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IV — Etude in situ du dégazage d’un magma rhyai&iq T décroissante

A. Présentation des expeériences de décompression en
cellule a enclumes de diamants

A.l. Les matériaux de départ

Ce travail prend la suite de la premiere étude mx@dtale in situ de
nucléation/croissance/coalescence de bulles d'ems din liquide silicaté hydraté en
décompression, réalisée par Martel & Bureau (20@4ns une cellule a enclumes de
diamants. Pour cette étude, le matériel de dépaitt ¥n haplogranite synthétigue HPGS.
Dans le présent travail, nous avons voulu tesgdfet d’'une composition chimique de départ
différente de cette premiere étude. Cette composiii été choisie car sa température de
liquidus est inférieure a 900°C. Notre choix siesité sur le verre TNPG5, mélange 50:50 de
'haplogranite HPG8 (Si+Al+Na+K) et d'une haplotditea (Si+Al+Na+Ca). Les
compositions chimiques de ces deux haplogranitethétiques sont données dans le Tableau
V.1

Tableau 1V.1 — Composition chimique des verres deépart comparée a une rhyolite
naturelle de la Montagne Pelée

Type SiO, AlLO; FeO MgO CaO0O NaO K0 TiO, Total
d'échantillon (%pds) (%epds) (%pds) (%epds) (%pds) (%pds) (%opds) (%pds) (Yopds)
HPGS8 78,6 12,5 0,0 0,0 0,0 4.6 4.2 0,0 99,9
TNPG5 78,8 13 0,0 0,0 1,3 5,0 1,9 0,0 100,0
Rhyolite - 267 156 22 03 22 37 19 02 998
naturellé

Martel et al, 1998

A.2. Protocole des décompressions

A.2.1. Montage expérimental

Pendant les décompressions, une caméra analogiges & un objectif permet de
visualiser la chambre a échantillons. Chaque empée est filmée et enregistrée. La
température est enregistrée grace a un incrustdtécran. Chaque film est ensuite converti
en séguence numérique puis en séquence d'imagesm@®s par seconde) pour I'étude de la
nucléation, de la croissance et de la coalesceasebdlles. Deux objectifs optiques sont
utilisés pendant les décompressions. Un objecfibDxau départ de I'expérience, permet de
voir la chambre a échantillons complete (Figurel)V.Un objectif x 20, pendant la
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décompression, permet de se focaliser sur un globlal liquide silicaté en particulier, et
d’avoir une meilleure résolution permettant le sde la nucléation et de la croissance d’eau

dans ces globules (rayons des bulles allant du jandizaine de pm, voir Figure IV.4).

A.2.2. Protocole expérimental

Pour les expériences, la cellule est chargée aveerte hydraté (HPG8 ou TNPG5),
de I'eau en exces, et une bulle d’air qui permetteala détermination de la densité de la
phase gazeuse de calculer la pression pour chequetature de I'expérience (Figure 1V.1,
voir section 11.B.2.3).

Dans les figures qui suivent, les températures éespar chague thermocouple sont situées

en bas a gauche de chaque image.

Figure 1V.1 — Configuration initiale d’une expérience de décompression en CED[1]
morceau de verre TNPG5 ; [2] eau pure ; [3] bulkard [4] joint de Re ; [T] température
donnée par le thermocouple supérieur,] f€mpérature donnée par le thermocouple inférieur

Pendant 'augmentation de température, les morcdawerre silicaté vont passer d’'un état

solide a un état liquide lorsque la températurdrdasition vitreuse sera atteinte : le verre

commence a s’hydrater. La température a laquelletee commence a fondre dépend des
parametres thermodynamiques de chaque expériesmmeuften eau, température, pression).
Pendant cette phase, il peut y avoir formation etengs cristallins (baguettes de plagioclases
pour TNPG5 par exemple).

Comme nous étudions ici la nucléation homogénébdies d’eau dans le silicate liquide, les

germes cristallins sont fondus totalement en aut¢gnéma température jusqu’a atteindre leur

dissolution totale. Dans certains cas, la misd¢éilotale entre le silicate liquide et le fluide
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agueux a été atteinte, on observe alors un fluidgue dit supercritique dans la chambre a
échantillons (Figure IV.2.g.Shen & Keppler, 1997 ; Bureau & Keppler, 1999).

Figure 1V.2 — Chambre a échantillon pendant la mondée en température et en pression
[a] formation de cristaux en baguettes ; [b] fluidgque en équilibre avec quelques cristaux
qui ne sont pas encore tous fondus (miscibilitéeciet silicate hydraté et le fluide aqueux)

Apres la miscibilité, on diminue la température detc la pression) jusqu’a que se produise
'immiscibilité et que s’individualise a nouveau d$dicate liquide sous la forme d’'un ou de
plusieurs globules dans le fluide aqueux. C’estsde@es globules que I'on va suivre la
nucléation, la croissance et la coalescence désshidieau pendant la décompression (Figure
IV.3).

Globules de
liquide silicaté

Eau chauffée

Figure IV.3 — Formation des globules de liquide sitaté

Pour générer la décompression, on baisse la tetup&ran coupant ou en diminuant
manuellement I'alimentation des fours, la chutdadeempérature induit celle de la pression

(Figure 1V.4.a,b). Dans la chambre a échantilldassolubilité de I'eau dans le silicate

-130-



IV — Etude in situ du dégazage d’un magma rhyai&iq T décroissante

diminue, il y a exsolution de I'eau et nucléatianlllles dans les globules de liquide silicaté
(Figure 1IV.4.b,c). On observe alors la nucléationaecroissance des bulles d’eau dans le

silicate liquide (Figure 1V.4.c,d).

t=0
P =92 kbar

20 pm

Figure 1V.4 — Nucléation et croissance des bullesehu pendant la trempe et la
décompression dans un silicate liquide de compositi TNPG5

Les taux de décompression pour ces experiencesdd@matement liés a la baisse de la
température, et varient de 0,32 kbaras0,54 kbar:$ lorsque I'alimentation des fours a été
coupée. Seul un taux de décompression a été adn#il diminuant manuellement

I'alimentation des deux fours et est de 0,023 lddaiFigure 1V.5).
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Figure IV.5 — Taux de décompression induit par la hisse de température
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B. Résultats des expériences de decompression

B.1. La nucléation

B.1.1. Conditions initiales des expériences de a#npression

Afin d’étudier la cinétique du processus de vdsiton (nucléation, croissance et
coalescence), nous avons étudié 14 expérienceamngression réalisées en cellules a
enclumes de diamants hydrothermales de type Ba8sabuvelles expériences réalisées avec
la composition TNPG5, et 6 réalisées par Martel&edau (2001) avec la composition HPGS.

Les conditions initiales des expériences sont ptéss dans le Tableau IV.2. La pression est
calculée a partir la de densité de I'eau, déterper la température d’homogénéisation de
I'eau vapeur dans I'eau liquide. On calcule la pi@s pour chaque température pendant la
décompression (voir chapitre 11.B).

Pour les expériences 12 a 14, nous n'avons pastqmduire de bulle d’air lors du chargement

de la cellule ; de ce fait il 'y en avait pas mulos aprés I'expérience. La densité de I'eau
dans le joint de Re est donc supérieure & 1 §.dMous avons ensuite calculé une pression

minimale en considérant une densité de 1 §,ami sera appelée Pmin(Th) par la suite.

La concentration en eau dans le globule de ligsilieaté a été déterminée en utilisant la loi
de solubilité établie par Zhang (1999) adaptéesalideides silicatés et verres rhyolitiques,
pour une gamme de température de 500 a 1350°@uetuyme gamme de pression de 0 a 8
kbar. Les pressions initiales de nos expérienced ptus élevées que celles du modéle (8,9 a
15,2 kbar), et en lI'absence de modeéles de solébdi I'eau adaptés a nos pressions
expérimentales, nous avons extrapolé la formulatie Zhang (1999) pour ces pressions
(voir Martel & Bureau, 2001).

La viscosité du liquide silicaté au moment de laléation a été déterminée en utilisant le
modeéle de Schulzet al. (1996), applicable a une composition de type haplitque, dans

la gamme de pression 3 a 10 kbar, la gamme de tatpe de 800 a 1400°C et la gamme de
teneur en eau de 0 a 8,2 %pds. La formulation des BeDingwell (1996) peut également

étre appliquée, pour des leucogranites avec ureutean eau de 0 a 12,5 %pds ; cependant
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I'effet de la pression sur la viscosité n'est pas pn compte dans ce modeéle. Nous avons

donc préfére utiliser la formulation de Schuézel. (1996).

Tableau IV.2 — Conditions expérimentales des décomgssions en
cellule a enclumes de diamants

EXPERIENCES

CONDITIONS INITIALES
Nom

ﬁfp o R T2 o T P5 C° dP/dt’  logn®  D°

°C gcm® °C  kbar %pds  kbar.s® m2.st
1 Han27 1 169 0,8984 743 9,6 12,4 0,40 4,3 7,0E-08
2 Han28 1 133 0,949 730 11,5 14,0 0,49 4,2 2,3E-06
3 Han29 1 139 0,9270 728 10,5 13,0 0,40 4,3 3.1E-0
4 Han32b 1 207 0,8564 792 8,9 12,6 0,32 4,0 4®E-0
5 Han35 1 159 0,9188 778 11,0 14.0 0,46 3,9 5BE-0
6 Hanpc 1 148 0,9188 852 12,2 18,6 0,023 3,0 0AHE-
7 TNP9c 2 148 0,9189 810 15,6 23,0 0,34 2,8 3,8E+00
8 TNPOd 2 148 0,9189 810 15,6 23,0 0,38 2,8 3,8E+00
9 TNP10b 2 151 0,9161 790 15,2 21,2 0,54 3,1 3BE-0
10 TNP10c 2 151 0,9161 790 15,2 21,2 0,50 3,1 B8BE-
11 TNP10h 2 151 0,9161 790 15,2 21,2 0,42 3,1 B8BE-
12 TNP6a 2 nd >1 670 12,8 12,9 nd 4,7 4,1E-06
13 TNP7a 2 nd >1 670 12,8 12,9 nd 4,7 4,1E-06
14 TPN7b 2 nd >1 670 12,8 12,9 nd 4,7 4,1E-06

nd : non déterminé

! Référence : 1 = Martel & Bureau (2001) ; 2 = cétigde

2 Température d’homogénéisation de I'eau vapeur Beas liquide dans le fluide aqueux
% Densité de la phase aqueuse calculée d’aprésetiahf1984)

* Température maximale de I'expérience, avant laaigression & 2°C

® Pression & 2 kbar calculée d’aprés Saul & Wagner (1989)

® Concentration en eau calculée d’aprés Zhang (1999)

" Taux de décompression moyen

8 Viscosité calculée d’aprés Schulzeal. (1996)

® Coefficient de diffusion de I'eau calculé d’ap#sang & Behrens (2000) pour les conditions P-T
initiales de la décompression

Les résultats des expériences de décompressiompEs@ntés dans le Tableau 1V.3 et sur les

Figure IV.6 et Figure IV.7. Le degré de sursatwraten volatils requis pour initier la

nucléation, a partir du moment ou I'on débute lactdpression, est exprimé en pression de

sursaturatiod\P, (en bar) ou en temps de retard a la nuclédtpifen s). Nous avons calculé

la solubilité de I'eau et la viscosité du liquidiécaté au moment de la nucléation. Nous avons

eégalement mesuré le rayon des bulles nucléées, quesle rayon du globule de liquide

silicaté dans lequel les bulles se sont forméenceftitude sur la mesure du rayon de la bulle
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est detx 10%, elle est de 5% pour la mesure du rayon du globule de liquiieasd (voir
chapitre Il1).

Enfin, afin d’évaluer d’éventuels effets de bomgus avons mesuré la distance de la bulle &
la paroi du globule de liquide silicaté au momeatla nucléation et le nombre de bulles
approximatif autour de la bulle nucléée. On détaamine incertitude de 15% sur la mesure

du nombre de bulles et sur la densité numérigumutles associée.

Deux types de bulles dites ‘uniques’ ont été émdi& premier type de bulles, noté,BiX
correspond au numéro de la bulle), sont des bgliesnt nucléé dans un globule de liquide
silicaté donné, et dont on a pu suivre la nucléaébla croissance en fonction du temps et
donc de la baisse de température et de pressisqy’ula transition vitreuse du liquide
silicaté. Le deuxiéme type de bulles, noté BefBuB, sont des bulles qui vont coalescer au
cours de la décompression ; mais on les considgnene des bulles ‘uniques’ au moment de
la nucléation et du début de la croissance. L&iffce de comportement des ‘bulles uniques’

qui vont coalescer et celles qui ne coalesceramspea discuté par la suite.

Les expériences que nous avons réalisées aveectesswle composition TNPG5 ont un

protocole expérimental similaire a celui des exg@es réalisées par Martel & Bureau (2001)
avec les verres de composition HPG8. Cependaistderda montée en température, jusqu’a
I'équilibre chimique entre le silicate liquide eéedu chauffée, le comportement des deux

verres n’est pas le méme.

Dans le cas des expériences réalisées avec TNRGahserve deux types de globules de
liquide silicaté : de trés gros globules (R > 100)pattachés au joint de Re, dans lesquels une
nucléation a lieu a une température de ~ 800°Qhetpuession de ~ 15 kbar. Mais dans ces
globules, la forte densité de bulles empéche deresdiévolution de la taille d’'une bulle
depuis sa nucléation jusqu’a la fin de sa croissaAssociés aux gros globules, on observe
des globules de taille plus petite (R < 35 um),sdasquels la nucléation a lieu a des T et P
beaucoup plus basses, de l'ordre de 500°C a 700te & kbar a 11 kbar respectivement.
C’est dans ces globules que nous avons pu suivnecléation et la croissance des bulles.
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Deux types de nucléation ont été étudiés.

Dans les expériences avec HPG8 (sauf I'exp4) gusidans les gros globules de TNPGS5, la
nucléation a lieu dans des globules en suspendmif) a 2 secondes apres le début de la
décompression : on considére que cette nucléasbparfaitement homogéne. La viscosité
varie de 16 a 10" Pa.s pour ces expériences. Cette viscosité @sidnfe & 10Pa.s, elle
est due aux tres fortes teneurs en eau de la chanéchantillons et des globules de liquide
silicate.

Dans I'exp 4 avec HPGS8 et dans les petits globddeSNPG5, on observe que la nucléation a
lieu a l'interface entre le diamant et le globutelidjuide silicaté, ce qui correspondrait a de la
nucléation sur site. Pour ces expériences, la sigcwarie de 1ba 16 Pa.s.
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Tableau IV.3 — Conditions expérimentales et analiques des décompressions en CED

Bassett pour la nucléation des bulles uniques

EXPERIENCES NUCLEATION
Ei‘p Comp, B‘J”el,z T8 P* At AP C’ D8 l:gg Ry'® Ry'' paroi*® n,® dnb™ dnb*1®
°C kbar s  bar %pds m2s? Pa.s pm pm pm cm cm®

NUCLEATION HOMOGENE

1 HPG8 Bul 7416 9,5 0,6 30 12,4 6,4E-08 4,3 18 17 0 2,72E+08 1,20E+08
HPG8 Bu2 740,3 9,5 0,8 50 12,3 59E-08 44 138 24 1 1,80E+09 5,50E+07
HPG8 Bu3 737,4 9,5 1,2 90 12,2 54E-08 44 13 28 1 6,34E+09 1,80E+07
HPG8 BuAl 743,0 9,6 0,2 0 11,2 23E-08 45 1869 35 2 2,72E+08 1,20E+08
HPG8 BuBl1 743,0 9,6 0,2 0 11,2 23E-08 45 088 35 2 2,72E+08 1,20E+08

2 HPG8 Bul 7275 11,4 0,6 40 13,8 1,7E-06 4,2 1B 25 10 2,51E+09 6,80E+07
HPG8 Bu2 7275 11,4 0,6 40 13,8 1,7E-06 4,2 187 19 40 7,14E+08 8,00E+07
HPG8 BuAl1 7275 11,4 0,6 40 13,8 1,7E-06 4,2 146 19 40 7,14E+08 8,00E+07
HPG8 BuB1 7275 11,4 0,6 40 13,8 1,7E-06 4,2 14D 19 40 7,14E+08 8,00E+07
HPG8 BuA2 7275 11,4 0,6 40 13,8 1,7E-06 4,2 183B 15 nd 4,99E+08 2,10E+08
HPG8 BuB2 7275 11,4 0,6 40 13,8 1,7E-06 4,2 18B 15 nd 4,99E+08 2,10E+08

3 HPG8 Bul 727,2 105 0,4 20 129 2,8E-07 43 138 18 >40 1,78E+09 2,40E+08
HPG8 Bu2 727,2 105 0,4 20 12,9 28E-07 43 189 19 ~10 4,26E+09 1,50E+08
HPG8 BuAl1 727,2 105 0,4 20 12,9 28E-07 43 048 17 nd 1,26E+09 2,60E+08
HPG8 BuB1 727,2 105 0,4 20 12,9 28E-07 43 143 17 nd 1,26E+09 2,60E+08
HPG8 BuA3 727,2 105 0,4 20 12,9 28E-07 43 159 20 ~10 4,26E+09 1,50E+08
HPG8 BuB3 727,2 105 0,4 20 12,9 28E-07 43 185 20 ~10 4,26E+09 1,50E+08
HPG8 BuA4 727,2 105 0,4 20 12,9 28E-07 43 1238 7 ~10 4,26E+09 1,50E+08
HPG8 BuB4 727,2 105 0,4 20 12,9 28E-07 43 188 7 ~10 4,26E+09 1,50E+08

5 HPG8 Bul 775,7 11,0 0,4 30 14,0 1,0E-06 3,9 2H9 19 5 1,81E+09 6,00E+07
HPG8 Bu2 775,7 11,0 0,4 30 140 1,0E-06 39 23 16 ~35 1,16E+09 2,20E+08
HPG8 Bu3 775,7 11,0 0,4 30 140 10E-06 39 13 19 ~30 nd nd
HPG8 Bu4 775,7 11,0 0,4 30 140 10E-06 39 22 19 ~30 1,49E+09 2,00E+08
HPG8 Bub5 775,7 11,0 0,4 30 140 10E-06 39 1 20 5 1,81E+09 6,00E+07
HPG8 BuAl1 773,7 10,9 0,6 70 13,6 6,4E-07 4,0 33® 23 nd 1,16E+09 2,20E+08
HPG8 BuB1 773,7 109 0,6 70 13,6 6,4E-07 4,0 2B 23 nd 1,16E+09 2,20E+08
HPG8 BuA2 775,7 11,0 0,4 30 13,2 4,7E-07 40 126 nd nd 1,81E+09 6,00E+07
HPG8 BuB2 775,7 11,0 0,4 30 13,2 4,7E-07 40 185 nd nd 1,81E+09 6,00E+0Q7
HPG8 BuA3 775,7 11,0 0,4 30 13,2 4, 7e-07 40 232 24 nd 1,74E+09 1,70E+08
HPG8 BuB3 775,7 11,0 0,4 30 13,2 4,7E-07 40 2B 24 nd 1,74E+09 1,70E+08
HPG8 BuA4 775,7 11,0 0,4 30 13,2 4,7e-07 4,0 23 22 nd 1,74E+09 1,70E+08
HPG8 BuB4 775,7 11,0 0,4 30 13,2 4,7e-07 4,0 2B 22 nd 1,74E+09 1,70E+08

6 HPG8 Bul 846,4 12,1 3,6 90 18,3 1,1E-04 3,1 464 33 >70 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 Bu2 846,7 12,1 3,4 90 18,3 1,1E-04 3,1 388 59 >70 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 Bu3 848,7 12,2 2,2 50 18,4 14E-04 3,1 388 41 >70 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 BuAl 846,44 12,1 3,6 90 18,3 1,1E-04 3,1 487 44 nd 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 BuBl1 846,4 12,1 3,6 90 18,3 1,1E-04 3,1 4@7 44 nd 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 BuA2 8489 122 2,0 50 18,4 14E-04 3,1 3@B 47 nd 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 BuB2 8489 122 2,0 50 18,4 14E-04 3,1 380 47 nd 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 BuA3 8464 12,1 3,6 90 18,3 1,1E-04 3,1 28B 46 nd 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 BuB3 846,4 12,1 3,6 90 18,3 1,1E-04 3,1 34 46 nd 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 BuA4 846,1 12,1 38 100 179 79E-05 3,1 3@BB 49 nd 3,30E+07 9,53E+07
HPG8 BuB4 8461 12,1 3,8 100 17,9 79E-05 3,1 368 49 nd 3,30E+07 9,53E+07
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EXPERIENCES NUCLEATION
Eﬁ‘p Compo ’t;lsllel’z T3 P* At APS C7 D° :;)gg Ry'® Ry paroi*? ny™  dnb™ dnb*1®
°C  kbar s bar %pds m2s' Pas um pm um cm® cm?®
NUCLEATION SUR SITE
4 HPG8 Bul 791,18,9 0,4 10 126 4,0E-08 4,0 2,182 44 6 nd nd
HPG8 Bu2 791,18,9 0,4 10 126 4,0E-08 4,0 1,682 10 4 nd nd
HPG8 Bu3 791,18,9 0,4 10 126 4,0E-08 4,0 1,662 20 2 nd nd
HPG8 BuAl 791,189 0,4 10 126 4,0E-08 4 1,962 18 ~3 nd nd
HPG8 BuB1 791,189 0,4 10 126 4,0E-08 4 1,782 18 nd nd nd
HPG8 BuA2 780,28,7 1,4 170 9,3 2,1E-09 4,6 3,182 10 ~3 nd nd
HPG8 BuB2 780,28,7 1,4 170 9,3 2,1E-09 4,6 3,182 10 nd nd nd
7 TNPG5 Bul 606 8,1 1,0 70 8,4 3,8E-10 6,1 1,27 21 6 5,48E+08 8,40E+07
TNPG5 Bu2 606 8,1 1,0 70 8,4 3,8E-10 6,1 144 25 6 5,48E+08 8,40E+07
8 TNPG5 Bul 602 8,1 1,0 120 8,3 3,3E-10 6,1 4,78 23 7 5,40E+08 8,00E+07
TNPG5 Bu2 602 8,1 1,0 120 8,3 3,3E-10 6,1 4,8 27 7 5,40E+08 8,00E+07
9 TNPG5 Bul 674 9,2 1,0 100 10,5 8,4E-09 51 3482 18 12 2,83E+09 8,00E+07
TNPG5 Bu2 674 9,2 1,0 100 105 8,4E-09 51 3,33 21 ~20 1,28E+09 1,20E+08
TNPG5 Bu3 674 9,2 1,0 100 105 8,4E-09 51 358B 17 ~20 1,28E+09 1,20E+08
10 TNPG5 Bul 659 8,9 1,5 470 10,0 39E-09 5,3 38B 17 1 5,42E+09 2,80E+08
TNPG5 Bu2 659 8,9 1,5 470 10,0 39E-09 53 423 22 9 4,77E+09 3,80E+07
11 TNPG5 Bul 643 8,6 25 570 95 1,8E-09 55 324 18 12 4,21E+09 3,10E+08
TNPG5 Bu2 643 8,6 25 570 95 1,8E-09 55 4&A3 18 3 4,21E+09 3,10E+08
TNPG5 Bu3 626 8,4 3,0 860 8,9 8,6E-10 5,8 4,72 15 12 4,21E+09 3,10E+08
12 TNPG5 Bul 505 9,5 nd O 6,5 35E-11 7,7 nd 26 nd nd 9,08E+M40E+07
TNPG5 Bu2 505 9,5 nd O 6,5 35E-11 7,7 nd 23 nd nd 2,79E+)10E+08
13 TNPG5 Bul 566 10,7 nd 250 84 16E-09 64 nd 19 nd nd B+08 6,80E+07
TNPG5 Bu2 566 10,7 nd 250 84 16E-09 64 nd 16 nd nd E+69 5,40E+07
14 TNPG5 Bul 584 11,1 nd 430 9,0 53E-09 6,1 nd 13 nd nd B100 2,40E+08
TNPG5 Bu2 584 11,1 nd 430 9,0 53E-09 6,1 nd 17 nd nd Bt89 2,70E+08
TNPG5 Bu3 584 11,1 nd 430 9,0 53E-09 6,1 nd 18 nd nd Ex09 1,20E+08
TNPG5 Bu4 584 11,1 nd 430 9,0 53E-09 6,1 nd 20 nd nd Ex06 1,50E+08

nd : non déterminé
! BuX = bulle n°X unique, qui ne va pas coalescer

2 BuAX et BuBX = bulles n°X A et B qui vont coalesce
% Température au moment de la nucléation
* Pression au moment de la nucléation, calculéer@aPaul & Wagner (1989)
® Retard a la nucléation

% Pression de sursaturation

" Teneur en eau du liquide silicaté, d’aprés Zhdi999)
8 Coefficient de diffusion de I'eau, d’aprés Zhand3&hrens (2000)

° Viscosité, d’aprés Schulz al. (1996)

19 Rayon de la bulle au moment de la nucléation (&rmiu moment oui la résolution de I'image est
suffisante pour pouvoir mesurer un rayon de bulle)
! Rayon du globule dans lequel la bulle a nucléé

2 pistance de la bulle & la paroi du globule deidigsilicaté

3 Nombre approximatif de bulles autour de la butlasidérée
1% Densité numérique de bulles, calculée en ne tgramtompte de la bordure du globule de liquide
silicaté ou il n'y a pas eu de nucléation
15 Densité numérique de bulles, calculée sur laitétdli volume du globule de liquide silicaté
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T =742°C Expérience 1 : Han 27
P =961 kbar
Début de la baisse de T,
at=0s

T =741,6°C
P =961 kbar
t=0,6s

Nucléation bu2 Nucléationat=0,8 s

Nucléationat=1.2¢
Nucléation bu3

Figure IV.6 — Observation du processus de nucléatioen pression et en température, pour les expériees de décompression en CED,
dans des verres de composition HPGS8 (exp1l)
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Expérience 9 : TNP 10b

Début de 1a baisse de T,
at=0s

30 pm

Nucléationat=1,0s

30 pm

Figure IV.7 — Observation du processus de nucléatioen pression et en température,
pour les expériences de décompression en CED, pdarcomposition TNPG5 (exp9)

B.1.2. Pression de nucléation, pression de sursedtion

Pour chaque expérience réalisée avec la compogitR@8, un seul événement de
nucléation est observé. Pour les expériences3,, 2get 6, la nucléation est homogéne, elle a
lieu dans les globules en suspension de 0 a 2&s dprdébut de la décompression, ce qui
correspond a une pression de sursaturdnde 100 bar au maximum (exp6). Pour I'exp4,
la nucléation a lieu sur le diamant (voir parageaphécédent) et a lieu avec R, de 170

bar.

Pour les expériences réalisées avec la composiMiPG5, on observe un événement de
nucléation homogene dans les gros globules maigw&@iement n'est pas analysable en
termes de mesures de rayons des bulles. Dans figs glebules de liquide silicaté, on

observe un premier événement de nucléation surdsiie limite diamant/globule de liquide
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silicaté, avec udt, allant de 0,4 a 3 s. Cependant, aucune bulle tdevéaement ne peut étre

nettement observée (Figure IV.8.a).

Apres cet événement, d’autres bulles nuclééent daais le globule en suspension. Ces bulles
sont plus facilement analysables, notamment paveeogrtaines d’entre elles sont situées
dans le plan de la mise au point (Figure IV.8.@. d2@uxieme événement de nucléation est
retardé ; il a lieu entre 1 et 3,5 s apres le délmtla décompression. La sursaturation
nécessaire pour initier cette nucléation est ddus grande que dans le cas de la nucléation a
l'interface diamant/globule silicaté, ce qui infenfhypothese d’'une nucléation sur site. En
effet, d’aprés la théorie classique de la nucl@éateog. Fisher, 1948 ; Hirtret al, 1970), le

AP, nécessaire a une nucléation hétérogene (sueesit@)férieure a celui nécessaire pour une
nucléation homogéene (voir chapitre 1). Nous intétpns donc ce deuxieme événement de
nucléation comme un événement de nucléation honeodans les globules en suspension

mais retardée dd au premier épisode de nucléatiole siamant (Figure 1V.8.c).

N
o s o 5 a b [
1% événement de nucléation homogéne Nucléation sur site Nucléation homogéne
dans les globules de rayon > 100 pm A Pinterface globule/diamant Dans le globule en suspension
At,=25s

Pas de nucléation

Figure 1V.8 — Nucléation sur site et nucléation homgene retardée

B.1.2.1. Influence du taux de décompression

Pour chaque expérience (sauf pour I'exp6), le tdexdécompression n’est pas
directement contr6lé, il est directement lié aitasse de refroidissement du four de la CED,
aprés coupure de l'alimentation, et est directerdépendante des propriétés intrinseques des
fours et de la pression initiale.

La Figure 1IV.9 montre que le taux de décompressi@npas d’influence majeure sur la

pression de sursaturation nécessaire a la nuaiéatio
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1000

900 - O HPGS8
All
800 A TNPG5

700

6007 A1l

500 A 10
400

300
200 ===

8
1 A
100 ge a7 Qé 0% 2 A9
1
0.4

0,00 0,10 0,20 0,30

Pression de sursaturatidi®, (bars)

Taux de décompression dP/dt (kbdy.s

Figure IV.9 — Pression de sursaturation en fonctiomlu taux de décompression
[étiquette = numéro d’expérience ; symboles blanoscléation homogene ;
symboles noirs = nucléation sur site]

L’absence de dépendance entré&lRs et le taux de décompression observée dans noile ét
est en accord avec des études expérimentales tgatoic homogeéne réalisées dans d’autres
types d’outils (e.g. Mourtada-Bonnefoi & Laport©02).

B.1.2.2. Influence de la taille du globule de ligie silicaté

La taille du globule de liquide silicaté dans lelgqureissent les bulles semble avoir une
influence sur la pression de nucléation, ce quiiopprait une perte d’eau par diffusion de la
phase silicatée vers la phase aqueuse (Martel &a@112001). En effet, dans les expériences
de décompression en CED, les teneurs en eau élevéedelles que les coefficients de
diffusion de I'eau sont trés élevés t100° m?s?, calculé d’aprés Zhang & Behrens, 2000).
Ainsi au cours de la décompression, I'eau en exta@®s les globules de liquide silicaté
pourrait avoir tendance a diffuser rapidement \@rmilieu environnant, maintenant ainsi une
teneur proche de la solubilité de I'eau et empéctiarfait la nucléation des bulles. Il est donc
possible qu’en deca d’une taille critique de glebdé liquide silicaté, la perte en eau dans le

globule ait une influence sur la nucléation.
La Figure 1V.10 montre l'influence de la taille diobule de liquide silicaté dans lequel la

nucléation des bulles d’eau a eu lieu sur la poesde sursaturation. On voit que lorsque le
rayon du globule de liquide silicaté est < 13 pmcume nucléation n’est observée, ni
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nucléation sur site ni nucléation homogene. Lordguaille du globule est comprise entre 13
um et 22 um, on voit que seule la nucléation homegetardée (suivant un événement de
nucléation sur site) est observée pour les expgeavec TNPG5. Pour des globules de
rayon > 22 um, la pression de sursaturation esinopget constante (0-150 bar). On peut donc
considérer que la nucléation dans les globulesuspemsion de rayon > 22 um n’est plus
affectée par la diffusion de I'eau vers le milietiégieur.
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Rayon du globule de liquide silicatégtm)

Figure IV.10 — Pression de sursaturation en fonctio du rayon de globule silicaté
[étiquette = numéro d’expérience ; symboles blanoscléation homogeéne ;
symboles noirs = nucléation sur site ; symboles gmucléation homogene retardée]

B.1.3. Densité numeérique de bulles

Pour étudier la densité numérique de bulles dasserpériences, il est nécessaire de
s’affranchir de la partie du globule de silicateeefée par la diffusion de I'eau vers le milieu
environnant : il faut donc rechercher le rayoniquié de globule au-dela duquel la densité
numérique ne dépend plus de la taille du globubewr Bela, nous avons calculé une densité
numérique de bulles appelée dnb*, calculée en afivisimplement le nombre de bulles
nucléées par le volume total du globule de liqsitieaté (Figure 1V.11).

Pour les expériences de nucléation avec HPG8,[da skmble augmenter tout d’abord avec
le rayon du globule de liquide silicaté, pour attiee une valeur stable (palier) a partir d’'une
taille critique. Ce rayon critique,cRest de 35 um pour I'expl, 31 um pour I'exp2, 32 U

pour I'exp3 et 31 um pour I'exp5. On peut donc djte le rayon critique des globules non

affectés par la perte en eau est compris entreé 39 @m.
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Pour les expériences de nucléation avec TNPGT:ha dugmente avec le rayon du globule
de liquide silicaté pour la majorité des cas. Cepahla taille des globules de liquide silicaté
est toujours inférieure a 33 um, et pour la plupad expériences, la dnb* n'a été mesurée
qgue dans un ou deux globules. Ceci ne nous peromet glas de conclure a un rayon critique

de globule au-dessus duquel la diffusion de I'eaujquerait plus pour cette composition

chimique de départ.

1,00E+097 | O HPGS8

A TNPG5
e
£
)
5 100E+08" e
a
01
1,00E+07 7}
0 10 20 30 40 50 0 70 80
1,00E+09 Rayon du globule (um)
O HPGS8
A TNPG5 B3
o 3. LS o2
E > 5,6
) E . E-1
i 1,00E+08 ’,' K I,' )
o s/ 2% 2
a A
!
i
1,00E+07 T T T T T T T )
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Rayon du globule (pm)

Figure IV.11 — Densité numérique de bulles en fonicin de la taille du globule
[étiquette = numéro d’expérience ; symboles blanoscléation homogene ;
symboles gris = nucléation homogene retardée]

Afin de comparer les valeurs de dnb mesurées @asngldébules de liquide silicaté de rayon >
30-35 um qui ne sont plus affectés par la diffussiar données de dnb de la littérature, nous
calculons une densité numérique de bulles ramemé®lame du globule de liquide silicaté
ou a eu lieu la nucléation (sans les borduresYeGktb varie de 8,3.1@m* (exp6) a 8,1.10
cm® (exp14) pour toutes les expériences (HPG8 et TNPGEdnb ne varie que sur deux

ordres de grandeur, indépendamment du type de aiiori¢ ce qui suggérerait que la
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nucléation dans les expériences avec TNPG5 comdspien a un événement de nucléation

homogene, intervenant avec un lafgedu a 'événement de nucléation sur site préalable.

Nous avons calculé la moyenne des densités nunedridgl bulles pour chaque expérience de
nucléation homogene, avec HPG8 et TNPG5, danslddsilgs de liquide silicaté de rayon
supérieur a 30-35 pum. Méme si nous n‘avons que deux de décompression
significativement différents (0,02 kbar.pour I'exp6 et 0,36-0,50 kbarspour les autres
expériences), on remarque que la dnb semble augmawméc le taux de décompression
(Figure 1V.12). Ceci est en accord avec les donritéésriques et expérimentales de la
littérature, qui montrent que plus le taux de déwmassion est rapide, plus la densité
numérigue de bulles sera élevéag(Mourtada-Bonnefoi & Laporte, 2004 ; Toramaru, 2006

Cluzel, 2007).

1,00E+10-
O HPGS8
A 10
A TNPG5 o4t
01 s
A9
% 1,00E+09- 02
L A7A8
o]
c
a
1,00E+08-
06
1,00E+07 : : : : ‘
0,00 0,10 0,20 0,30 0,40 0,50 0,60

Taux de décompression (kbah.s

Figure IV.12 — Densité numérique de bulles en fonicin du taux de décompression
[étiquette = numéro d’expérience ; symboles blanoscléation homogene ;
symboles gris = nucléation homogene retardée]
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B.2. Croissance des bulles

Nous avons étudié le processus de croissance diesbpbur 11 expériences de
décompression réalisées en CED, en mesurant l@ dg/¢a bulle considérée en fonction du
temps, donc de T et de P. Pour chaque expériehtseyrs lois de croissance de bulles ont
éte déterminées. Le choix de ces bulles dépenditabbrd de la qualité des images et donc
de la possibilité ou non de pouvoir mesurer le mayib faut notamment que la mise au point
ait bien été faite dans le plan dans lequel esédd bulle. On rappellera ici que la mise au
point est faite de maniére aléatoire dans un @eant la décompression, et qu’on ne pourra

mesurer correctement le rayon d’'une bulle quelsireicléée dans ce plan de mise au point.

Le premier objectif de cette étude est de comgeaselois de croissance obtenues lors de ces
expériences avec les modeles théoriques et anadgtide croissance de bulles existants. Le
deuxieme objectif est de comparer les lois de samise pour les deux compositions

chimiques TNPG5 et HPG8. Enfin, le troisieme obfexdt d’étudier les lois de croissance de

bulles qui vont subir une coalescence et de leeaoen avec celles des bulles uniques. Pour
cela, les bulles étudiées ont été choisies, dansekure du possible, en fonction des bulles
qui vont coalescer. Lorsque I'on a observé uneestaince dans un des globules de liquide
silicaté, nous avons essayeé d’étudier la croissdhoe bulle qui ne coalescera pas mais qui
est placée dans des conditions expérimentalesagiesl(en termes de rayon du globule de
liquide silicaté, distance a la paroi du globule).eSeules les bulles uniques qui ne vont pas

coalescer sont présentées ici, les bulles coaleétam présentée dans la section B.3.

Les parametres expérimentaux et les résultats exprimés dans le Tableau V.4, et les
Figure IV.13 et Figure 1V.14.
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Tableau IV.4 — Conditions expérimentales et analygjues pour le processus de croissance
des bulles uniques

EXPERIENCES NUCLEATION CROISSANCE
Exp n° ’t\)lljllel T2 P° A* AP® Ry paroi’ n,®  dnb? loi croissancé®  Rf!
°C kbar s bar pum pm cm® pm

NUCLEATION HOMOGENE

1 Bul 7416 9,5 0,6 30 58 17 0 2,72E+0842In(t)+3,24 6,51
Bu2 740,3 9,5 0,8 50 34 24 1 1,80E+0978In(t)+2,4 6,51
Bu3 737,4 9,5 1,2 90 30 28 1 6,34E+@922In(t)+1,77 6,72

2 Bul 7275 114 0,6 40 32 25 10 2,51E+098In(t)+3,24 5,17
Bu2 7275 114 0,6 40 41 19 40 7,14E+Q800In(t)+3,06 5,41

3 Bul 727,2 105 0,4 20 33 18 >40 1,78E+Q99In(t)+2,87 5,64
Bu2 727,2 105 0,4 20 24 19 ~10 4,26E+QP2In(t)+3,47 6,1

5 Bul 7757 110 0,4 30 27 19 5 1,81E+Q¥A1in(t)+4,15 7,4
Bu2 7757 110 0,4 30 36 16 ~35 1,16E+@®B5In(t)+3,95 6,89
Bu3 7757 110 0,4 30 33 19 25-30 nd 1,24In(t)+3,77 6,58
Bu4 7757 110 0,4 30 32 19 ~30 1,49E+QA5In(t)+3,87 6,63
Bub 7757 110 0,4 30 28 20 5 1,81E+0963In(t)+3,82 7,2

6 Bul 846,4 12,1 3,6 90 67 33 >70 3,30E+0775In(t)+3,81 nd

Bu2 846,7 12,1 34 90 67 59 >70 3,30E+0772In(t)+2,73 nd
Bu3 848,7 122 22 50 67 41 >70 3,30E+07/8In(t)+3,14 nd
NUCLEATION HOMOGENE RETARDEE

7 Bul 606 8,1 10 70 27 21 6 5,48E+@B80In(t)+1,13 3,32
Bu2 606 8,1 10 70 27 25 6 5,48E+0B82In(t)+1,40 3,53
8 Bul 602 8,1 1,0 120 28 23 7 5,40E+@852In(t)+2,27 3,54
Bu2 602 8,1 1,0 120 28 27 7 5,40E+@B57In(t)+2,28 3,75
9 Bul 674 9,2 1,0 100 32 18 12 2,83E+09%9In(t)+1,66 5,23
Bu2 674 9,2 1,0 100 33 21 ~20 1,28E+QHA6In(t)+1,78 4,67
Bu3 674 9,2 1,0 100 33 17 ~20 1,28E+QHA8In(t)+1,45 4,66
10 Bul 659 8,9 15 470 18 17 1 5,42E+QR4In(t)+1,57 4,41
Bu2 659 8,9 15 470 21 22 9 4,77E+@57In(t)+2,13 3,27
11 Bul 643 86 25 570 21 18 12 4,21E+092In(t)+1,05 3,22
Bu2 643 86 25 570 21 18 3 4,21E+@56In(t)+1,84 3,22

Bu3 626 8,4 30 860 21 15 12 4,21E+@981In(t)+1,19 3,14
NUCLEATION SUR SITE

4 Bul 791,1 89 04 10 62 44 6 nd 1,78In(t)+3,81 67,8
Bu2 791,1 89 04 10 62 10 4 nd 1,38In(t)+3,38 6,51
Bu3 791,1 89 04 10 62 20 2 nd 1,30In(t)+3,27 66,2

nd : non déterminé

! Numéro de la bulle unique

2 Température au moment de la nucléation

% Pression au moment de la nucléation, calculéer@aPaul & Wagner (1989)
* Retard & la nucléation

® Pression de sursaturation

® Rayon du globule de liquide silicaté

" Distance de la bulle & la paroi du globule deitigsilicaté

& Nombre approximatif de bulles autour de la bulesidérée

° Densité numérique de bulles

19 oi de croissance, déterminée d’aprés la meswseay®ns en fonction du temps
1 Rayon final de la bulle & la transition vitreuseliquide silicaté
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R(bu2)=3,14 um

T =718,9°C
P= 9.3 kbar

t=208

R(bu2)=4,61 um
R(bu3)=3,24 um

T =645,6°C R(bu2) = 5,80 um
P = 8,1 kbar : R(bu3)=4,95 um

R(bu2) =637 um
R(bu3)=35,70 um

R(bu2)=6,87 um
R(bu3)=6,26 um

T =464,2°C
P=35,1kbar

t=10s

R(bu2)=7,18 um
R(bu3)=6,43 um

Figure IV.13 — Mesure des rayons des bulles au fat a mesure de la décompression
pour les expériences avec HPG8 (exemple de I'exili2 et bu3)
Les aires des bulles étudiées (bu2, bu3) sontdsaee noir sur les photos puis mesureées, le
rayon équivalent est ensuite calculé (voir chapitrB)
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R(bul) = 1,68 um
R(bu2) = 1.58 um
R(bu3d) = 1,69 nm

R(bul) = 3,34 um
R(bu2) = 3,25 um
R(bu3) =2,77 pm

16 pm

R(bul) =4,59 um
R(bu2) =4,57 um
R(bu3) = 4,58 um

R(bul) =5,23 um
R(bu2) = 4,67 um
R(bu3) = 4,66 um

16 um

Figure 1V.14 — Mesure des rayons des bulles au f@t a mesure de la décompression
pour les expériences avec TNPG5 (exemple de 'exfy1, bu2 et bu3)
Les aires des bulles étudiées (bul, bu2, bu3)tsmr#es en noir sur les photos puis mesurées,
le rayon équivalent est ensuite calculé (voir ctnapll.D)
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Pour toutes les expériences réalisées avec le derdépart HPGS8, un seul événement de
nucléation a lieu dans les globules, dans une gadenemps trés courte : on observe une
distribution unimodale de la taille des bulles,régon final des bulles variant de 4,3 pum

(exp6) a 7,9 um (exp4). Pour les expériences awfeG5, on observe également un seul
événement de nucléation homogéne retardée dapstiesglobules, le rayon final de la bulle

varie de 3,1 um (expll) a 5,2 um (exp9).

18 lois de croissance de bulles uniques qui ne y@® subir de coalescence ont été
déterminées pour HPGS8 et 14 lois de croissance PNIRG5. Elles suivent toutes une loi

logarithmique de typdR = Aln(t) + B. Un exemple de courbes de croissance est diemela

Figure IV.15.

81 a 81 b
7 Bul 74 Bul
61 61
51 51
44 44
31 31
5] 5] R=16In(t)+1,7
3
11 11
0 0
£ 0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 o 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
S .
()]
g 7] 71 Bu2
c
=] 6 - 6
2L
2 5] 51
& 4 44
S
= 31 31
& 21 24
4 o
14 14
0 0
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 o0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
81 8
74 7 Bu3
61 61
5 51
44 4
31 34
27 27 R=15In(t)+1,5
14 14
0 0

Temps (s) Temps (s)

Figure IV.15 — Lois de croissance pour les bullesniques des expériences
avec HPGS (a, expl) et avec TNPG5 (b, exp9)
Les points correspondent aux rayons mesurés etidardu temps par I'analyse d’'image.
La courbe correspond a la loi de croissance déteye partir des points de mesures
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Les lois de croissance déterminées ici avec la ositipn TNPG5 sont du méme type que
celles de Martel & Bureau (2001) pour la composittPG8, de type logarithmique.

La taille finale des bulles est le résultat d'umt@@ nombre de paramétres énoncés dans les
équations théoriques et analytiques de croissaadautles €é.g. Proussevitctet al, 1993 ;
Lyakhovskyet al, 1996). Ces parametres sont la teneur en eaaldjita pression finale, la
viscosité du liquide silicaté, la diffusion de lteeDans nos conditions expérimentales, le fait
que la décompression ne soit pas isotherme inddtlg croissance des bulles suit une loi
mathématique en fonction du logarithme du tempspeten racine carrée du temps comme
c'est le cas pour les lois de croissance isothedmmsque la croissance est contrélée
principalement par la diffusion de I'eau. Ceci reus permet pas de comparer le rayon final
de nos bulles avec celui déterminé par un modeiplside croissance isotherme. On utilise
la formulation de Lyakhovskgt al. (1996) pour calculer le rayon final qu’aurait undle qui
aurait nucléé dans les conditions expérimentalesodeexpériences, mais en décompression
isotherme :

_ Equation IV.1
RZ — 2me(C0 Cf)t_Zanm(ZCO_Fcf)bg[APt] q
Pq 3P pg

Avec D le coefficient de diffusion de I'eau (D =102 m2.s%), pn, la densité du liquide silicaté
(Pm = 2191 kg.1%, d’aprés Holtzet al, 1995), G la concentration initiale en eau(€ 12,4
%pds), ¢la concentration finale en eaw €7,8 %pds)py la densité du gaz

(pg = 898 kg.1?), n la viscosité du liquide silicatd (= 10" Pa.s), Pla pression finale (=
5,9 kbar) AP la pression de sursaturatidyP(= 9,6 — 5,9 kbar = 3,7 kbar).

Le rayon final de la bulle que I'on calcule atteg@itl le mm, alors qu’elle n’atteint que la
dizaine de microns dans nos expériences du fdé daisse de la température : la température
de transition vitreuse est rapidement atteinte westpppe la croissance des bulles (Figure
IV.16).
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Figure IV.16 — Lois de croissance d’une bulle unigeiau cours d’une décompression
accompagnée d'une baisse de T (expériences en DARp1, mesuré) et au cours d’'une
décompression isotherme (calculé d’apres I'équatioh4 de Lyakhovskyet al, 1996)
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B.3. Etude de la coalescence des bulles

L’objectif de I'étude de la coalescence est de camn@iple comportement des bulles
uniques et des bulles issues de la coalescenezmead de lois de croissance, tailles de bulles.
Nous avons également essayé de déterminer l'irdiethe certains paramétres sur la
coalescence (comme la viscosité du liquide silidatéaille de la bulle, la tension de surface,
etc ...).

La viscosité du liquide silicaté dans nos expérsn@(§-10* Pa.s) est équivalente &
celle d'un basalte a haute température et pouperitnettre un mouvement des bulles par
rapport au liquide silicaté pendant la décompresstomme le suggérent certains modeles
théoriques de coalescence le suggereqgtl(ovejoyet al, 2004 ; Gaonac’ket al, 1996b).

Dans nos expériences, un mouvement des bulleg gm@@ment vertical et se traduirait par
un changement de mise au point sur la bulle corésdéu fur et a mesure de la
décompression. De plus, si les bulles entraiemiodision dans le plan vertical, c’est que leur
vitesse d’ascension est différente, c’est-a-dire lgur pression interne, et donc leur taille est
différente. Or la distribution de taille des bulkst unimodale, et les bulles qui coalescent ont
guasiment toujours une taille a peu prés équivalent

Enfin, si la bulle que I'on étudie était issue dducoalescence suivant I'axe z, que I'on ne
verrait pas, sa croissance serait anormale, eob®@rverait un saut de croissance au moment

de la coalescence.

En conclusion, nous observons que les bulles npast de vitesse par rapport au liquide
silicaté, méme si l'inverse reste théoriquementsiimbs. Ceci est d’autant plus valable en
début d’expérience, quand la viscosité du liquitieadé est la plus faible ; avec la baisse de
la température, donc de la pression et de la teepueau, la viscosité du liquide silicaté
augmente de f0a 16° Pa.s en 3,4 s. On n'observe plus de coalescenuati d'une
viscosité supérieure & DPa.s. On considérera par conséquent dans ladguite travail que

les bulles étudiées coalescent sans vitesse ppaprapport au liquide silicaté.
B.3.1. Les événements de coalescence

Nous avons étudié le processus de coalescencesr éxpeériences réalisées avec

HPG8 (16 événements de coalescence). Ces événetigeatmlescence sont peu nombreux,
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de 1% pour I'expl-1, exp2-2, exp3-1 a 22 % powd® 3, bien que présents dans toutes les
expériences.
Par la suite, les différents événements de coalescsont appelés X-i, avec X le numéro

d’expérience et i le numéro de I'événement de coalece.

Nous avons déterminé la pression, la températute mioment de la coalescence depuis la
nucléation. Nous avons mesuré la distance entreles bulles qui vont coalescer au moment
de leur nucléation, le rayon des deux bulles qut\omalescer juste avant le moment de la
coalescence, le rayon de la bulle juste issue dedbescence, ainsi que le temps nécessaire
pour que la bulle issue de la coalescence retromeeforme sphérique. Enfin, nous avons
établi une loi de croissance de la bulle issueadmalescence.

Les expériences réalisées sur les verres TNPG5rembrégalement de la coalescence de
bulles, cependant la détermination des paramétrda doalescence est trop incertaine (si la
mise au point ne se trouve pas dans le méme pkawcejui de la coalescence, on ne peut pas

mesurer le rayon de la bulle).

Les parametres expérimentaux et les résultatspgéséntés dans le Tableau IV.5 et la Figure
IV.17.
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Tableau IV.5 — Conditions expérimentales et analygjues au cours du processus de coalescence

EXP NUCLEATION COALESCENCE
Exp N° 4 5 6 7 8 9 10 log 12 13 14 15 4 16 17 loi
n° bullet23 T P Rg~ dnb a T P l]ll Rbyc“ Rb™ dP” dT.” dte°  Atg coalescenck
°C kbar pm cm® pm °C  kbar Pas um pm  bar  °C
1 BuAl 743,0 9,6 58 2,72E+08 4 724 9,3 4,6 3,24
BuB1 743,0 9,6 58 2,72E+08 4 724 9,3 4,6 3,24
BcCl 724 9.3 4,5 300 19 1,6 0,20,22In(t)+4,94
2 BuAl 7275 114 41 7,14E+08 3 687 10,71 4,7 3,34
BuB1 7275 11,4 41 7,14E+08 3 687 10,71 4,7 3,04
BcC1 687 10,71 42 690 40 2,0 < 0®89In(t)+3,29
BuA2 7275 11,4 57 499E+08 4 673 10,46 4,9 3,99
BuB2 7275 11,4 57 4,99E+08 4 673 10,46 4,9 3,91
BcC2 673 10,46 4.8 940 54 2,4 <0®12In(t)+4,57
3 BuAl 727,2 10,5 43 1,26E+09 3 718 10,33 45 2,03
BuB1 727,2 10,5 43 1,26E+09 3 718 10,33 45 2,39
BcC1l 718 10,33 3.4 168 10 1,0 < 01202In(t)+3,36
BuA3 7272 10,5 24 4,26E+09 3 709 10,18 4,6 3,04
BuB3  727,2 105 24 4,26E+09 3 709 10,18 4,6 2,76
BcC3 709 10,18 35 318 19 1,4 < 0R9I%In(t)+3,17
BuA4 7272 105 24 4,26E+09 4 709 10,18 4,6 2,59
BuB4 727,2 10,5 24 4,26E+09 4 709 10,18 4,6 2,76
BcC4 709 10,18 3,7 318 19 14 0,2 1,0442(93
4 BuAl 791,1 8,9 62 nd 5 754 8,34 4.4 3,99
BuB1 791,1 8,9 62 nd 5 754 8,34 44 4,07
BcC1 754 8,34 56 532 37 2,2 <0@®92In(t)+4,78
BuA2 7802 8,7 62 nd 9 684 733 53 4,03
BuB2 780,2 87 62 nd 9 684 733 53 3,74
BcC2 684 7,33 46 1500 107 3,4 1,2 0,6p8(05
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EXP NUCLEATION COALESCENCE
Exp N° 4 5 6 7 8 9 10 log 12 13 14 15 16 17 loi
ne bu“e]__z_g, T P Rg| dnb d T P 11 Rbac Rbc ch ch dtc Ats Coalescen(ﬁg
°C kbar pm cm® pm °C  kbar Pas pm  bar °C s S
5 BuAl 773,7 109 36 1,16E+09 4 766 10,16 4 3,39
BuB1 773,7 109 36 1,16E+09 4 766 10,16 4 3,14
BcC1 766 10,16 4,4 161 10 0,6 < 0®85In(t)+4,37
BuA2 7757 11,0 27 181E+09 5 756 10 4,1 4,07
BuB2 7757 11,0 27 181E+09 5 756 10 4.1 4,55
BcC2 756 10 57 320 20 1,2 0,6 1,08In(365,
BuA3 7757 11,0 33 1,74E+09 5 736 9,69 44 4,07
BuB3 7757 11,0 33 1,74E+09 5 736 9,69 44 3,48
BcC3 736 9,69 51 633 40 1,8 0,6 0,9614(34
BuA4 7757 11,0 33 1,74E+09 6 725 9,51 45 4,92
BuB4 7757 11,0 33 1,74E+09 6 725 9,51 45 4,22
BcC4 725 9,51 6,1 817 51 22 0,7 0,969+
6 BuAl 8464 121 67 nd 8 839 1199 31 411
BuB1 846,4 121 67 nd 8 839 1199 31 4,07
BcC1 839 11,99 4,8 110 6,6 0,6 <0]242In(t)+2,94
BuA2 8489 122 67 nd 7 838 11,98 31 3,14
BuB2 848,9 12,2 67 nd 7 838 1198 31 3,48
BcC2 838 11,98 4,6 120 71 26 02 0,95h2(B8
BuA3 846,4 12,1 67 nd 6 835 1193 3.2 4,03
BuB3 846,4 12,1 67 nd 6 835 1193 3.2 4,33
BcC3 835 11,93 5,8 170 10,2 3,0 <O
BuA4 846,1 12,1 67 nd 7 834 1192 372 4,65
BuB4 8461 12,1 67 nd 7 834 1192 372 4,15
BcC4 834 11,92 550 180 11,2 3,8 2 0,1,41in(t)+2,59
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nd : non déterminé

! Bulle unique A qui va coalescer (avec la bulle B)

2 Bulle unique B qui va coalescer (avec la bulle A)

3 Bulle unique C issue de la coalescence de A et B

* Température au moment de la nucléation

® Pression au moment de la nucléation, calculéer@aPaul & Wagner (1989)

® Rayon du globule de liquide silicaté

" Densité numérique de bulles

8 Distance entre les deux bulles au moment de |Eaticn

° Température au moment de la coalescence

1% pression au moment de la coalescence, calculpedd’Saul & Wagner (1989)
| og de la viscosité, calculée d'aprés Scheizal. (1996)

12 Rayon de la bulle au moment de la coalescence

13 Rayon de la bulle coalescée

14 Baisse de pression entre le début de la décosiprest la coalescence

15 Baisse de température entre le début de la déessipn et la coalescence

8 Temps entre le début de la décompression et lasmence

" Temps nécessaire pour que la bulle coalescéaivettme forme sphérique

18 Loi de croissance de la bulle coalescée, d’aprésdsure des rayons en fonction du temps
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Début de la
décompression

t= 185

Figure 1V.17 — Observation du processus de coalest® en pression et en température,
pour I'exp5 (HPG8) — a gauche, les images extraites du film de I'éepée, a droite, les
images de mesures des aires de bulles

® Nucléation des deux bulles qui vont coalesc®r @ Croissance des deux bulles qui vont
coalescer ;@ Coalescence des deux bulle®,® Croissance de la bulle issue de la
coalescence
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B.3.2. Rayons des bulles

Pour chacun des événements de coalescence, lews nayxyens des deux bulles A et
B ainsi que le rayon de la bulle C aprés la coalese sont mesurés. Les bulles issues de la
coalescence ont un rayon toujours plus élevé gue des deux bulles dont elles sont issues,
a savoir 1,32 £ 0,09 en moyenne pour les 16 événisnde coalescence (Figure 1V.18).

87| aBulle A
7 O Bulle B
o * Bulle C
3 61 | XR/Rpg L4 Py
[} . ¢ o
= 5 L4
a ® ¢ [ e O Lo () A
2 4 L A A AT on A O
3 ! o © ° | |
s 3 0 A g )
2 |
@ 2- A
LOXOX T XX 0 XX XX XX x
0

1-1 2-12-2 3-1 33 3-4 41 4-2 51 52 53 5-4 662 6-3 6-4
Numéro de I'événement de coalescence

Figure IV.18 — Rayons des deux bulles juste avafdymboles blancgt apres(symboles
noirs)la coalescence

B.3.3. Lois de croissance

Nous avons déterminé les lois de croissance des loigles avant leur coalescence
(bulles A et B), ainsi que la loi de croissancdalbulle issue de cette coalescence (bulle C).
Les lois de croissance des bulles A et B sont dottrapolées aprés la coalescence, comme si
leur croissance en tant que bulle unique avaiteay &lors que la loi de croissance de la bulle
coalescée est extrapolée pour les temps avanalescence. Toutes les lois de croissance des

bulles A, B et C sont de typ& =AlIn(t) + B, comme les lois de croissance des bulles

uniques (Figure IV.19).
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Figure IV.19 — Lois de croissance des bulles A, B€
pour les expériences 2-1 (a), 3-1 (b), 4-1 (c) eR5d)

Afin de comparer les lois de croissance des bulitss uniques de celles des bulles issues

d’'une coalescence, nous choisissons, si possilk, loulles qui croissent dans des conditions

similaires : dans le méme globule de liquide sificat a équidistance de la paroi du globule.

Les rayons de la bulle unique et celui de la bubelescée sont soit identiques (exp2-1,

Figure 1V.20), soit la bulle unique a un rayon fisapérieur a celui de la bulle coalescée

(expl-1, exp3-3, Figure 1V.21) ; mais dans la m#godes cas, le rayon final de la bulle

unique est inférieur a celui de la bulle coales(@e4-1, exp5-2, exp5-3, exp5-4, Figure

IV.22).
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Figure 1V.20 — Loi de croissance d’une bulle uniquet d’une bulle coalescée dans le cas

Rayon (um)

ou les deux bulles ont une taille finale équivaleat

i,

Bulle issue
d’une coalescence

Bulle unique

e Bulle C
- Bulle unique

i

Exp3-3

Bulle unique
‘ g-,. Bulle issue
g d’une coalescence

[

e Bulle C
- Bulle unique

Temps (S)

Figure IV.21 — Lois de croissance des bulles unigeaet des bulles coalescées, dans le cas
ou la bulle unique a un rayon final supérieur a celi de la bulle coalescée
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Figure IV.22 — Lois de croissance d’une bulle uniogelet d'une bulle coalescée dans le cas
ou la taille finale de la bulle unique est infériete a celle de la bulle coalescée
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B.3.4. Cinétique de la coalescence

Lorsque nous observons et mesurons les rayondalesbulles qui vont coalescer,
nous nous assurons que les deux bulles suiviesgoaes dans un méme plan vertical, donc
gue la mise au point est strictement la méme psudéux bulles.

Nous avons ainsi mesuré la distance entre les lolglles qui vont coalescer, au moment de la
nucléation. Cette distance varie de 3 pm (exp23e@p9 um (exp4). On constate que le
temps entre la nucléation et la coalescence edivement bien relié a la distance entre les
deux bulles a la nucléation, pour une taille ddvgle de liquide silicaté variant de 24 um a 67
um (Figure 1V.23). Ainsi, pour I'exp5 par exempla, distance entre les deux bulles a la
nucléation est de 4 um, 5 um, 5 um et 6 pm pougdésements de coalescence 1, 2, 3 et 4
respectivement. Le temps nécessaire a la coalesgasse de 0,6 s a 2,2 s pour ces quatre

événements.

[
N
]

3
Z_10
xE
85 -4
o )l
%.S 8 -6
3 fre e
o 2 015 15 -m4
§‘—; 4 05 £l 2
g' B3 @3 B2
[a) 2
O T T T T T T T T 1

0 0,5 1 15 2 25 3 35 4 45
Temps entre la nucléation et la coalescence (s)

Figure IV.23 — Distance entre les deux bulles de part en fonction du temps nécessaire
a la coalescence pour les expériences avec HPGS8
[étiquette = numéro d’expérience ; symboles blanoscléation homogene ;
symboles noirs = nucléation sur site]

On remarque que pour la plupart des expérienceemps nécessaire a la coalescence est
également directement lié a la viscosité du liqusdeaté au moment de la coalescence
(Figure 1V.24). On constate que pour des viscositésrieures a £@Pa.s, on n’observe plus
de coalescence de bulles alors que la fin de emigsdes bulles intervient pour des viscosités
de 10° Pa.s.

Une des conditions nécessaires a la coalescengmaresbnséquent une viscosité de liquide

silicaté inférieure & TOPa.s. De plus, pour une expérience donnée, leegsas de
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coalescence s’observe dans un intervalle de vigcdai melt allant de 0,1 (exp3, exp6) a 0,9

(exp4) unités log.

Logn

15 2 2,5 3 35 4 4,5

Temps entre la nucléation
et la coalescence (s)

Figure IV.24 — Temps entre la nucléation et la coakcence en fonction de la viscosité au

moment de la coalescence

[étiquette = numéro d’expérience ; symboles blannscléation homogene ;

symboles noirs = nucléation sur site]
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B.4. Conclusions

Nous avons vu qu'au cours des experiences de déessipn realisées en CED
Bassett hydrothermale, deux types de nucléation ébét observés. Une nucléation dite
homogéene, au milieu des globules silicatés en sisgpe dans la cellule ; et une nucléation
sur site lorsque les globules de liquide silicatéchent I'une des faces du diamant de
I'enclume. Cependant, cette nucléation sur sité,aglieu a I'interface globule de liquide
silicaté/diamant, ne permet pas de suivre une llidau de sa nucléation a la fin de sa
croissance (hors champ de mise au point, limité® ées phases difficiles a caractériser). Au
cours de cet événement de nucléation sur site ete japrés apparaissent des bulles
correspondant a un événement de nucléation homof(pries au coeur des globules de
liquide silicaté ; dnb comparables a celle de laléation homogéne), mais retardée par
rapport aux experiences ou seule de la nucléatomogéne se produif(, supérieurs a ceux
de la nucléation homogene des expériences avec HiRGRit de la premiére nucléation sur

les faces du diamant.

Les différentes expériences réalisées ne sembéntrontrer une influence significative du
taux de décompression (variation de 0,023 & 0,54.& sur la pression de nucléation.

Nous avons déterminé pour notre configuration erpgntale une taille critique de globule de
liquide silicaté (R < 30-35 um) en dessous de Ikgua diffusion de I'eau vers le milieu
environnant influence la nucléation. Au-dela d'ayan de 30-35 um, les paramétres de la
nucléation (pression, densité numérique de buiesjont pas influencés par la perte en eau,
la densité numérique de bulles mesurée est de¢atel 8.10a 8.13 cm®.

Il semblerait que la densité numérique de bullésdapendante du taux de décompression, en
accord avec les données de la littérature (Figvrgsl). Nos données sont en marge de celles
des expériences de la littérature, mais il faupedgr ici que nous réalisons des taux de
décompression plus rapides que pour les autresierpés et que nous avons des conditions
P-T-X différentes des autres études, notammenfaltss pressions et des fortes teneurs en
eau. Néanmoins I'exp6 (croix rouge isolée dansidmre 1V.25), réalisée avec un taux de
décompression manuellement contrélé, plus lensegmt& des dnb tout a fait en accord avec

les données de la littérature.
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Figure IV.25 — Densité numérique de bulles en fonicn du taux de décompression
[ Ponces naturellesx Gardneret al. (1999) ;A Gardneret al. (2000) ; - Mangan & Sisson
(2000) ;0 Mourtada-Bonnefoi & Laporte (2002); Mourtada-Bonnefoi & Laporte (2004) ;
+ cette étude]

Ceci confirme que le processus de veésiculationt was significativement perturbé par le fait
qgue le volume total de I'échantillon soit petitdeinc que la nucléation, la croissance et la
coalescence peuvent étre étudiés avec une appespéeimentale en cellule a enclumes de

diamants.

Nous avons montré que la coalescence a lieu damgjlaité des expériences en proportion
relativement faible, de 22% au maximum. Le procgsda coalescence semble étre la
conséquence d’une faible distance entre les dellesh(3-9 um) et d’'une gamme de viscosité
du liquide silicaté inférieure & 1®a.s. Le phénomeéne de coalescence par collisirejy

et al, 2004) est envisageable étant donnée la faibtesité du liquide silicaté initiale (~ 10
Pa.s), mais n'a pas été observé de maniére conelursemblerait plutét que les bulles

soient relativement statiques par rapport au liguiticaté.

Enfin, nous avons établit des lois de croissanceutles en fonction du logarithme du temps,
quelle que soit la composition chimique du verreddépart, pour des bulles uniques (en
accord avec les résultats de Martel & Bureau, 2@2dj)les bulles issues d’'une coalescence.
Nos lois de croissance de bulles ne peuvent pascétnparées aux modéles théoriques ou
analytiques existants, car tous ces modeles sotfteisnes. Pour la méme raison elles ne
peuvent étre comparées avec le cas naturel. Coestqette raison que nous avons imaginé

une approche expérimentale différente plus procheas réel. Nous avons ainsi réalisé des
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expériences de décompression dans un autoclavaulfadpe interne transparent, permettant
I'observationin situ d’expériences de décompressions a températuredacdes dans des
conditions P-T-X directement comparables aux madéleoriques et applicables aux

conditions naturelles.

-167-






