d’un phénomène physico-chimique qui est 

l'adhésion interfaciale dans les systèmes métaux liquides déposés sur des substrats céramiques, 

en vue de leurs diverses applications technologiques.   

L’étude menée est avant tout bibliographique, la description de l’adhésion interfaciale a 

été bien définie, la dynamique du mouillage a été détaillée, les théories d’adhésion ont été 

décrites, la synthèse des méthodes classiques de caractérisation de l’adhérence a été rappelée. 

L’étude et la compréhension globale de l’adhésion ont été effectuées via l’utilisation de 

la microscopie acoustique  afin d’évaluer le phénomène inter-facial. La micro-caractérisation 

simultanée de plusieurs paramètres importants du système métal liquide/céramique est 

présentée. Enfin, différentes relations entre paramètres acoustiques et les constantes élastiques 

des matériaux et de l’interface sont établies. 

 Nos investigations ont été menées via une simulation théorique. Les influences des 

propriétés des métaux liquides et celles des substrats céramiques sur l’adhésion inter-faciale 

sont estimées ou quantifiées : 

� Vitesses de propagation du son dans les métaux liquides à partir de vitesses 

acoustiques de ces métaux à leurs états massifs. 

� Densités des métaux liquides à partir des densités de ces métaux à leurs états massifs. 

� Tension superficielle à partir de paramètres acoustiques. 

� Tension de surface à partir des constantes élastiques. 

� Effet des propriétés des métaux liquides sur l’adhésion inter-faciale. 

� Influence des propriétés des substrats céramiques sur l’adhésion interfaciale.  

Ce travail ouvre un certain nombre de perspectives, car, il pourrait être intéressant de 

déposer des métaux liquides sur substrats céramiques. Ces structures seront caractérisées 

qualitativement (imagerie acoustique) par l’utilisation d’un microscope acoustique à balayage 

qui existe au niveau de notre laboratoire afin de détecter les défauts d'adhésion.  
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 الملخص

 و ذA Bس@تعمال السيرام>ك ركا9ز 5لى المود5ة السائ2 المعادن 0ٔنظمة في الب+ني صقلاالتظاهرة  ةنمذ" و دراسة إلى العمل المقدم �لال هذه أ�طرو�ة تهدف

 والتوMر الصوت ان`شار سر5ة الخصوص و"ه 5لى السائ2 ]لمعادن Zيميائية-والفيزي صئاصالخ بين العلاقات تحديد 5لى اNراسةMرMكز هذه  .الصوتي اHهري الفحص

ذاك،  إلى . إضافة)ةين والمر  الثوابت و الصوتية المو"ات ان`شار 0ٔنماط سر5ات(في �اhتها الصلبة  المعادن هذهل  ةين والمر  - الصوتية صائصالخ بدلاd بعض السطحي

، 0ٔدى إلى 0ٔخرى xة من الظاهرة هذه 5لى السيرام>ك ركا9ز صئاصخ yٔsرتو  xة من ةالبيv> تلاصق السطوح 5لى السائ2 المعادن صئاصخ تsثٔير تحليل فإن

 .لسيرام>ك]  و دنالمع]) الصوتية لممانعاتا و السر5ات( الصوتية تلاصق بدلاd الوسائطال  عملمقارAت ت�vؤية معبرة عن  اس@تv|اج

ةين ور المابت و ثال  ،الصوتية الوسائط سيرام>ك،ال  السائل، المعدن]لسطوح البيv>ة،  : التلاصق ،الكلمات المف|اح>ة  

Abstract 

The aim of this work is to investigate interfacial adhesion in liquid metal deposited on ceramic 
substrates systems via acoustic microscopy. The study is based on the determination of analytical 
correlations between physic-chemical properties of liquid metals: such as sound velocity and 
surface tension from certain elasto-acoustic parameters (surface acoustic wave velocities and 
elastic constants) of these bulk metals. Moreover, the analysis of the influence liquid metal 
properties on interfacial adhesion and the effects of ceramic substrates led to the deduction of 
predictive approaches of the work of adhesion as a function of acoustic parameters (velocities and 
impedances of both metals and ceramics) 

Keywords: Adhesion; interfaces; Liquid metal; Ceramic; Acoustic parameter; Elastic constant. 

Résumé 

Ce travail a pour objectif de modéliser l’adhésion inter-faciale dans les systèmes métaux liquides 
déposés sur des substrats céramiques par la microscopie acoustique. L’étude est basée sur la 
détermination de corrélations analytiques afin d’estimer les propriétés physico-chimiques des 
métaux liquides notamment, la vitesse de propagation du son et la tension de surface à partir de 
certains paramètres élastique-acoustiques (vitesses des modes de propagation de l’onde acoustique 
et constantes élastiques) de ces métaux à leurs états massifs. Quant à l’analyse de l’influence des 
propriétés des métaux liquides sur l’adhésion inter-faciale et l’effet des propriétés des substrats 
céramiques ont permis d’établir des approches prédictives du travail de l’adhésion en fonction des 
paramètres acoustiques (vitesses et impédance) du métal et de la céramique. 

Mots clés: Adhésion; Interfaces; Métal liquide; Céramique; paramètre acoustique et constant 
élastique. 


