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The elaboration has become a strategic area in the world of industry. it has
become absolutely necessary to undertake a very thorough research in this direction.
Talking of elaboration means talking in the same time of solidification because successing

in the elaboration of an alloy means successing it's solidification as well.

Therefore, we have chosen to base our research on the study of the phenomenon
of solidification in the case of alloys Al-Si for a percentage of silicon which vary between 7
9% and 22 % and for solidification rate which is between 102 and 10° °C/s. We have

chosen Al-Si because of their great use as well as their particular importance for Algeria.

For this reason, we have realised a group of process: solidification in the shell, the

drop method and melt spinning.

The study of the microstructure allowed use to take the following conclusions:
1/ We find the dendritic phase again not only in the eutectic alloys but in the
hypereutectic alloys as well. This phenomenon is due the presence of sodium,

manganese and titan. .

2/The experience proves that we can obtain a fibrous eutectic from the hypoeutectic

alloys. ~

3/ The experience proves also that the formation of colonnaires dendrites depends of

the intensity of the unidirectional macroscopic heat flux. -

4/ When the solidification rate increases, the final structure becomes thinner and

more homogenous.
5/ When the quantity of silicon increases, the final structure will become thinner.

6/The silicon crystals play the role of place of nucleation for equiaxed dendritic
phase. :

- 7/ The notion of "lamellas” and fibrous is not sufficient in order to explain the silicon
4

behaviour in the case of melt spinning.

I
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8/ The silicon crystals function as "entail" in the alpha phase (Al quasi pure) ductile.

9/ The solidification front has a spherical form in the drop method solidification,
than the final structure well behave a high homogeneity and isotropy.

10/ A shift in the initial conditions can modify a final structure in the case of same
solidification rate.

11/ The-drop method, confirm that it's more easy to observe dendritic growth in case
'\ of 2 high adding element.

The mechanic tests that are represented by toughness essays have lead the

following conclusions:

1/ The fact of varying the quantity of silicon is not enough to improve the mechanic
characteristics of Al-Si alloys. We should take into consideration the solidification

rate.

s} - e e =
3

2/ The influence of changing initial operating conditions on the mechanic
characteristics is not obvious. A deeper study should be done to obtain serious

conclusions.
As a conclusion, we can say that this research has ailowed use to understand the

behaviour of Al-Si alloys solidification. But a lot remains to be learnt  on the alloys

solidification if we want to master the elaboration technology.

I
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"INTRODUCTION

Avant de parler de l'utilisation d'un matériau dans des applications divers, 1l faut
d'abord le concevoir et 'élaborer. En métallurgie, I'élaboration est a la base de toute étude
quelle qu'elle soit (traitement thermique, mécanique, chimique ¢tc..). La maitrise de la
technologie des matériaux est tout d'abord la maitrise des procédés ci'obtention de ceux ci.
Lorsque l'on parle d'¢luboraton on pense généralement a4 un mélange liquide (alliage
métallique ou autre) qui se solidifie par la suite. Et réussir 'élaboration d'un melange cest
réussir sa solidification. La compréhension du phénoméne de solidification devient donc

fondumentale.

C'est la raison qui nous a incité a diriger notre recherche vers la solidification.
Comme matériau de base, notre choeix s'est porté sur les alliages Al-Si industriels. Certte
preéférence est due au fauit qu'actuellement, Fun des principaux axes de recherche dans le
domaine des ma{ériaux est I'étude et le développement des alliages légers. Et nous savans
que les principaux alliages légers sont a base d'aluminium car, leurs caractéristiques nous
oflrent un champ d'application trés vaste. Parmi ceux ci les alliages Al-Si que l'on retrouve
dons o plunart des domaines tels que, lindustrie automoll)il{:, meécanique, acronauligue,

¢lectroruque et maritime.

Une autre raison plus importante encore nous a guidé vers ce choix: nous savons
que mis & part l'industiie sidérurgique, la fonderie des alliages d'aluminium est l'un des
secteurs les plus important dans notre pays et plus particuliérement au niveau de la
fonderie des alliages Al-Si (fonderie de Rouiba par exemple). Et I'état économique actuel de
notrclpays nous oblige plus que jamais & investir dans la recherche de la maitrise de la
technologice d'¢laboration. Car, méme si au début il seréit difficile d'exporter nos produits

vers l'étranger pour un appart substantie]l de devise, cela nous permettra au moins de
1

diminuer nos importations pour ces types de produils. Ce qui est une autre aniére

d'augmenter notre potentiel économique ¢t commercial.
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Notre recherche consiste done, a donner une idée clare et précise sur le
comportement des alliapes Al-Si industriels, Pour cela, nous avons divisé notre thése en
deux parues:

- partie théorigque

- pariie expérimentale.

La partie théorigque comprend deux grands chapitres. Le premier étude de la
solidification nous permet de prendre connaissance des fondements de lu solidification.
C'est a dire, ce que doil connaiue tout chercheur voulant travailler dans ce domaine.

Généralement, la solidification des alliages est éludiée pour des vitesses ne dépassant pas

]'ordre_de 100 4 101 °C/s. Au deld, on aborde le domaine de la solidification rapide. Et

etant donné que d'une part, c'est une partie de notre étude et d'autre part, ce domaine est
.

peu connu de nos étudiants et chercheurs, nous avons jugé nécesgaire de lui consacrer le

second chapitre intitulé éwde de la solidification rapide. Ce chapitre nous permet de

compléter nos connaissances de base en solidification par I'introduction des principes du

phénomeéne d'amorphisation. 1l nous permet aussi d'avoir une idée sur la technologie de la

solidification rapide ainsi que des.conséquences sur la structure et ses caractéristigues.
'

La purtie expérimentale nous donne une idée sur:

- I'expérimentation c'est a dire, les techniques d'obtenton des produits
- I'étude microstructurale

- les tests mécanigues.

Nous terminons par une conclusion sur le travail réalisé.

28]
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PUHENONMENE DE SOLIDIFICATION
1/ ELEMENTS DE SOLIDIFICATION

1-1/ Introduction

La conséguence la plus évidente de la solidification est la brutale chute de
mobilite de la mariére. Cette conséquence remarqguable est le résultat d'un dégagement
important de chaleur a la solidification. 1l est d'autant plus considérable que l'alliage est
plus réfractaire. Les procédés de coulée et de fonderie sont tout d'abord, des procédés

concus pour évacuer rapidement de grandes quantités de chaleur.

.

La solidification dans les métaux et alliages est le changement de phase qui
apparait lorsgue la température décroit et atteint une valeur pour laquelle la phase lquide
devient instable, donnant naissance a une ou plusieurs phases solides formant ainsi le

nouvel état d'équilibre.
N
f.
Habituellement, la solidification dun allinge lquide se fait en deux étapes; une

étape de nucléation suivie d'une étape de crolssance.

1-2/ Nucléation

Lérude de la nucléation dans les liquides métalliques présente un double intérét:
tout d'abozd dans le cadre des méthodes d'affinage du gramn, contrdlé soit par la nucléation
hétérogéne, soit par la nucléation homogéne lors des trempes rapides en.-suit-e en lant que
phénomeéne concurrentiel d'autres transformations d'intérét pratique en particulier
I'amorphisation. |

1.



Dans les conditons habituelles, la formation ¢'un cristal solide a partir d'un
Liquide oblige les atomes contenus dans un certain volume A se structurer en se plagant
dans des positions définies, dent le résultat est la formation dun réseau cristallin

partuculier.

La stabilite d'un eristid ainsi que son développement dépendent de sa taille
uutale. Au dessous d'une taille eritique, le cristal est instable et se dissout. Un tel eristal
est appelé embryon. Au dessus de la taille critique, le cristal étant stable est capabic de
durl’cr. Un tel cristal est appelé germme. La nucléation est le processus suivant lequel ces

germes sont produits.

1-2-1/ Nucléation homogdéne

»
La nucléation qui apparait complétement au hasard a travers tout un systéme, est

dite lwoinogéne, La theéorie classique de nucléation homogéne est basée sur Vapproximation

-y e e —

"capillaire”, qui consiste & déerire les propriétés thcnﬁodynamiciucs des germes solides
formés an sein du lquide Infini a l'aidé de deux grandeurs énergétiques caracteristiques
des phases macroscopiques: un terme de volume, proportionnel & I'enthalpie libre de
solhidiiication (par unité de volume) AG,, , et un terme d'interface pfoportionncl a la tension

interfaciale oy, (3: Solide, L: Liguide).

La nucléation a partir dun métal pur liguide est l'exemple qui satisfait le mieux la

théornie de la nucléation homogéne.

Le wravail réversible W de formation d'un germe sphérique Oy, (supposée isotrope}

de rayon r, au sein d'un liquide pur a température et pression constantes s'écrit:

. § :
AG = nr’AG, +4dnoy, (1)



W pusse par un maximuimn pour un rayen criticue r, satisfaisant a la condiuon

(g 1):

HAC)
LA o)
or, ., (2)
D'oa, r, = MQO‘_,-,‘V
) . (3)
AG,

W devient done sous la forme,

n— (4)

En adaptant au phénoméne de nucléation liquide - solide la théorie de vitesse
absolue de réazction, Turnbull et Fisher [1] ont calculé la fréquence de nucléation
homogéne Jy, (nombre de germes par unité de volume du liquide et par unité de 1lemps} en

régime statonnaire:

W _
Jy =K, cxp[ 7 ) ()
Ky 10% e sd pour*]:cs métaux pur w

K: constante de Boltzman

1.2-2/ Nucléation hétéropéne

Draprés Burke [2], les échantillons massifs ont une surfusion inférieure a 5°K,
comparé avec les trés grands degrés de surfusion qui peuvent étre atteints au cours d'une

nucléation homogéne, ce qui met en évidence l'efficacité des particules étrangeres comme
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cutadyseur de nucléation pendant la solidification. On parle dans ce cas de nucléation
hetérogene. Le modele capillaire permet dans ce cas aussi de décrire uulcment le

phiénomene de nucleadon.

Pour créer un interface solide - lquide, il est nécessaire de considérer les
0. .- . . . V- . . . .
¢nargies, de Uinterface solide - impurete o g et de l'interface liquide - impureté o, (fig. 2.

S10 est l'angle de contact, 'équilibre des composantes horizontales des tensions exige que:

O,y = O, + 0, .cos8 (6)

Le travail de formation d'un germe de taille critique devient:

W—l—(inr o, (2+c039)(1—c056)2_
3(aG,) 4

(7)

Si 0= 180°, W a la méme valeur que pour la nucléation homogéne. Physiquement
cela revient a dire que le solide ne mouille pas la particule. Le germe n'a gu'un point de

contuct avec la surface.

S5i 0= 0, W= 0, il n'y a donc pas de barriére ’de nucléation. Ceci 1umpligue un
mouillage parfait, Le solide s'étend en film mince le long de la surface. Ceci est réalisable si
le catalyseur est un cristal du méral envisagé. Plus les valeurs de 0 sont faibles, plus les

catalyseurs utlisés sont efficaces.

1-2-3 Nucléauon et deeré de surfusion

aGy, étant le changement d'énergie libre volumigue, s'exprime par:
AG, = AH, - TAS, (8)

AHy: énergie interne par unité de volume

ASy;: entropie par unité de volume ~



En supposant AHy, et AS,, indépendantes de la T, on a & T (tempérarure

d'cquilibre):
AG, =0 o A, -1, A8, =0 9)
Par conséquent, le changement de AGy a toute température devient:
A,

i AG, = =71, - 7) (10]
g .

T, - T: degré de surfusion
En combinant les équations 4, S et 10, on obtient:
17

6
J, =K, exp -—l—JrUf:.,_ ——t
.3 AT, =TV KT |

1Y)

Il est donc raisonnable de conclure que la probabilité de formation des germes

stables s'accroit avec le depré de surfusion.

Nous corcluons par le fait que dans les situations pfzniques, il est rare ou la
nucleation homogéne joue un réle important dans le cours de la solidification, Il est
cependant possible qu'elle conuribue a l'obtention de structures micrographiques
extremement fines dans des grains de poudres et alliuges solidifiés rapidement, uinsi qu'a

l'obtenon de solutions sursaturées par solidification rapide.

1-3/ Croissance

La croissance d'un germe se fait par transfert d'atomes du liquide vers le cristal
solide nouvellement formé. La croissance se produit plus facilement que la nucléation., Car,
la rransformation du matériau dans un volume considérable entourant le germe qui

s'accomplir plutdt par développement de celui ci que par une nouvelle nucléation, diminue

I'eénergie globale du systéme.
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L'étape de nucléation (formation des premiers cristaux microscopiques) étant
trinclue, la solidificauon peut étre décrite en termes de transfert de matiére et de chaleur a
petite et & prande échelle. C'est a l'interface Hguide-solide que ces phénoménes de transfert

sont les plus sensibles et décisifs pour la croissance des cristaux.

1-3-1/ Phénomicnes en couche himire

1-3-1- 1 ranstert de maticre:

Dans le cas d'une surface liquide - solide plane, il est possible de distinguer

quatre zones du point de vue transfert de matiére (fig. 3 a,b):
a) le solide dans lequel seule la diffusion chimique est possible et encare est elle trés

lente
b} l'interfuce qui est le siége des reactions chimiques hétérogénes de solidification

¢) une couche limite d'épuisseur d dans le liquide ot le soluté i est transporle par

duffusion

d) le reste du lquide ot les transferts de masse se font par convecuon.

t
i
i

I-3-1-2 Transfirt de chaleur

Du point de vue transfert de chaleur, on peut distinguer trois zones (fig. 3 ¢):

a) le solide

b la couche limite de conduction thermiqgue

¢) le sein du liquide 4 température uniforme.
<
’
La diffusivité thermique est beaucoup plus grande que les coefficients de diffusion
chimique pour les métaux. La couche limite thermique est toujours plus épaisse (facteur

multiplicatif de ordre de 10 fois) que la couche limite de diffusion chimique.

1-3-2/ Stahilité morphologigue du front de solidification

Le front de solidification n'a été considérer jusqu'a présent que comme surface

macroscopique particuliére du systéme liquide - solide coincidant avec l'isotherme

10
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Ligquidus. Cette surface peut cependant adopter une morphologie différente a I'échelle de 10
ou 100 pm en fonction des sollicitations auxguelles S‘J.lc est soumise au cours de la
solidiicution. Fluctuations locules de température, choes méecaniques, courants de
convectons dans le lguide sont des perturbations qui peuvent momentanément plisser

interface (g, 4).

En plus des parameétres définis en phase de nucléaton (AG,, et ay), en
croissance, les cinétiques interfaciales et leurs anisotropies significatives de la difficulié
qu'a l'interface & se déplacer dans une direction donnée, sont aussi une caractéristique

i
determinante.

Suivant la nature des condiuons aux limites imposées par le systéme, en
paruculier la valeur de la vitesse de croissance, les modifications morphologiques de
I'interface pourront s'atténuer ou au contraire s‘amplifier naturellement. La structure du
solide est alors affectée par la morphologie du frent. Ainsi se forment les structures

cellulaires ¢t dendritiques bign connues.

En 1953, Rutter et Chalmers [3] observent que les cellules disparaissent quand ils
aupgmentent le rapport gradient thermigue sur vitesse de croissance. Pour interpréter G/v
sur la stabilitée da front lisse, ils 1:cnn[ le raisonnement thermodynamique suivant
I'interface en mouvement rejette devant elle des impuretés de telle sorte que la
temperature d'équilibre liguide - solide locale en un point du liquide peut devenir
superieure a la température réelle du liguide en ce méme point. Une protubérance du front
de solidiﬁca-tiou aura donc tendance a croitre spontanément. La meéme année Tiller,
Jackson, Rutter et Chalmers [4] quantifient cette idée et présentent la conditon

dinstabilité dans le cas dun ransfert de soluté par diffusion pure dans le Hquide:
G<miG, (12)

G et G: gradients thermique et chimique a l'interface

m: pente.



1-3-3/ Théorie dynanuque de stabilieé de Uinterface

-y 1

L'analyse précédente fondcée sur des concepts d'équilibre néglige tous les
phénomenes dynamiques qui peuvent aggraver ou stabiliser les perturbations tels que le

. transiert dg chaleur dans le solide, le degagement de l'enthalpie de fusion & l'interface, la
création d'interface. liquide - solide ete.. Par ailleurs, clic ne peul évidemment pas fournir

une description de l'évolution dans le temps de l'interfuce perturbée.
~

Pour une analyse plus fine de la dynamique de stabilisation d'une interface plane

Mullins et Sekerka [3] ont calculée I'évolution dans le temps de perturbations sinusolidales

de la morphologie (g, 5). Si nous considérons une perturbation avangant suivant laxe Ox,

son équation est de la forme:

Z=A(t).sin(w,) (13)

w est la fréquence spatiale correspondant a une longueur d'onde

,1:2—” | (14)
o

Le critére d'instabilité morphologique s'écrit:

Lt G, <m.G, .S(w)
s T, (15)
1

K, et K;: conduclivités éhermiques du solide et du liquide

Gy et G gradients thermiques du solide et du liguide

S{w): foncuon de stabilité comprise entre O et 1,

La tension interfaciale des alliages liquides reste généralement faible devant la
chaleur latente libérée aux vitesses de solidification rencontrées en métallurgie classique

. et en fonderie. Dans ce cas, la valeur de la fonction de stabilité reste voisine de 1 et les

13
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critéres de Chalmers et Sekerka se confondent. Ceci explique qu'en général le critére de
Chudmers sufut & prévorr les instabilités du front de solidification. Mads, cette simplification

cesse d'etre valable en solidification rapide.

1-4/ Phénoméne de ségrégation dans les produits solidifiés

Une solution cristdlline en équilibre avec une §dliidon liquide contendra
generalement des éléments d'alliages en moins grande quantté cue le liguide. Cette
ditftérence de composition combinée a la lenteur de la diffusion chimigue a I'état solide, est

4 Yorigine des divers ségrégations observees dans les produits de coulee.

F-d=1/ Séordranon primaire {séoréeation mineure) .

Silon compare les compositons réclles des phases solides et des phases lquides
- .y v e - . -
coexistentes duans un état de pscudo-équilibre, aux compositons théoriquement prévues

par le diugramme, on aboutit aux conclusions suivantes (fig. 6) [6]:

Par suite de la lenteur de la diffusion a Pérat solide, le premier solide conserve an
cours de la solidification une composition plus proche de sa valeur initiale S5, que de la
valeur d'équilibre c'est a dire, plus riche enr B. Il en résulte que la composition globale se
situe 4 droite de la Ligne du :sol_idu.:; idéalc, par exemple le long de la courbe 5|5, La
solidification s'achéve donc a une température 0 ', inlérieure a la température de fin de

solidification réversible O ;.

Ce processus esl généralement désigné par le terme de ségrégation prirmaire ou

mineure. 11 est d'autant plus marqué que:

a) l'écart entre solidus et liquidus est plus grand.

b) les cristaux sont plus volumineux: c'est a dire, que le nombre de germes initiaux

est plus petit.

¢) la température initiale de solidification est plus basse. Une solidification weés

rapide permet de réduire ce phénomene de ségrégation.

15
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t-4-2/ Sépréoanon seccondare {(séorépation majeure)

Lorsque la masse du metal soumise a la solidification est relativement importante,
el lorsque le refroidissement est operé tres lenterment, la ségrégation des impuretés tend a4

[y

se produire non seulement a l'échelle du enstal individuel, mais a V'echelle de l'ensemble

-
du lingot. Les impuretés et surtout celles qui donnent avec le métal de base des phases de
bas points de fusion, ont tendance O migrer ver's la région ou la solidification s'opere en
dernier. C'est le plus souvent la région centrale du lingot. Clest le processus de ségrégation
seconduire ou mgjeure, qui altere d'une maniére plus grave encore gue la segrégation
primaire 'homogenéité du lingot. Elle s'accompagne en eflfet d'une accumulation dans cette
région des paz occlus dans le métal par suite de la solubilité plus grande de ceux ci dans le
liquide que dins le solide. Ce qui entraine parfois la formation de bulles et de poches de

gaz pouvant rendre le lingot inutilisable.

" . e e
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2/ MICROSTRUCTURE ET SOLIDIFICATION

2-1/ Géndralités

i .. . P P . -
La majorité des microstructures formées lors de la solidification peuvent étre

groupées en deux catégories:

aj structures eutectiques: caractérisées par la croissance simultanée avec une

méme interface de deux (ou plusieurs) phases. Cette forme de croissance est appelée

croissance couplée,

b) structures