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L e diagramme de phase (P, T) a eta determine pour 
les alliages Pu-n at % Ga (avec n = 2, 4, 6, 8) entre 
20 °0 et 700 °0 dans l'intervalle de pressions de 0 a 
40 kbars. De cette etude a eta deduit Lm diagramme 
it trois dllnen sions (pression, temperature, teneur % ). 
L 'accent a eta mis principalement sur les limites du 
domaine correspondant it la phase 6. 

The phase diagram (P, T) was determined for Pu­
n at % Ga alloys (with n = 2, 4, 6, 8) from 20 °0 
t o 700 °0 in the 0- 40 kbar pressure range. 

Ayant determine d 'une part Ie diagramme de 
phases du plutonium non allie sous hautes 
pressions 1), d 'autre part Ie diagramme du 
systeme binaire Pu-Ga a la pression atmo­
spherique 2) et enfin l 'influence de la pression 
sur les alliages Pu-Ga a la temperature 
ambiante 3) , nous avons etendu l'etude de 
l'allotropie de ces alliages en fonction de la 
pression P , de la t emperature T et de la 
concentration c, cherchant a representer l'evo­
lution des transformations de phases dans 
l'espace (P, T, c 0/0 ). 

Les methodes experimentales sont decrites 
dans une premiere partie, puis les resultats sont 
presentes et discutes. 

Conditions experimentales 

CHOIX DES ESSAIS 

Des trois parametres concentration, tempera­
ture, pression, la concentration est celui qu'il 
est Ie plus malaise de faire varier d 'une maniere 
arbitraire en cours d 'essai. Aussi toutes nos 
experiences ont-elles eu lieu sur des alliages de 
concentration donnee: 2, 4, 6 et 8 at% de 
gallium. 

From this work, a three-dllnensional (P, T, c%) 
diagram was deduced. The m a in emphasis was put 
on the limits of the 6 phase field. 

Das p-T-Diagramm von Pu-n At. % Ga-Legierungen 
(n = 2, 4, 6, 8) wurde zwisch en 20 lmd 700 °0 im 
Druckbereich von 0 bis 40 kbar untersucht. Aus 
diesen Ergebrrissen · wurde ein drei-dllnensionales 
p-T-c-Diagramm abgeleitet. Hauptsachlich wurden 
die Phasengrenzen del' 6-Phase untersucht. 

Nous avons effectue des mesures soit iso­
thermes f(P) soit isobares f(T). Les difficultes 
technologiques etant considerables pour les 
isothermes a T > 180 DC, la plus grande partie 
des diagrammes a ete determinee par des 
isobares. 

Les techniques utilisees pour reperer les 
transformations sont l' analyse thermique (simple 
ou differentielle) et la mesure de resistance 
electrique. 

APPAREILLAGE 

Le dispositif utilise pour l 'obtention des 
hautes pressions est un appareil a chambre et 
piston cylindriques 4) (fig. 1). Le piston en 
carbure de tungstene comprime la cellule de 
mesure dans une chambre frettee en acier 
special. Le milieu transmetteur de pression peut 
etre soit solide (pyrophyllite et talc) soit liquide 
(hydrocarbures contenus dans un recipient en 
polytetrafluorethylene). Les domaines (P, T) 
pouvant etre explores sont: 

Milieu solide : 35 kbar - 1000 DC (chauffage 
o btenu par effet Joule sur un cylindre en graphite 
incorpore it la cellule comprimee). 

Milieu liquide: 40 kbar - 180 DC (chauffage 
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1 chambre 

2 systeme de frettage de la chambre 

3 piston 

4 tete de pis-ton 

5 socle 
6 boulan de se rrage 

7 cellule 

8 dispositif de chauffage 

Fig . 1. Appareil a piston unique . 

thermocouple 

the rmocouple 
differentiel 

echantillon 

'-l-l:4--- metal de reference, 

Fig. 2. Montage d 'analyse therrni.que differ entielle . 

obtenu par une resistance electrique disposee 
it l'exterieur des frettes). 

MESURES 

- Montages. Le schema de l'appareil (fig. 1) 
com porte une cellule de mesure de resistance 
electrique en milieu liquide avec chauffage 
externe. La fig. 2 represente un montage en 
milieu solide pour l'analyse thermique differen­
tielle. 
- La pression est determinee it partir de la 
force appliquee par l'intermediaire de courbes 
d'etalonnage etablies pour chaque type de 
montage it partir de pressions de reference 

correspondant it des transformations a llo­
tropiques connues it la temperature ambiante: 
Oerium 7,5 kbar, bismuth (I ~ II) 25,4 kbar, 
thallium 37 kbar. La precision des mesures est 
de l 'ordre de ± 2 kbar entre 10 et 40 kbar. 
- Les temperatures sont reperees it l 'aide de 
thermocouples chromel-alumel places au contact 
des echantillons. L 'incertitude est de ± 5 °0 it 
500 °0. 
- Resistance electrique (R). Les discontinuites 
dans les courbes },R = t(P ou T) ont ete mises 
en evidence au cours de mesures isothermes 
(pression croissante), ou isobares (temperature 
croissante) en milieu solide ou liquide. 
- Analyse thermique. Oette technique a ete 
utilisee essentiellement pour les mesures isobares 
(temperature croissante). La vitesse de montee 
en temperature est de 7 °O/minute. 

ECHANTILLONS 

Les alliages ont ete elabores au four it arc 
en atmosphere d'argon it partir de plutonium 
contenant de l 'ordre de 700 millioniemes d'im­
puretes pour 23 elements doses. 

Apres elaboration, la teneur en Ga a ete 
determinee par analyse chimique. Les diverses 
concentrations utilisees sont: 

Teneur en Ga vi see 
Teneur mesuree. . 

246 8 
1,95 4,0 5,85 7,9 

Les echantillons, apres avoir ete mis en forme 
par filage ou usinage, ont tous subi un traitement 
d'homogeneisation de 200 heures it des tem­
peratures de 400 it 450 °0 suivant leur concen­
tration. Un contrOle micrographique a prouve 
qu'ils etaient monophases . 

Resultats 

Au cours de ce travail, les differents alliages 
ont ete etudies essentiellement au cours du 
chauffage et seul a ete note Ie debut des trans­
formations. O'est d 'ailleurs dans ces conditions 
qu'a ete determine precedemment Ie diagramme 
de phases sous pression du Pu non aIM 1), 

rappeIe sur la fig. 3. 
Les resultats sont presentes sous forme 

graphigue. A titre d'exemple, sont reportees 
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Fig. 3. Diagramme de phases du Pu non allie. 

). R 1'0rdre des temperatures croissantes, aux trans­
formations IX -+ {J , {J -+ y, y -+ 8. La fig. 6 
repn3sente Ie diagramme determine pour l'alliage 
Pu-Ga 6 at% a la fois par analyse thermique 

10 20 P(kbar) 

Fig . 4. Mesure isotherm e (100 °C) Pu-Ga 6 at %; 
R = /(P) (liquide). 

sur les figs. 4 et 5 des courbes experimentales 
ayant servi a definir quelques points de dia­
grammes de phases: 

Fig. 4: mesure isotherme (100 00) de resistance 
electrique en milieu liquide sur Pu-Ga 6 at%. 
L 'accroissement de resistance observe cor­
respond a la transformation partielle 15 -+ IX. 

Fig. 5: mesure isobare (20 kbar) de resis­
tance electrique en milieu solide sur Pu-Ga 
2 at%. Les discontinuiMs sur la courbe 
J..R= f(T) correspondent respectivement, dans 

et par mesure de resistance electrique. Les deux 
series d 'experiences sont en bon accord. Vne 
forte dispersion pour les plus basses pressions 
est a signaler, ce point sera repris dans la 
discussion. Sur la meme figure, est trace en 
traits fins, a titre de reference, Ie diagramme 
(P, T) du Pu non aIM. 

La frontiere du domaine d 'existence de la 
phase 15 seule est tres difficile a determiner, 
surtout pour les hautes temperatures . Le seul 
moyen d 'investigation qui convient vraiment 
est la mesure isotherme de resistance en milieu 
liquide. Malheureusement, la conception actuelle 
de l'appareillage pour ce type d 'essai (chauffage 
externe) ne permet pas de depasser 180 °0. La 
limite de phase proposee au del a de cette 
temperatlU'e est la seule compatible avec les 
autres donnees experimentales. 

La determination du liquidus presente aussi 
de grandes difficulMs, vraisemblablement dues 
au fait que la fusion s'etale dans un large 
intervalle de temperature. 

Sur la fig . 7 sont traces les diagrammes 
obtenus pour l'ensemble des concentrations 
explorees (2, 4, 6, 8 at%). Seuls ont eM reporMs 



308 c. ROUX E'l' AL. 

AR 

T ·c 

Fig. 6. 

o 10.0 2 00 300 4 00 Temperature ·C 

Fig. 5. Mesure isobare (20 kbar) Pu-Ga 2 at %; R = f(T) (solide). 

10 30 

_ plutonium non allie 

_ PuGa 6at % 

• res istivite (isobare) 
6. analyse thermique 

a resistlvlte (Isotherme) 

40 
Pkb 

Diagramme de phases de l 'alliage Pu-Ga 
6 at %. 

les points experimentaux provenant des mesures 
isobares de resistance electrique. Enfin la fig. 8 
represente l'ebauche du diagramme de phases 
des alliages Pu-Ga dans l'espace (P, T , c at%). 

Discussion 

L 'alliage Pu-Ga 3 at% a eM etudie sous 
hautes pressions par Liptai et Friddle 5). Si 
l 'al1ure generale du diagramme qu'ont publie 
ces auteurs est en bon accord avec nos resultats, 
les transformations lors du chauffage, a 
l'exception de la fusion, sont indiquees a des 
temperatures systematiquement plus elevees 
(50 a 80 °C) que celles reperees au cours du 
present travail. Ce fait peut etre attribue a la 
plus grande vitesse de montee en temperature 
lors des essais de Liptai (5 °C/seconde au lieu 
de 7 °C/minute). II est par ailleurs certain que 
les impuretes presentes dans Ie Pu, qui sont 
a priori differentes par leur nature et par leur 
teneur, peuvent avoir une influence sensible 
sur les transformations. 
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Fig. 7. Diagrarnme de phases des alliages 2, 4, 6, 8 at %. 

L'examen des diagrammes des plus fortes 
teneurs etudiees (6 et 8 at%) montre que la 
dispersion des points experimentaux est impor­
tante pour les plus basses pressions, celles 
comprises entre 2 et 8 kbar. Cette dispersion 
peut s'expliquer par les difficultes technologiques 
rencontrees lors de l'exploration de ce domaine 
de pression en milieu solide. Si une pression 
initiale Po est etablie a la temperature ambiante, 
l 'accroissement de temperature pendant l'essai 
fait croitre Po d'une quantite qu'il est difficile 
de maitriser. Meme si la force appliquee est 

maintenue constante, les frottements a l'interieul' 
de la chambre cylindrique sont modifies et il 
est malaise d'en tenil' compte. Leur importance 
relative est d'autant plus grande que la force 
exercee sur Ie piston est plus faible et donc que 
la pression est plus basse. Pour les quatre teneurs 
en Ga etudiees, les cOUl'bes representant la 
transformation ex -+ fJ sont sensiblement paral­
leles aux courbes correspondantes du diagramme 
du Pu non allie et les courbes fJ -+ y ne sont 
pas tres eloignees de leurs homologues. Par 
contre, il est remarquable que les lignes de 
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Fig. 8. Diagramme de phases des alli ages Pu·Ga 
dans I'espace (P, T, c at %). 

debut de transformation y -)- e soient pratique­
ment des isothermes correspondant a la tem­
perature du point triple (0, y, e) de ce diagramme 
de reference. Vne etude ulterieure plus appro-

fondie sur Ie plan metallurgique pourra expliquer 
cette particularite. 

Notons enfin que, jusqu'a present, no us 
n'avons pu mettre en evidence pour les plus 
hautes temperatures la limite d'un domaine ou 
la phase 8 existerait seule. 

Conclusion 

Le diagramme (P, T, c at%) tel qu'il est 
propose ne doit etre considere que comme une 
ebauche. n permet essentieUement d 'avoir une 
idee du volume du domaine de la phase o. II 
doit etre complete par la determination des 
intervalles de transformation. L'etape suivante 
sera l'etablissement des diagrammes isobares 
(T, c at%) et l'etude plus fine ' des alliages so us 
pression aux temperatures les plus elevees, etude 
qui devra tenir compte des phenomenes de 
diffusion intermetallique. 
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