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Résumé

On étudie I'influence de la tension superficielle vis-a-vis de la stabilité d’'une interface électrolyte liquide/métal liquide. Le
contrdle de ce paramétre est obtenu par une polarisation électrique imposée au métal liquide. L'écoulement est réalisé dans un
cavité cylindrique a couvercle tournant et fond fixe au niveau duquel a été pratiquée une rigole annulaire remplie de gallium
liquide. On analyse le phénoméne d’apparition des ondes d'instabilité en fonction de la tension superficielle. Les résultats
expérimentaux sont comparés a un modeéle de type Kelvin—Helmholtz purement non visqueux ou corrigé par la prise en compte
de la composante normale des contraintes visqueBsesciter cet article: M. Al Radi et al., C. R. Mecanique 333 (2005).
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Abstract

Influence of the electric polarization on the instability of a liquid/liquid interface. One studies the influence of the
surface tension on the stability of a liquid electrolyte/liquid metal interface. The control of this parameter is obtained by an
electric polarization imposed on the liquid metal. The flow is carried out in a cylindrical cavity with turning lid and fixed
bottom on the level of which a annular drain filled with liquid gallium is set. One analyzes the phenomenon of appearance
of the waves of instability according to the surface tension. The experimental results are compared with a Kelvin—Helmholtz
model, purely non-viscous or corrected by taking into account the normal component of the viscous corEreiteshis
article: M. Al Radi et al., C. R. Mecanique 333 (2005).
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1. Introduction

Les phénoménes de tension superficielle au contact de deux liquides immiscibles ou d'un liquide et d'un solide
sont importants pour leurs conséquences tant sur le plan dynamique que vis-a-vis du transfert de chaleur ou de
masse. A ce titre I'état de I'interface et sa contamination éventuelle jouent un réle déterminant que I'on cherche a
contrdler pour améliorer les procédés qui mettent en ceuvre ce type d’échange entre phases.

Parmi les facteurs influents, la présence de charges obtenue par polarisation électrique de l'interface constitue
un élément d’intervention majeur pour modifier la tension de la surface de contact. Nous montrons dans cette note
comment des conditions différentes sur le plan physico-chimique modifient I'équilibre d’une goutte de liquide
métallique au contact de différents fluides par variation de sa tension superficielle et comment celle-ci, dans un
systéme dynamique d’écoulement laisse apparaitre des instabilités interfaciales.

2. Tension superficielle et état de surface

La tension superficiellg d’'une goutte de métal liquide au contact d’'une surface solide, dans de I'air ou un autre
fluide (liquide), dépend trés largement de son état de surface. Selon que le métal est au contact d'une substanc
contaminante ou tout simplement a subi une oxydation superficielle, la tension interfaciale est sensiblement affec-
tée. Les techniques de mesure pour analyser ce phénomeéne se fondent sur des considérations géométriques com
la déformation de la goutte reposant sur la surface avec laquelle elle détermine un angle deScimé&ibbde
dite de la «large goutte » due a Bouasse [1]). On désignk [gadistance entre le rayon maximatie la goutte et
son sommeD (Fig. 1). Pour une goutte de gallium (notre cas) au contact de I'air on obtient éziﬁ\s't 2y /pGa
qui devienthl2 =2y /(pca— o) lorsque la goutte de masse volumigag, est immergée dans un liquide de masse
volumiquep.

La situation du gallium dans I'air étant connue et servant de référence, on procéde alors de la fagon suivante :

ha est déterminé rapidement pour éviter I'effet d’une oxydation lente par I'oxygéne atmosphérique ; on immerge
ensuite la goutte dans I'eau et/ou dans une solution aqueuse électrolytique (soude a 53naleshasure; et
on en déduit :

__ hf pea—pi

YGg/l = VGa/a hg P

La Fig. 2 montre les photographies d’'une telle goutte dans les 3 cas précédents : on constate un affaissemen
progressif de la goutte entre le cas de I'immersion dans l'air et celui de I'immersion dangA’déaroissant alors
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Fig. 1. Schéma d’une goutte de gallium.
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Fig. 2. Trois gouttes de Gallium sous différentes conditions.
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Fig. 3. Trois gouttes de gallium sous différentes tensions électriques : (a) en contact avec l'air; (b) en contact avec I'électrolyte sans potentiel
électrique ; en appliquant un potentiel de : (¢) 0,25 V; (d) 0,75 V; (e) 1 V; (f) 1,5 V.

de 0,35 a 0,1 Wm. Ce phénomene, lié a I'oxydation de la surface du gallium, peut étre contrdlé par la polarisation
de la goutte.

On consideére ainsi I'évolution de 3 gouttes placées dans I'air, dans I'eau et dans I'électrolyte.

Les photographies (Fig. 3) montrent les variations de la forme des gouttes selon le potentiel appliqué (cathodique
ou anodique). La goutte portée a un potentiel cathodique reste brillante, sans oxyde superficiel, ce qui n’est pas le
cas de la goutte anodique.

On atracé la courbg (N/m) en fonction du potentiet (V) imposé (Fig. 4). On distingue 3 zones. Le plateau
| correspond a un potentiel cathodique réducteur, le gallium est propre et brillant : le tensi@8 N/m; le
plateau Il, de potentiel anodique, révele I'oxydation de la surface de la goutte d'aspect beaucoup plus terne :
y ~ 0,1 N/m. La zone intermédiaire montre une variation rapide-dm fonction det qui traduit le changement
de réactivité vis-a-vis de I'oxydation. A I'évidence le comportement superficiel de la goutte s’en trouve affecté ce
qui va sensiblement conditionner la stabilité interfaciale du gallium.
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Fig. 4. Evolution de la tension superficielle en fonction du po- Fig. 5. Dispositif expérimental.

tentiel électrique.

3. Application a l'instabilité interfaciale

Pour étudier I'influence de la tension superficielle sur la stabilité d’une interface liquide/liquide on a mis en
oeuvre un dispositif d’écoulement déja utilisé pour des mesures de transfert [2] ; I'élément principal (Fig. 5) en est
une cavité cylindrique remplie de liquide (eau pure ou solution électrolytique) entrainé en rotation par un couvercle
tournant en nickel. Le fond fixe comprend une rigole annulaire remplie de gallium liquide a la température de
I'expérience ¢ ~ 30°C). On impose une différence de potentiel entre le disque tournant pris comme référence et
I'anneau de gallium dont on fait varier la polarisation, jouant ainsi sur la tension interfaciale solution/gallium. La
rotation du couvercle produit un écoulement tournant du liquide dans la cavité entrainant le gallium liquide dans
sarigole.

On réalise ainsi un écoulement axisymétrique de deux liquides immiscibles, de masses volumiques différentes,
o1 €tpo.

L'analyse linéaire de l'instabilité de 'interface, de type Kelvin—Helmholtz, suivant un train d’'ondes progressives
visualisé sur la Fig. 6, a été conduite en prenant en compte la gravité et la tension superficielle (Al Radi [3]).

L'équation de dispersion liant la vitesse critiqUig et le nombre d’'ondé de la perturbation, en négligeant les
effets de bord de la rigole et la profondeur limitée de celle-ci, prend la forme suivante :

1/2 1/2

+ -

U, ~ (Pl pz) ((pz P18 yk>
102 k

La vitesse critique minimale d’apparition des ondes d’instabilité est obtenue pour le nombre d’onde critique :

ke =+/(p2—p1)g/Y

Soit :

_ (2p1+p2) vz,
Upm=—"———] (p2—p1gy

P12

suivant une expression proportionnelle & la puissaridalé la tension superficielle.

La courbe correspondante dans nos conditions expérimentales (egas= 996 kgym?; gallium : pp =
6095 kg/m?) est représentée sur la Fig. 7.

Récemment Funada et Joseph [4] ont cherché a tenir compte de la viscosité des deux liguetes) en
considérant dans le terme de contrainte normale, en plus de la pression, la contribution d’'origine visqueuse. Leurs
résultats théoriques appliqués a nos propres conditions (eaw:0,789 mPas et galliumpu, = 2,125 mPas a
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Fig. 6. Linstabilité interfaciale. Fig. 7. Vitesse critique en fonction de la tension superficielle.

6 = 30°C) sont également reportés sur la Fig. 7. On constate une évolution semblable a la précédente mais avec
des valeurs inférieures de I'ordre de 10%.

Nos propres résultats expérimentaux sont disposés, pour comparaison, sur cette méme figure ; ils corresponder
a des variations de la tension superficielle entre 0,1 et Qi,Mbtenues par polarisation électrique. Il s’avére
gu'aux faibles valeurs dg, la vitesse critique d’apparition des ondes d’instabilité est environ moitié plus faible
gue celle prévue par les modeéles ([3] et [4]) ; par contre elle s’en rapproche sensiblement aux plus grandes valeurs
dey (0,7 N/m).

Cet écart peut avoir plusieurs origines :

e L'écoulement engendré par le disque tournant présente une symétrie axiale a caractére tridimensionnel au
voisinage du fond, et donc au niveau de I'anneau de gallium; cet aspect n'est pas intégré dans le modele
bidimensionnel simplifié qui a été utilisé. Celui-ci sous-estime, de fait, le différentiel de vitesse entre les deux
liquides a l'interface.

e On observe que la surface du gallium est Iégérement bombée suivant la largeur de la rigole annulaire ce qui
introduit des modifications de I'écoulement dont I'influence est également difficile & prendre en compte dans
le modéle, mais qui peuvent aussi induire des effets locaux d’instabilité interfaciale.

La turbulence n’est probablement pas en cause ici, dans la mesure ou le nombre de Reynolds reste inférieur &
la valeur critique du régime turbulent,@lx 10° contre 3x 10°).

4. Conclusion

La polarisation électrique de I'interface métal liquide/liquide permet de contrdler efficacement la valeur de la
tension superficielle au niveau de ce contact; on peut dés lors analyser I'importance de la tension superficielle vis-
a-vis de l'instabilité interfaciale et imaginer mesurer cette grandeur en suivant une telle procédure. Cette approche
peut également se révéler utile pour prévoir les phénomenes de transfert aux interfaces fluide/fluide [5].
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