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Introduction générale

Une préoccupation majeure de la société d’aujourd’hui est la protection de ’humain et de son
environnement. La société se doit de progresser en conciliant a la fois le développement
économique, la croissance des pays émergents, la préservation de I’environnement et la gestion
raisonnée des ressources naturelles. Les enjeux écologiques liés au réchauffement climatique, et
plus généralement la lutte contre la pollution ont occasionné une révolution sans précédent
dans le domaine des transports. En particulier, le durcissement des normes européennes
d'émission, Euro, qui fixent les imites maximales de rejets polluants pour les véhicules neufs
roulants est une traduction concréte de cette évolution. La Table 1 présente 1’évolution de ces
normes depuis les années 1990 a nos jours.

Normes Euro 1 Euro 2 Euro 3 Euro 4 Euro 5 Euro 6
e (L/07/1996) (1/01/2001) (1/01/2006) {1/01/2011) (1/09/2015)
NOx - -
500 230 180 80
(mg/km) - -
— 2720 1000 640 500 500 500
(mg/km)
Particules - - - -
. o) .,
Tl 140 100 30 25 3 4.5

Table 1 : Evolution des limites d’émission pour les véhicules neufs des particuliers

En réponse aux options environnementales retenues par 'Union Européenne, les constructeurs
automobiles ont largement orienté leur R&D vers des techniques de dépollution et de
réduction de la combustion de carburant. A titre d’exemple, un véhicule vendu en 2006 (norme
Euro 4) émet globalement deux fois moins de polluants qu’un véhicule mis sur le marché en
2002. Pour atteindre ce résultat, de nombreux progres technologiques dans le domaine de la
motorisation, tels que I'allegement des structures et des filtres a particules, ont été réalisés. On
peut noter de plus que depuis 1980, les émissions de particules de suie automobiles pour les
moteurs Diesel ont été divisées par quatre et sont réduites a la imite du mesurable, inférieures
a 0,005 g/km. En revanche, il n’est pas possible d’éliminer les suies qui transitent de la chambre
de combustion dans le lubrifiant via la zone Segments-Piston-Chemise (SPC).

Chemise
Segments

Piston

Figure 1 : Vue en coupe d’un moteur thermique montrant la zone Segments-Piston-Chemise
d’aprés [1]
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La poursuite des innovations technologiques sur les véhicules et les carburants reste un point
clé a la fois pour les constructeurs automobiles, les formulateurs de lubrifiants, et les
élaborateurs de traitements et revétements de surfaces. Ainsi, de nombreuses recherches
portant sur la diminution des pertes par frottement mécanique dans les moteurs Diesel ont été
menées au cours de ces dernieres décennies. I'idée proposée est en particulier, didentifier des
voles d’amélioration du rendement mécanique des moteurs a combustion interne Diesel. Dans
les moteurs Diesel, le contact Segments-Piston-Chemise (SPC) représente a lui seul pres de
40% des pertes d’énergie par frottement mécanique totales du moteur, soit 5 % de la
consommation carburant sur cycle (Figure 2).

MCB : Maneton-Coussinet-Bielle
Dist : Distribution

Autres : Accessoires, pompes & eau et & huile

SPC: Segments-Piston-Chemize

Autres
15-20%

—

Figure 2 : Répartition typique du frottement dans un moteur Diesel d’aprés 2]

Actuellement un piston est classiquement équipé de trois segments (Figure 3a) :

— Le segment coup de feu,
— Le segment d’étanchéité,

— Le segment racleur.

La contribution de chaque segment et du piston au frottement SPC est représentée sur la Figure
3b. Par ailleurs, dans la zone SPC, le frottement se répartit entre le régime de lubrification
hydrodynamique et limite selon la distribution présentée sur la Figure 4.

100%:
90
B0%
T0% W Segment coup de few
Segment coup de feu E 0% Segment d'étanchéité
E
0% mSegment racleur
Segment d'étanchéité f a0%
- B Jupe du Fiston
Segment racleur 0%
Chemise 20%
Piston 108
0
Segments-Fiston-Chemise
a) b)

Figure 3 : a) Systeme SPC et b) Répartition moyenne du frottement par éléments
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Total Hydro

M Total Limite

B3%

Figure 4 : Répartition du frottement SPC selon les régimes de lubrification

La premiere constatation est que le frottement SPC est majoritairement concentré sur les
segments coup de feu et racleur. La seconde constatation est 'importance du frottement dans le
fonctionnement en régime mixte/limite du systeme SPC. Il est donc essentiel d’étudier le
frottement SPC pour ces régimes de lubrification et trouver de nouvelles solutions agissant
directement au niveau de la segmentation afin de réduire leurs contributions.

Il apparait donc nécessaire de provoquer une rupture technologique dans le domaine de la
lubrification de la segmentation en modifiant non seulement la nature des surfaces des pieces
mécaniques en contact mais également la chimie des additifs de lubrification présents dans les
lubrifiants. Cette performance peut étre atteinte au niveau du contact SPC a condition de
développer de nouveaux revétements permettant d’augmenter la durabilité des moteurs Diesel
et capables de fonctionner sous conditions extrémes couplant a la fois haute température et
environnement agressif, constitué d’un mélange complexe de lubrifiant plus ou moins visqueux,
de particules de suie plus ou moins agglomérées et de phases gazeuses provenant de la

combustion.

La lubrificaion d'un contact et le frottement qu’il génere sont gouvernés par différents
parametres :

— Maténaux et état des surfaces en contact,

— Caracténistiques physico-chimiques et rhéologiques de 'huile et notamment la nature
des additifs et leur impact sur la dispersion des suies générées lors du fonctionnement
du moteur Diesel,

— Sollicitations mécaniques et thermique du contact.

Cette multitude de parametres regroupe un vaste champ de compétences, parfois transverse et
complexe. C’est pourquoi un projet de recherche a été mitié entre plusieurs partenaires experts
dans ces différents domaines. Il s’agit du projet ANR ECOLUB (Economie d’énergie dans les
moteurs Diesel : approche holistique couplant revétements DILC/Diamant et nouveaux
Lubrifiants). Le projet de recherche ECOLUB s’appuie sur un partenariat étroit et parfaitement
complémentaire d’'un constructeur automobile (PSA), d’un groupe pétrolier (TOTAL), d’'un
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concepteur de revétements de surface (IREIS), de deux laboratoires de recherche
fondamentale, I'un spécialiste de tribologie (LTDS) et I'autre de sciences analytiques (LLSA).

Le projet ECOLUB a pour objectif de proposer des solutions durables pour diminuer la
consommation du moteur Diesel via la réduction des pertes par frottements dans la zone
moteur SPC et de 'usure des pieces dans les moteurs pour augmenter sa durabilité. Pour cela,
il est envisagé d’associer des revétements a base de carbone fonctionnels (matériau
multifonctionnel présentant a la fois une dureté élevée, une bonne résistance a I’abrasion et un
frottement lubrifié particulierement bas face aux métaux de l'ordre de 0,1), renforcant la
résistance mécanique des surfaces frottantes, avec un lubrifiant a caractere Fuel Economy Low
SAPS de haute technologie, basé sur des composants nouveaux et répondant aux normes
ACEA (Association des Constructeurs Européens d'Automobiles), optimisé pour ce type de
revétement, constitué de nouveaux additifs de lubrification spécifiques ajoutés dans le lubrifiant.
Deux approches sont développées au sein de ce projet : la premiere est focalisée sur le
développement de nouveaux lubrifiants en synergie avec les revétements a base de carbone
fonctionnels, la deuxieme concerne la compréhension des mécanismes de lubrification de ces
revétements en présence de lubrifiants vieilllis en fonctionnement, pour des conditions

cinématiques de contact stationnaires et transitoires.

Cette these est le coeur de la deuxieme approche du projet ECOLUB. Elle s’appuie sur des
outils de tribométrie originaux pour reproduire les cinématiques particulieres des contacts
mmpliqués au niveau de la segmentation et ainsi balayer 'ensemble des régimes de lubrification
pour des contacts DLC lubrifiés. Cette these s’attache a identifier I'influence d™un lubrifiant
viellli en fonctionnement (impact de la solubilisation du carburant, des particules de suie et
d'oxydation) sur les mécanismes de lubrification de couches minces dures de type DLC, du
régime hydrodynamique au régime limite en passant par la lubrification mixte. Cette these
s'intéresse plus particulierement aux phénomenes transitoires générés par le passage des suies,
ou par une annulation temporaire de la vitesse d’entrainement représentative des cinématiques
de contact observées en zone SPC, sur les mécanismes de lubrification et les mécanismes de
frottement associés.

Apres avorr situé 'mtérét du sujet vis-a-vis des enjeux industriels et scientifiques, le chapitre 1
dresse un état de I'art de la lubrification des moteurs Diesel en présence de suies. La synthese
des phénomenes mis en jeu lors de 'utilisation d’un lubrifiant vieilli contenant des particules de
sute permet d’identifier les verrous scientifiques et techniques a lever.

Focalisé sur la modification de la nature des surfaces, le chapitre 2 présente les principales
techniques d’élaboration des couches minces de type DLC ainsi que la caractérisation des

dépots développés et utilisés dans le cadre de cette these.

Le chapitre 3 présente, au travers d’une analyse expérimentale, les mécanismes de lubrification
pour plusieurs surfaces et lubrifiants, dont le lubrifiant formulé vieilli, en régime stationnaire a
partir de la connaissance simultanée de la cinématique de contact, des épaisseurs de film
lubrifiant et des forces de frottement. En particulier, ce chapitre étudie la capacité des
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lubrifiants a former un film séparant les surfaces et leur réponse en frottement en fonction des
surfaces, revétues DLC ou non.

Le comportement tribologique du film interfacial est étudié dans le chapitre 4, dans un régime
stationnaire, au travers d’une cinématique bien particuliere qui permet 'observation directe
d’'un phénomene rapide d’agrégation des suies qui se déplacent au sein d’un contact lubrifié.
Une loi additive est proposée afin d’interpréter I'origine du frottement et de son évolution en
fonction du temps de cisaillement. Les conditions tribologiques sont ensuite modifiées afin
d’étudier le role de la vitesse de glissement et son influence sur les phénomenes d’agrégation

observés.

Plusieurs cinématiques trapézoidales, alternant des phases de roulement pur et de glissement
pur via des rampes linéaires de vitesses, ont été utilisées dans le chapitre 5 pour simuler le
comportement tribologique de divers couples lubrifiant/surfaces dans des sollicitations
transitoires d’accélération et de décélération afin d’analyser les mécanismes d’agrégation des
sules dans un contact lubrifié et leur corrélation avec le frottement. Nous proposons ensuite
une modélisation rhéologique de la force de frottement générée par les iterfaces lubrifiées lors
de ces régimes transitoires en couplant les mesures instantanées d’épaisseur de film d’huile a
celles de la contrainte de cisaillement associée. Ein appui sur ces interprétations physiques, les

effets de la vitesse ainsi que la nature des surfaces sont également analysés.
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Chapitre 1

Lubrification des moteurs Diesel en présence
de suies
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1.1.Introduction

Pour assurer un bon fonctionnement du moteur, certains organes comme les paliers, 'arbre a
cames et l'assemblage Segments-Piston-Chemise (SPC) nécessitent d’étre lubrifiés. Pour y
parvenir, un film de lubrifiant est généralement interposé entre les organes en contact et en
mouvement relatif pour empécher d’atteindre des contraintes de cisaillement extrémes a
I'interface et diminuer les pertes d’énergie par frottement mécanique. Au cours du
fonctionnement du moteur, le lubrifiant fimit par vieillir rrémédiablement. Il se dégrade
perpétuellement dans des zones bien spécifiques, comme la zone Segments-Piston-Chemise qui
regroupe les conditions les plus séveres pour le lubrifiant. Les sources de dégradations sont
multiples (température du lubrifiant, gaz de combustion, carburant mmbralé, matieres
charbonneuses, charge appliquée au moteur) et proviennent des conditions de fonctionnement
du moteur et de son environnement. Dans le cadre d’un fonctionnement normal du moteur,
les suies impactent fortement la dégradation du lubrifiant et entrainent une modification
uréversible du fonctionnement tribologique des organes concernés. lLes performances
tribologiques du lubrifiant vont se mesurer, d’'une part, par la rhéologie du lubrifiant et le
frottement associé, et d’autre part, par une diminution de la protection du moteur. La
connaissance et le controle du vielllissement des lubrifiants sont primordiaux pour maitriser la
durée de vie et la fiabilité du moteur.

La premiere partie de ce chapitre présente le lubrifiant moteur d’'un point de vue de sa
composition, de ses propriétés rhéologiques et de son vieillissement. La deuxieme partie du
chapitre présente le lubrifiant vieilli en tant que suspension colloidale et aborde la notion de
forces mterparticulaires, de stabilisation et de diffusion des particules colloidales dans un fluide
visqueux. Enfin, la troisieme partie du chapitre présente un état de 'art sur les mécanismes de

lubrification en présence de particules solides de suies.

1.2. Lubrifiant moteur : un produit multifonctions

1.2.1. Composition des lubrifiants
La formulation d’une huile commence par le choix du mélange des bases afin d’apporter les
caractéristiques de rhéologie et de point d’écoulement essentielles au lubrifiant. Il est possible
de classer les huiles de base en trois catégories distinctes :

— Les bases végétales proviennent de plantes oléagineuses. Elles sont biodégradables et
offrent de bonnes performances tribologiques. Ces bases restent malgré tout trés peu
utilisées a 'heure actuelle dans la formulation des huiles moteurs en raison de leur
viscosité élevée et de leur manque de stabilité.

— Les bases minérales sont essentiellement obtenues a partir du pétrole brut. Elles se
composent principalement d’hydrocarbures saturés, paraffines et naphtenes, ainsi que
d’hydrocarbures insaturés, les aromatiques. Ces huiles offrent de bonnes performances
a froid grace aux paraffines ainsi qu'un bon pouvoir solvant et de bonnes propriétés
rhéologiques. Ces bases sont de fait tres utilisées dans la formulation des huiles moteurs.

— Les bases synthétiques sont obtenues par synthése chimique et se composent de
molécules reconstituées, modelées et taillées sur mesure dans des conditions de
température et de pression completement maitrisées. Ces huiles ne contiennent en

général aucun des composés instables ou 1mpuretés (composés sulfurés et acides,
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composés azotés, oxygene, impuretés métalliques) décelables dans les huiles minérales
qui peuvent nuire a une bonne lubrificaion. Les bases synthétiques offrent des
propriétés rhéologiques supérieures aux bases minérales (indice de viscosité supérieur a
120 et pomnt d’écoulement bas) et une bonne résistance a ’oxydation.

Les bases minérales et synthétiques sont répertoriées en cing groupes selon la classification API
(American Petroleum Institute). Elles se différencient selon trois critéres : leur pourcentage
massique en hydrocarbures saturés, leur pourcentage massique en soufre et leur indice de
viscosité (Table 2). Les groupes I a III caractérisent les bases minérales et les groupes IV, V, les
bases synthétiques.

Bases minérales Bases synthétigues
Groupe 1 Groupe I Groupe I Groupe IV Groupe V
Hydrocarbures
saturés en masse %o =20 = 90 = 90 PAO Esters et
Soufre en masse % = 0,03 = 0,03 =,03 autres
Indice de viscosité = 120 = 120 =120

Table 2 : Classification API (American Petroleum Institute) des huiles de base minérales et
synthétiques - adapté de [3]

Les lubrifiants moteur possedent des propriétés et des caractéristiques tres variées qui different
le plus souvent entre un moteur Diesel et un moteur essence. D’une facon générale, les
lubrifiants se composent de deux éléments fondamentaux : un mélange de bases minérales
et/ou synthétiques, auquel on ajoute une quantité d’additifs (de 5 a plus de 20 % en masse) pour
les dernieres huiles multigrades pour moteurs Diesel fortement suralimentés (Figure 5). En
effet, malgré les propriétés remarquables des huiles de base, la protection compléte du moteur
ne peut étre obtenue que par des additifs spécifiques. Ces derniers viennent alors renforcer ou
apporter de nouvelles propriétés aux huiles de base. Ces additifs, d’origine et de structure tres

variées, se décomposent de la maniere suivante :

v' Additif modificateur de viscosité : ce sont des polymeres qui agissent comme
épaississant a chaud et restent inertes a froid. Le mécanisme d’action de cet additif
réside dans la force des mteractions solvant/polymeres. Celle-c1 dépend directement de
la température et provoque un déploiement des pelotes de polymeres lorsque 'agitation
thermique augmente,

v' Additif modificateur de frottement: ce sont des composés organiques, souvent de
nature polaire, utilisés pour hmiter le coefficient de frottement dans des régimes de
lubrification mixte et lmite. Le mécanisme d’action de cet additif est alors I'adsorption
aux surfaces par physisorption ou chimisorption,

v' Additif antiusure : ces composés créent un film protecteur sur les surfaces qui va alors
s’'user et se renouveler au cours du cycle moteur. Le mécanisme d’action de cet additif

débute par une physisorption sur la couche d’oxyde des surfaces, puis par une
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décomposition chimique et une adsorption des produits de décomposition pour former
ensuite la couche protectrice,

Additif anticorrosion : il prévient la formation de corrosion sur les pieces métalliques.
Ces composés agissent sur les surfaces en formant un film protecteur physisorbé mais
également au coeur du lubrifiant en neutralisant les acides de combustion et les produits
d’oxydation,

Additif antioxydant : ce sont des composés organiques qui protegent les huiles de base
contre 'oxydation. Le mécanisme d’action dépend de la nature de l'additif. Par
exemple, les phénols et les amines vont agir sur des radicaux libres pour empécher la
propagation de I'oxydation tandis que les dithiophosphates de métaux vont détruire les
péroxydes qui sont des produits formés au cours du processus d’oxydation,

Additif antimousse : ce sont des polymeres, insolubles dans le milieu, qui s’agrégent a
I'interface air/huile ou se trouvent également les films tensio-actifs responsables des
mousses. Le mécanisme d’action est alors la destruction et/ou la stabilisation de la
mousse, par I’élimination ou la modification partielle ou totale, des films superficiels,
Additif détergent : ce sont des composés organo-métalliques polaires qui maintiennent
les 1mpuretés en suspension. Le mécanisme d’adsorption de cet additif sur les
mmpuretés du lubrifiant (telles que les suies) conduit a des forces de répulsion qui
assurent leur solubilisation dans ’huile,

Additf dispersant : 1l permet de neutraliser, solubiliser et disperser les particules solides
générées par le moteur et les produits de réactions chimiques. Le mécanisme d’action
de cet additif est dii a I'adsorption de molécules a la surface des particules solides

empéchant ainsi le contact direct entre ces dernieres.

Ainsi, les propriétés obtenues a partir de la formulation complexe des huiles permettent de

satisfaire les exigences les plus séveres imposées par les constructeurs automobiles. Les

fonctions désirées sont nombreuses et font des lubrifiants des produits de haute technologie :

v
v

<

Faciliter la mise en route des organes a toutes les températures,

Réduire les pertes mécaniques par frottement et diminuer les températures de
fonctionnement des surfaces en contact,

Combattre 'usure des surfaces en contact,

Protéger les organes mécaniques contre la corrosion,

Contribuer a I'étanchéité aux gaz et aux hiquides comme pour les segments de la zone
SPC,

Nettoyer les surfaces et les circuits,

Absorber les chocs et réduire le bruit.
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Figure 5 : La formulation d’un lubrifiant se compose généralement de deux éléments
fondamentaux : un mélange de bases (minérales et/ou synthétiques), auxquelles on rajoute une
quantité d’additifs de 4 jusqu’a plus de 20 % en masse

1.2.2. Propriétés rhéologiques des lubrifiants

Les lubrifiants moteur contiennent de nombreuses molécules dont la structure et la taille
controlent, au premier ordre, une propriété physique fondamentale en lubrification par voie
liquide : la viscosité (cinématique ou dynamique). La viscosité, qui dépend fortement de la
température, de la pression et de la vitesse de déformation, impacte directement sur les pertes
mécaniques par frottement, la capacité de charge et les épaisseurs de films d’huile [4]. Par
conséquent, la viscosité du lubrifiant est habituellement choisie afin d’assurer, en terme
d’énergie, une performance optimale en fonction de la température de fonctionnement du
systeme mécanique. Si le lubrifiant est trop visqueux, 1l faudra fournir beaucoup plus d’énergie
pour mettre des organes en mouvement, cecl engendrant des consommations d’énergie
excessive avec réduction des rendements. Si 'huile est trop fluide, la qualité de la lubrification
est réduite avec un risque d’usure prématuré des organes en mouvement.

La viscosité dynamique, n, caractérise la résistance d’un fluide a I’écoulement sous cisaillement.
Elle est déduite de la lo1 de Newton régissant I'écoulement laminaire d'un fluide visqueux entre
une surface mobile animée dune vitesse u et une surface fixe distante de la surface mobile
d'une distance h égale a I'épaisseur du film d'huile (Figure 6). Elle s’exprime :
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T
n=vw (1)
h
T C
- ©
Y
avec :
n est la viscosité dynamique [Pa.s],
T est la contrainte de cisaillement s’exercant sur le fluide [Pa],
u est la vitesse relative des surfaces [m.s'll,
h est 'épaisseur de film d’huile [m],
Y est le taux de cisaillement [s™].
T
—_—
ux=1l h
Nombre infini de
h couches minces
de film d huile
/ | u=1>0

Figure 6 : Représentation schématique du film lubrifiant séparant deux surfaces planes en
contact - adapté de [3]

La viscosité cinématique est déduite de la mesure du temps d’écoulement d’un volume d’huile
fixé dans un tube capillaire de géométrie connue. Elle est aussi définie comme le rapport entre
la viscosité dynamique et la masse volumique du lubrifiant :

|3
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avec :

v est la viscosité cinématique [mz.s'l],
n est la viscosité dynamique [Pa.s],

p est la masse volumique [kg. m'3].
Effet de la température

La viscosité des lubrifiants, formulés ou non, varie énormément avec la température : plus la
température augmente et plus la viscosité décroit. Néanmoins, cette variation dépend de leurs
structures chimiques [3]. Un critere plus industriel que la viscosité a été introduit pour
différencier aisément le comportement des huiles sur de grandes plages de températures :
I'indice de viscosité (VI, pour Viscosity Index). Il est basé sur la comparaison a 40 et 100 °C de
la viscosité de T'huile considérée avec celle de deux huiles de familles différentes dont les VI
sont arbitrairement fixés a 0 et 100. Plus la valeur de I'indice de viscosité est grande et plus la
viscosité du lubrifiant est stable en dépit de l'augmentation de température. Le controle précis
de I'indice de viscosité permet d’assurer la qualité et la stabilité de '’huile pour une utilisation
donnée.

Il est possible de modéliser 'évolution de la viscosité en fonction de la température (Figure 7)
de différentes manieres selon plusieurs lois plus ou moins empiriques rappelées dans la table ci-
dessous (Table 3) :

Loi Modele Commentaires
Le plus simple, valable sur de
— pg—aT :
anen 1= be petites plages de température
Walther (v + q) = bd¥/™ Modéle de FASTM
Vogel n = ﬂﬂﬁ Le plus préciz

Table 3 : Modéles les plus utilisés pour décrire I'évolution de Ila viscosité d’'une huile en
fonction de Ia température - daprés [3]

En confrontant ces modeles aux mesures expérimentales, on observe que la meilleure
approximation de I’évolution de la viscosité en fonction de la température est donnée par la loi
de Vogel [3].
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Figure 7 : Evolution de la viscosité cinématique en fonction de la température pour une

sélection de Iubrifiants dans le diagramme ASTM - d'aprés [3]. Lindice de viscosité des
Iubrifiants est également porté sur la figure

Effet de la pression

L’effet de la pression est tout aussi important que 'effet de la température car la compressibilité
des huiles joue un role important dans la formation des films lubrifiants et en particulier, dans
les contacts. Ainsi, sous pression, la viscosité augmente fortement et le lubrifiant tend alors vers
un état solide. Pour un lubrifiant considéré, la valeur du coefficient de piézoviscosité o permet
de quantifier 'impact de la pression sur la viscosité. Ce coefficient, généralement compris entre
5.107 et 40.10° Pa?, dépend de la température du lubrifiant : sa valeur diminue lorsque la
température augmente. L’effet piézovisqueux du lubrifiant doit étre pris en compte car 1l pilote
la mise sous pression du lubrifiant et gouverne en partie l'établissement des films lubrifiants en

régime de film complet [5].

La loi de Barus [6] permet de déterminer, en premiere approximation et pour des pressions de
contact modérées (= 200 MPa), la viscosité sous pression a une température donnée en
fonction de la viscosité a pression atmosphérique, du coefficient de piézoviscosité et de la
pression moyenne qui regne dans le contact :

n(P) = noexp(aP) (4)

avec :

n(P) estla viscosité a la pression P [Pa.s],
No est la viscosité a la pression atmosphérique [Pa.s],

a est le coefficient de piézoviscosité [Pa!] dont la valeur peut étre mesurée

expérimentalement ou bien encore approchée par la relation de Wooster [3] :
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a = (0,6 +0,965logmn,).1078 (

=3
-

Plus tard, Roelands [7] exprime de maniere plus précise la relation rehant la viscosité et la

pression :
P, P1* -
nP) = noexp([a—o] I—l + [1 + —] l) )
Z P,
P
a;o =In(n,) + 9,67 @)
avec :
z est 'index de piézoviscosité et vaut typiquement 0,6 [,
Po est une constante de pression du modele et vaut typiquement 1,98.10° [Pal.

La Figure 8 compare les relations de Barus et de Roelands en considérant le cas d'une huile
minérale pour laquelle le coefficient de piézoviscosité vaut typiquement 20 GPa™. Pour les
valeurs de pression élevées, supérieures a 0,2 GPa, la lo1 de Barus surestime considérablement
I’accroissement de viscosité. Le choix de 'une ou lautre des relations pour déterminer

I’évolution de la viscosité relative n/ne en fonction de la pression est de premier ordre.

40

30 Barus
£ !
= 20 4 -
= -
— 1 _ -~ Roelands

"-!"
10 4 _-
-
A -
-
-
s
0 — 7

0 0.4 0.8 1,2 1,6 2
P (GPa)

Figure 8 : Comparaison de I'évolution de Ia viscosité relative n/My en fonction de la pression
pour une huile minérale de coefficient de piézoviscosité a de 20 GPi', d'index de
piézoviscosité z de 0,6 et pour une constante de pression Py de 1,98.1 * Pa- d’aprés [8]. La
courbe continue correspond a [lestimation selon la loi de Barus tandis que Ila courbe
discontinue correspond a I'estimation issue de la loi de Roelands. Au-dela de 0,2 GPa, le
modeéle de Barus surestime considérablement la viscosité sous pression
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Effet du cisaillement

Les huiles minérales et synthétiques ne comportant pas d'additif améliorant I'indice de viscosité
sont souvent considérées comme des fluides Newtoniens, c'est-a-dire des liquides dont la
viscosité est parfaitement indépendante du taux de cisaillement [3]. Néanmoins, de nombreux
fluides n’obéissent plus a cette lo1 lorsque le taux de cisaillement (ou vitesse de déformation)
attemnt des valeurs suffisamment élevées. On parle alors de fluides non-Newtoniens. Il existe
deux types de comportement non-Newtonien : les fluides non-Newtoniens au comportement

mdépendant du temps, et les fluides non-Newtoniens au comportement dépendant du temps.

Ainsi, les fluides rhéofluidifiants ou pseudoplastiques, dont le comportement est indépendant
du temps, volent leur viscosité diminuer quand le taux de cisaillement augmente. Différents
modeles ont été proposés pour décrire ces comportements. Le modele d’Eyring [9],[10]
suppose que I'écoulement du fluide résulte d’'un processus thermiquement activé au cours
duquel un élément unité de fluide se déplace dun point d’équilibre a un autre. Dans ce
modele, la viscosité varie comme :

To Y 8)
= —/ar sinh -—
n 7 g (Yo)

ou Tg est la contrainte d’Eyring au-dela de laquelle les effets non-Newtoniens apparaissent, et 7,

le taux de cisaillement associé tel que g = T/, No la viscosité Newtonienne.

Un autre modele, celui proposé par Cross, considere que la dimiution de la viscosité associée
a une augmentation des taux de cisaillement s’explique par la formation et la rupture de liens
structuraux [11]. La viscosité s’écrit :

No — Nowo
N=Ne +—x 9)
o

ou no est la viscosité Newtonienne aux faibles taux de cisaillement, et n., est la viscosité
Newtonienne aux taux de cisaillement élevés. y. est le taux de cisaillement critique, et n est un

parametre du fluide.

Les fluides viscoplastiques, quant a eux, présentent un premier comportement Newtonien puis
la viscosité varie avec le taux de cisaillement. La contrainte de cisaillement atteint une valeur
constante, limite, dite contrainte plastique, indépendante du taux de cisaillement. Les fluides a
seuils s’écoulent au-dela d’une certaine contrainte seuil, de facon Newtonienne ou
rhéofluidifiante.

Le comportement peut également dépendre du temps. Ainsi, pour les fluides thixotropes, la
viscosité diminue quand le taux de cisalllement augmente et ce, de facon temporaire. Le
mécanisme d’action résulte de la destruction temporaire de la structure sous cisaillement suivie
de sa reformation au-dela d’un certain temps [12].

Page 31 sur 156



Les lubrifiants moteur multigrades a haut VI présentent habituellement un comportement
rhéofluidifant. Ces lubrifiants modernes sont sensibles au cisaillement mécanique et voient leur
viscosité chuter de facon réversible lorsque la vitesse de déformation est élevée (Figure 9) et de
facon permanente apres un certain temps de fonctionnement sous haute wvitesse de

déformation.

100
Taux de cisaillement

@ Pelotes de polyméres
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Figure 9 : Evolution de Ia viscosité en fonction du taux de cisaillement pour un lubrifiant
moteur multigrade 4 haut VI - daprés [13]. Un comportement non-Newtonien de type
rhéoflurdifiant est mis en évidence. Plus le taux de cisaillement augmente et plus la viscosité du
Iubrifiant diminue. A fauble taux de cisaillement, les polymeéres (additifs) sont sous forme de

.....

pelotes ce qui donne la viscosité initiale du lubrifiant. Plus le taux de cisaillement augmente et
plus les pelotes de polymeéres se déroulent ce qui fait chuter Ia viscosité du lubrifiant. Lorsque
le cisaillement est tel que toutes les pelotes de polyméres sont complétement déroulées, Ia
viscosité finale du Iubrifiant correspond 4 Ia viscosité de I'huile de base seule

Ainsi, 'ajout d’additifs modificateurs de viscosité aux huiles de base, tels que des polymeres,
modifie le comportement rhéologique des lors que le taux de cisaillement atteint
habituellement 10* s, En effet, les pelotes de polymeres utilisées comme additif s’alignent au
fur et a mesure que le taux de cisailllement augmente ce qui provoque une chute de viscosité du
mélange. Le mécanisme d’alignement des polymeres provient des iteractions entre les forces
hydrodynamiques dues a I'écoulement, et les forces solvant/polymeres dues a I'agitation
thermique [13]. La chute de wviscosité s’amorce lorsque les forces hydrodynamiques sont
supérieures aux forces thermiques. Cette chute est caractérisée par le taux de cisaillement
critique, signature du polymere mtroduit dans le lubrifiant. La description précise de ces forces

sera abordée dans la partie 1.3 du chapitre.
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1.2.3. Vieillissement des lubrifiants

1.2.3.1. Les différents types de dégradation

La connaissance et la maitrise du vieillissement des lubrifiants sont primordiales pour la durée
de vie et la fiabilit¢é d’'un moteur. Les sources de dégradation des lubrifiants sont multiples et
proviennent du fonctionnement du moteur et de ses conditions thermodynamiques séveres, de
I’environnement riche en air et en gaz de combustion, du régime et de la charge appliquée au
moteur. Les dégradations résultent, entre autres, des impuretés telles que des suies, des
particules d’usure, des produits de combustion et du liquide de refroidissement [13]. Les
différents types de dégradation que subit le lubrifiant sont décrits ci-apres :

— Phénomeénes d’oxydation : une réaction chimique de type oxydo-réduction dégrade le
lubrifiant en présence d’oxygene. La théorie des réactions en chaines de radicaux libres
s’applique au phénomene d’oxydation des hydrocarbures. Les radicaux libres sont des
molécules comportant au moins un électron libre dans une couche externe. Ils sont
capables d’extraire un électron des molécules voisines pour combler la vacance de leur
couche externe et possedent une grande réactivité chimique. Korcek et al [14]
proposent un mécanisme d’oxydation des huiles moteur en plusieurs étapes. Selon eux,
I'oxydation du lubrifiant est initiée par des radicaux libres provenant de la combustion.
Afin de lutter contre le mécanisme d’oxydation, des additifs inhibiteurs de radicaux
libres (antioxydants) sont utilisés,

— Phénomenes de nitration : les gaz produits dans la chambre de combustion géneérent
des oxydes d’azote (NOx = NO et NOy) qu forment, par réactions chimiques, des
produits corrosifs et vont ensuite rejoindre le bas moteur via 'assemblage SPC [15]. Les
mteractions des NOx avec le package d’additifs et les composants de I'huile de base
sont présentées comme une source importante de consommation des antioxydants,

— Phénomenes d’évaporation: les températures rencontrées dans un moteur sont
supérieures a 120 °C. Ceci induit I'évaporation des hydrocarbures les plus légers du
lubrifiant et entraine une modification de la rhéologie du lubrifiant moteur ainsi qu'une
surconsommation de T'huille [13]. Ce phénomeéne est d’autant plus important avec
I'augmentation de la thermique des moteurs depuis la généralisation du concept de
« downsizing »,

— Contaminations solides et liquides : les particules solides sont les particules d’oxydation,
les particules d’usure ainsi que les matieres charbonneuses issues de la combustion. Ces
particules conduisent d’une part, a une augmentation plus ou moins significative de la
viscosité ce qui perturbe les mécanismes de lubrification et d’autre part, elles
provoquent une consommation importante des additifs détergents et dispersants. La
pollution par les liquides concerne la dilution de carburant, le hquide de
refroidissement et 'eau. Les deux effets majeurs de la contamination par les liquides
sont une chute de viscosité et une consommation rapide des additifs antioxydants [13],

— Cisalllement des polymeéres : le cisailllement des chaines de polymeére concerne les
additifs modificateurs de viscosité et peut se manifester par un cisaillement mécanique
et/ou un cisaillement thermique sous contrainte [16]. Le cisaillement conduit a un
raccourcissement des chaines de polymeres et entraine une modification irréversible de
la rhéologie du lubrifiant moteur.
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Toutes ces dégradations engendrent une modification irréversible de la rhéologie du lubrifiant,
de ses propriétés et une dimimution de la protection du moteur. Ces phénomenes se produisent
en particulier dans la zone SPC du fait des conditions mécaniques, chimiques et thermiques. La
source principale de dégradation du lubrifiant dans les moteurs Diesel est causée par les
particules solides de suies. C’est pourquoi il convient de comprendre le processus de formation
des suies ainsi que celul de leur passage dans 'huile.

1.2.3.2. Mécanismes de formation des suies

Les suies présentes dans I'huile des moteurs Diesel sont principalement formées dans la
chambre de combustion [17] et proviennent de la combustion incompléte de combustibles
fossiles [18] (essence, gazole, fioul, kéroséne ou charbon). Les matieres charbonneuses, riches
en carbone [19], se présentent sous la forme de particules élémentaires solides d'aspect noiritre
plus ou moins sphériques dont le diametre est d’environ 20 nm [20]. La cinétique de formation
des suies est tres rapide, de I'ordre de quelques millisecondes. Les particules de suie émises
forment alors des agglomérats dont le diametre est de 50 a 600 nm que 'on retrouve en partie
dans le lubrifiant (Figure 10).

Figure 10 : Images issues de Microscopie Electronique & Transmission (MET) qui montrent Ia
forme et Ia structure interne d’'un agglomérat de suies ainsi que ses particules primaires -
d’aprés [21]

Les mécanismes de formation des suies demeurent 'un des problemes les moins bien résolus
de la combustion mais on admet généralement qu’il se produit en 3 étapes (Figure 11) :
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v' La germination des particules de suie : plusieurs mécanismes expliquent la formation
des précurseurs de suies en fonction du carburant mitial. La pyrolyse (décomposition
d'un composé organique par la chaleur) des carburants au centre de la flamme en
I’absence de dioxygéne aboutit a la formation de produits essentiellement de méme
espece. Les Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques (HAP) et les acétylenes sont les
principaux constituants qui donneront naissance aux noyaux de carbone de diametre
mférieur a 2 nm durant I'étape de germination,

v' La fusion des suies : la collision entre les particules issues de la germination et des
particules 1ssues de la phase gazeuse conduit a la fusion d'unités sphériques d’environ
20 nm de diametre : les particules primaires. Le taux de croissance des suies s’atténue
au fur et 2 mesure que les particules primaires s’éloignent du centre de la flamme,

v' 1agglomération des suies : des amas en structures chainées, caractéristiques des suies
dont la taille peut atteindre de 50 a 600 nm [22], se forment par agglomération de
particules primaires entre elles. Les mécanismes d’agglomération sont détaillés dans la

partie suivante.

Précursenurs Novaux PEI_IM}IES Agrégats
: primaires
o CH,
'E Pyrolyse Germination Fusion " Agglomération }r "‘ i
g— > > i:‘ S 3
[ - e
0 2 nm & 20 nm Taille = 50-600 nm

Figure 11 : Mécanisme de formation des matiéres charbonneuses lors de Ia combustion du
carburant dans Ia chambre de combustion des moteurs Diesel - adapté de [23]

Les suies sont évacuées de la chambre de combustion, principalement vers I’échappement.
Cependant, une partie des suies passe dans I’huile du moteur soit en se déposant sur la chemise
du cylindre et en se mélangeant avec I'huile destinée a la lubrification du piston, soit via le
passage d’une faible quantité des gaz d’échappement entre les segments et la chemise du piston.
Les suies présentes dans 'huile forment ensuite des agrégats plus ou moins compacts pouvant
occuper un volume important. E. Varenne [24], a évalué une fraction volumique de suies dans
I'huile usée de 0,17. Cette valeur élevée explique pourquoi I'influence des suies sur la rhéologie
de I'huile usée est beaucoup plus importante que leur teneur en masse (quelques pourcents) ne

le laisse prévorr.

1.3.Le lubrifiant vieilli : un systéme colloidal complexe

1.3.1. Les lubrifiants moteur en tant que suspensions colloidales
Les lubrifiants formulés wvieillis sont des milieux complexes comprenant de nombreux
constituants : huiles de base, additifs, particules solides de suies, etc. Ces lubrifiants forment
alors des suspensions qui peuvent étre décrites comme des milieux colloidaux. Un milieu

colloidal peut étre défini comme un systeme composé d’une phase discontinue ayant une taille
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comprise entre I nm et 10 pm finement dispersée dans une seconde phase continue homogene

(ici 'huile).

Sur la Figure 12, on compare les tailles des divers constituants d’un lubrifiant vieilli contenant
des particules solides de suies. On remarque que les particules primaires ont une taille de 5 a
10 fois supérieure a celle des additifs, mais ces particules primaires ne sont pas présentes
1solément dans la suspension. En revanche, les suies telles qu’elles se présentent dans 'huile
sont de taille tres supérieure aux constituants de la phase hiquide (environ 100 fois) ce qui
permet d’assimiler I’huile a une phase continue.
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Figure 12 : Distribution de tailles caractéristiques des divers constituants d’un lubrifiant vieilli
contenant des particules solides de suies. Les suies (phase solide) ont une taille supérieure d’un
facteur 100 4 tous les autres éléments de la phase liquide - adapté de [25]

Cette distribution de tailles caractéristiques des divers constituants justifie la répartition choisie
pour distinguer la phase liquide de la phase solide. En particulier, la phase liquide est

considérée comme un continuum vis-a-vis des particules.

v Phase liquide : la phase liquide est donc un mélange constitué principalement par les
molécules de 'huile de base et minoritairement par 'ensemble des additifs,

v Phase solide : la phase solide considérée ici est constituée essentiellement par les suies
qui forment, par agglomération de particules primaires entre elles, des amas en
structures chainées dont la taille peut atteindre de 50 a 600 nm. Des additifs peuvent

éventuellement s’adsorber sur ces amas.

La présence de nombreuses particules dans le lubrifiant wvieilll favorise de nouveaux
phénomenes, comme la collision et le collage des particules. Ces processus sont répétitifs et
peuvent conduire a des agrégats de forte taille par rapport aux particules mitiales. I.'organisation
des systemes colloidaux dépend de I'équilibre entre plusieurs forces existant entre les particules
et le solvant ainsi que des forces diffusionnelles et hydrodynamiques. Les interactions de
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surface phase solide\phase solide et phase solide\phase liquide jouent un role important dans
I'étude des systemes colloidaux notamment sur leur comportement rhéologique et leur
stabilisation. I’ensemble de ces forces est rappelée dans les parties qui suivent.

1.3.2. Les forces interparticulaires dans les milieux dispersés
Les forces dnteraction entre particules sont décrites dans le cadre de la théorie DLVO
(Derjaguin, Landau, Verwey et Overbeek) et jouent un role fondamental dans les milieux
dispersés. Les forces de Van der Waals, les forces électrostatiques (double couche électrique) et
les mteractions stériques sont les trois principales forces interparticulaires. Les particules étant
colloidales, la force de gravité est négligeable par rapport aux autres forces mises en jeu.

Les forces de Van der Waals sont des forces toujours présentes entre atomes ou molécules et
font partie des interactions colloidales les plus importantes. Elles proviennent d’interactions
dipolaires de faible intensité. Au niveau macroscopique, ces forces sont toujours attractives
entre solides de méme nature et leur intensité décroit quand la distance de séparation augmente

[26].

Atomes ou molécules

6 R

Force repulsive Force attractive

Figure 13 : Schématisation du moment dipolaire instantané - adapté de [26]

Le calcul réalisé par Hamaker (1937) pour deux spheéres solides identiques de rayon b et
distantes de R permet d’exprimer I'énergie due aux forces de Van der Waals :

Ap 2b? 2b? R? — 4b? (10)
Uvan der waals = ~ 6 |RZ = 4p2 + R2 + In( R2 )

La constante de Hamaker dépend de la polarisabilité des particules et des molécules et vaut
typiquement de 103 102 J. Dans le cas de particules chargées, les interactions de Van der
Waals sont faibles par rapport aux interactions électrostatiques.

Les forces électrostatiques sont des forces répulsives engendrées par les charges de surface que
portent les particules colloidales et qui modifient la distribution 1onique du milieu environnant.
Des phases différentes ont souvent des athinités électrostatiques différentes ce qui provoque la
formation dune double couche électrique a l'interface constituée de contre-ions (c’est-a-dire des

Page 37 sur 156



ions de charges opposées aux charges de surface de la particule) adsorbés en surface. On
appelle couche de Stern la couche compacte formée par les charges de surface et les contre-
1ons. L’épaisseur de la couche de Stern, de 'ordre de I'Angstrom, est due aux interactions
électrostatiques [12]. Les co-ions (c’est-a-dire des 1ons de méme charge que les charges de
surface de la particule) sont alors repoussés plus loin dans la suspension (Figure 14). Une fois
les particules recouvertes par les contre-ions, celles-ci se repoussent ce qui imite les contacts
mterparticulaires. Ce mécanisme de répulsion est d’origine entropique.

ouche de Stern

Contre-ionz

Co-ions

Figure 14 : Schéma de Ia double couche électrique formée entre deux particules chargées -
d‘aprés [27]

Les interactions stériques sont des forces répulsives basées sur un effet entropique da a la
présence de molécules a la surface des particules empéchant le contact direct entre les
particules. Ce sont des mteractions a courte distance, de l'ordre de la taille des particules de
solvant, qui permettent de disperser les particules (Figure 15).

' d>R.+R.

+ »
'

Figure 15 : Le principe de la stabilisation stérique est basé sur I'encombrement de molécules
adsorbées en surface qui empéche le contact direct entre les particules - adapté de [27]
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1.3.3. Stabilité statique des suspensions colloidales
La stabilité statique des lubrifiants moteur vieillis en tant que suspensions colloidales permet de
limiter Pagrégation des particules a 'origine des modifications des propriétés rhéologiques.
Cette stabilité résulte de I'équilibre entre potentiel attractif de Van der Waals, qui promeut la
coagulation, et potentiel répulsif des forces électrostatiques et des interactions stériques, qui
stabilise les dispersions.

La théorie DLVO décrit cet équilibre. Un certain nombre de parametres physico-chimiques
permettent de modifier les interactions entre particules et donc de controler 'agrégation : pH,
force 1onique, nature du solvant, additifs. Dans le cas d’une huile moteur, la stabilisation est
majoritairement d’origine stérique.

1.3.4. Diffusion de particules colloidales dans un fluide visqueux : impact
sur la rhéologie
La diffusion de particules colloidales dans un fluide visqueux (Figure 16) est un phénomene de
transport d a des effets osmotiques liés aux variations de la concentration locale de la phase
dispersée. Il en résulte un flux de particules, J, donné par la loi de Fick [28] :

dc (11)

ou Dy est le coefticient de diffusion translationnel de la particule, X la direction du déplacement,

7] . .
et a_c est le gradient de concentration locale.
X

Fluide interstitiel
Viscosité, mg

Figure 16 : Représentation schématique de Ia diffusion de particules colloidales dans un fluide
visqueux - adapté de [29]

Si X et V désignent respectivement la vitesse instantanée et le volume effectif de la particule, J

s’écrit simplement :

(12)

I
<| >
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Lorsque la particule voyage d'une région a forte concentration vers une région de faible
concentration, la force due a la pression osmotique est équilibrée par la force de trainée, f,
donnée par la lo1 de Stokes [30] : f = —67Tn0bX , ol Ng est la viscosité du fluide suspendant et
b le rayon effectif de la particule.

L . . KT . S .
Grace a la loi de Finstein, on montre que Dy = . Ce coefhicient de diffusion est associé a

Mo

. ) b?  6mmeb3 - .
un temps, tp, caractéristique du mouvement Brownien : ty = D kT Celui-c1 peut étre
t

comparé au temps caractéristique de I'écoulement t, = 5> en utilisant le nombre de Péclet,

P, = t, *y. Aux faibles vitesses de déformation (Pe << 1), 'agitation thermique diminue les
mteractions hydrodynamiques. Dans ce régime, les particules peuvent diffuser d’'une couche
fluide a une autre, sous I'action du mouvement Brownien, ce qui contribue a augmenter la
viscosité (Figure 17). Aux fortes vitesses de déformation, (Pe >> 1), ’énergie thermique permet
de faire migrer les particules dans 'épaisseur du fluide et le cisaillement est d principalement
dans la phase continue. La viscosité de la suspension colloidale tend alors vers celle du solvant
(Figure 17).

F 3
To Zone de transition
% Agitation Interactions
§ thermique hvdrodynamiques
}f dominante dominantes
T]m _____________________________

Nombre de Pécletr

Figure 17 : Représentation schématique de Ia viscosité en fonction du nombre de Péclet -
adapté de [31]. Pour les faibles vitesses d’écoulement du flurde (P. << 1), I'agitation thermique
domuine les interactions hydrodynamiques et la viscosité du fluide n’est pas modifiée. Pour les
fortes vitesses d’écoulement du fluide (P. >> 1), les interactions hydrodynamiques dominent
Lagitation thermique et la viscosité est modifiée : un comportement rhéofluidifant apparait

Cette analyse physique simple montre qu'une dispersion colloidale se comporte
mtrinsequement comme un fluide non-Newtonien rhéofluidifiant.

1.4.Mécanismes de lubrification en présence de suies

1.4.1. Régimes de lubrification
Stribeck, dans ses travaux parus en 1902 [32], mesure I’évolution du coefhicient de frottement p
en fonction de grandeurs globales telles que la charge appliquée (qui définit la pression de
contact), la vitesse de glissement et la viscosité du lubrifiant. I’ensemble de ces grandeurs
peuvent étre regroupées en un parametre appelé nombre de Hersey défini par :
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nUg (13)

Hg = 5
avec :
H, est le nombre de Hersey [m],
n est la viscosité dynamique [Pa.s],
Ue est la vitesse d’entrainement moyenne [m.s'l],
P est la pression de contact moyenne [Pa].

La courbe portant son nom suit 'allure schématique présentée a la Figure 18 dans des
conditions de suralimentation en lubrifiant. Dans une représentation logarithmique, cette
courbe se divise en trois zones clairement distinctes révélant ainsi les trois principaux régimes
de lubrification qui dépendent de I'épaisseur relative du film de lubrifiant, h., par rapport a la
rugosité composite des surfaces, quantifiée par o.

La rugosité est un parametre ifluant sur le comportement tribologique, la distribution du film
d’huile et la transition entre les régimes de lubrification [33], [34]. Il est ainsi intéressant

d’associer les régimes de lubrification a une gamme de valeurs du parametre A = ;C, proposé

par Tallian [3].

A partir des 3 zones de la courbe, on distingue ainsi les régimes suivants :

® Régime Limite / Extréme Pression : aux fortes pressions et faibles vitesses d’entrainement, le
rapport entre 'épaisseur de film lubrifiant he, et 'écart-type de la rugosité ¢ devient tres faible
(A < 0,5). La charge normale transmise par l'interface est principalement supportée par les
aspérités présentes a la surface des deux solides en contact et la portance hydrodynamique
n’existe pratiquement plus. Si la pression est faible (P < 50 MPa), le régime de lubrification est
dit limite et la séparation des solides peut étre assurée par I'adsorption en surface de certaines
especes chimiques contenues dans le lubrifiant. Si la pression est plus forte (parfois jusqu’a
3GPa), on parle alors de régime extréme pression. Dans ce régime, les valeurs du coefficient de
frottement p sont élevées et controlées par les propriétés de surface des solides en contact ainsi
que par les propriétés physico-chimiques des molécules adsorbées en surface. La viscosité du
lubrifiant n’influe pratiquement pas sur le coefficient de frottement p, qui est indépendant en
moyenne de la vitesse d’entrainement Ug.

@ Régime Mixte : Dans ce régime, de faibles variations des conditions tribologiques induisent
une évolution importante du coefficient de frottement. Ainsi, une diminution importante de la
pression ou une augmentation de la vitesse d’entrainement se traduit par une chute brutale du
coefficient de frottement. ILa portance hydrodynamique du lubrifiant augmente
progressivement et tend a séparer les surfaces: l'interface atteint alors le régime mixte
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(0,5<A<3). Dans ce régime, la charge appliquée est supportée a la fois par le film de lubrifiant et
par les aspérités partiellement et transitoirement en contact.

® Régime HydroDynamique / ElastoHydroDynamique : Le film lubrifiant parvient a séparer
totalement les surfaces (A > 3). Les forces de frottement, relativement faibles, sont déterminées
uniquement par les propriétés visqueuses du lubrifiant confiné et augmentent avec la vitesse
d’entrainement. On parle alors de frottement visqueux. Si la déformation élastique des solides
reste faible, (P < 100 MPa, pour des surfaces métalliques), la lubrification est dite
hydrodynamique. Si les surfaces des solides sont déformées élastiquement, et si la pression de
contact est élevée (100 MPa < P < 2 GPa), la lubrification est dite élastohydrodynamique.
Malgré une déformation élastique des surfaces antagonistes grande (= 10 um) par rapport a
I’épaisseur de film d’huile (= 0,1 um), et grace aux effets piézovisqueux, la séparation complete
des surfaces est rendue possible par la génération d’une forte pression hydrodynamique dans le
film mince de lubrifiant résultant de la conservation du débit de lubrifiant.

n A @ Régime limite / extréme pression

@ Reégime mixte

@ Régime hydrodynamique / élastohydrodynamique

Segments

L 3

4+ Jupepiston — 4
—. Paliers —

Arbre ajcames

N\

= 0,01
>
A" v FA . S
OO @ v
b < 0,50 0.5¢ < h, < 3¢ ;‘“E';
C

Figure 18 : Allure typique d’une courbe de Stribeck dans une représentation logarithmique de
Iévolution du coefficient de frottement en fonction du nombre de Hersey. Celle-ci met en
évidence les 3 régimes de lubrification : le régime hmite, le régime mixte et le régime
hydrodynamique. Le passage d’un régime 4 un autre dépend, d’une part, des conditions de
vitesse, de pression ainsi que de la viscosité du lubrifiant qui déterminent I'épaisseur de film
entre les deux surfaces antagonistes, et d'autre part, de la rugosité des surfaces. Les arbres i
cames qui sont dimensionnés pour travailler dans un régime de lubrification mixte/limite dans
lequel les surfaces sont partiellement séparées par un film lubrifiant. Les segments sont soumis
a des contacts en régime de lubrification mixte/hydrodynamique et les paliers sont soumis 3 des
contacts en régime de lubrification hydrodynamique dans lequel les surfaces sont totalement
séparées par un film lubrifiant
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Ainsi, le fonctionnement d’un contact mécanique donné peut 'amener a traverser plusieurs de
ces régimes de lubrification, en fonction de I’évolution des sollicitations tribologiques imposées,
mais aussi de son alimentation en lubrifiant [35]. C’est le cas notamment des arbres a cames qui
sont dimensionnés pour travailler dans un régime de lubrification mixte/limite dans lequel les
surfaces sont partiellement séparées par un film lubrifiant. Les segments, eux, sont soumis a des
contacts en régime de lubrification mixte/hydrodynamique. Enfin, les paliers sont soumis a des
contacts en régime de lubrificaion hydrodynamique dans lequel les surfaces sont totalement
séparées par un film lubrifiant. Les régimes de fonctionnement de ces différentes parties du
moteur sont indiqués sur la Figure 18.

1.4.2. Influence de la présence des suies
Dans le cas du fonctionnement d’'un moteur Diesel, les particules solides de suies sont
présentes dans les lubrifiants moteur et sont susceptibles de s’agréger sous leffet de la
température, du cisaillement et de I'écoulement. La formation d’agrégats peut modifier
considérablement la viscosité du lubrifiant et les mécanismes de lubrification sont alors
modifiés.

1.4.2.1. Phénomeénes d’agrégation
Le mouvement Brownien et 'application d’'un écoulement extérieur conduisent a des collisions
au cours desquelles les particules peuvent entrer en contact et/ou s’agréger en fonction de
I'intensité de leurs mteractions [36]. Il est possible de considérer I'agrégation comme un
phénomene 1rréversible ou réversible selon quun choc entre particules soit efficace ou non. Un
choc efficace se produit si les forces interparticulaires sont supérieures aux forces
hydrodynamiques. Si tout choc entre deux particules est efficace, alors 1l donne leu a la
formation d'une haison interparticulaire infiniment forte et a la formation d’agrégats de taille
supérieure, I'agrégation est considérée comme nréversible. Si un choc entre particules n’est pas
totalement efficace, alors la haison mterparticulaire peut étre rompue. La formation d’agrégats
ne se produit pas au-dela d'une taille critique car agrégat finit par se rompre ou se restructurer

et 'agrégation est considérée comme réversible.

A I’échelle microscopique, ¢’est Iéquilibre entre les forces de cohésion des agrégats et les forces
hydrodynamiques qui gouverne les phénomenes d’agrégation. A 1’échelle macroscopique, ces
mécanismes se traduisent par une distribution en taille des particules a I'équilibre et une
morphologie des agrégats. Cette approche des phénomeénes d’agrégation dans les suspensions

colloidales est assez réaliste car elle conduit a la formation d’agrégats de taille imite [36].

Lagrégation sous écoulement dans les suspensions colloidales peut conduire a un changement
de la distribution granulométrique. Il est possible de caractériser les agrégats obtenus et de

comprendre les cinétiques d’agrégation mises en jeu. Deux cas limites sont souvent considérés :

v L agrégation péricinétique, causée par le mouvement brownien,
v L agrégation orthocinétique, causée par I'écoulement de la suspension.
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Agrégation péricinétique

Les premieres études portant sur la cinétique de 'agrégation péricinétique ont été menées par
Smoluchowski [37]. Selon lui, la fréquence a laquelle se produisent les collisions controle la
cinétique d’agrégation. Les petites particules en suspension peuvent étre considérées comme
subissant un mouvement continu aléatoire di au mouvement Brownien. Ces particules ne
subissent pas un nombre suffisamment important de collisions pour former rapidement de tres
gros agrégats, particulicrement en milieu dilué.

Smoluchowski a écrit le taux de collision dit au mouvement Brownien entre deux particules 1 et
J de rayon respectif bj et bj comme étant le débit de particules j qui diffusent a I'mtérieur de la
sphere de rayon bj + bj autour de la particule 1. En exprimant le flux de particules traversant la
sphere de rayon bj + bj et en I'intégrant sur toute la surface balayée, le taux de collision est
donné par 'expression suivante :

. 2kT 1 1
brownien _ ) N o (14)
LJ 377 (bl + bj)(bi + bj)

avec k = 1,38.10'23 J.K'l la constante de Boltzmann, T la température et n la viscosité de la
suspension.

Agrégation orthocinétique

L’agrégation orthocinétique se définit par le transport de particules dii au mouvement du
fluide (lorsque la suspension est soumise a une certaine forme de cisaillement, soit par agitation,
soit par écoulement) ce qui peut significativement augmenter le taux de collision entre les
particules et donc conduire a la formation d’agrégats.

En ne considérant que le cas d’un cisailllement laminaire uniforme, Smoluchowski écrit le taux
de collision dit au mouvement du fluide entre deux particules 1 et :

.. 4 15
illtj;mlnalre — gG(bi + bj)3 ( J)

avec G le gradient de vitesse.

1.4.2.2. Modification des régimes de Ilubrification en conditions
stationnaires
Un grand nombre d'articles ont rapporté des études expérimentales et numériques sur le
comportement des particules dans des dispersions pour des contacts lubrifiés. Dans tous les
cas, le rapport taille des particules/épaisseur de film est un parametre prépondérant dans
I'entrée ou non des agrégats dans le contact lubrifié [38], [39] et [40].

Pour un rapport taille de particules/épaisseur de lubrifiant dans le contact inférieur a 1, les
particules de suie pénetrent au sein du contact du fait de 'entrainement et du débit de
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lubrifiant. Les particules vont ainsi pouvoir interagir avec les surfaces et s’y adsorber. Ce
phénomene est accentué par la présence de rugosités sur les surfaces et/ou celle d’agents
dispersants. I’action du cisaillement, de la pression et de la température peut se traduire par la
formation d’un film hmite, constitué de particules, déformées plastiquement ou non. Enfin, la
présence de ces particules de suie dans le lubrifiant entraine une consommation importante des
additifs détergents et dispersants [41] et réduit de maniere drastique la capacité du lubrifiant a
former un film tribochimique sur les surfaces. Une des conséquences directes est 'apparition
prématurée d’usure abrasive des corps en contact [24].

Pour un rapport taille de particules/épaisseur de lubrifiant dans le contact supérieur a 1,
I'analyse de Spikes [38] des lignes d’écoulement a I'entrée du contact souligne I'existence de
deux zones : une zone, proche des surfaces, ou le flux passe dans le contact (dite zone de flux)
et une zone ou le flux est éecté hors du contact (dite zone de reflux). Les conditions
cinématiques appliquées influent directement sur la position de ces zones relativement au
contact. Cecl, associé a la concentration des particules, pilote les mécanismes d’entrée des
particules. De plus, sous 'action du cisaillement dans la zone du convergent, des agrégats de
suie peuvent se former, ce qui est susceptible de modifier 'alimentation du contact, et par
conséquent, les mécanismes de formation du film. I’accumulation des particules et des agrégats
dans le convergent peut aussi introduire un effet de filtration [13], [24]. En effet, d’apres
C.Meunier, le convergent du contact, pilotant les épaisseurs de film, s'apparente a un fltre
moléculaire sélectionnant les particules par leur taille. Cette sélection empéche les particules de

pénétrer dans l'interface et entraine une diminution des épaisseurs de film (Figure 19).

Figure 19 : Modéle proposé par C. Meunier illustrant 'hypothése d’un filtre moléculaire qui
bloque certaines particules dans le convergent d’un contact lubrifié en fonction de leurs tailles
respectives

Enfin, ces phénomenes d’agrégation dans le convergent impactent la rhéologie du lubrifiant :
ainsi la viscosité dans le convergent, vue par le contact, diftere de la viscosité en volume, ce qui
mmplique une modification directe de I’épaisseur de film formée au sein du contact.

1.4.2.3. Modification des régimes de lubrification en conditions
transitoires
La cinématique particuliecre du contact Segments-Chemise impose des régimes transitoires,
notamment au niveau des points morts lorsque la vitesse s’annule brutalement. Mazuyer et
Meunier [13] ont montré que les conditions de cisaillement produites par des cinématiques
alternatives pouvaient donner naissance a des phénomenes de lubrification transitoires,
phénomeénes largement amplifiés en présence de particules de suie (Figure 20).
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Lubrifiant neuf (complétement formulé)

t=420ms t=450ms t=490ms t=550ms t=600ms t=650ms
n=0,039 n=0,052 n=0,060 n=0,054 p=0,051 n=0,056

v

ubrifiant vieilli (contenant des particules de suie

t=610ms t=660ms
p=0,042 n=0,081

Figure 20 : Corrélation des niveaux de frottement avec la visualisation du film Iubrifiant dans
L'interface en régime transitoire entre un lubrifiant neuf et un lubrifiant vieilli, d’aprés [13]

Pour le lubrifiant neuf, le frottement demeure globalement constant pour une épaisseur
relativement homogene au cours du cycle. Pour le lubrifiant vieilli, contenant des suies, une
hétérogénéité marquée en épaisseur de film lubrifiant dans le contact peut étre associée a des
fluctuations 1mportantes de la valeur du frottement. Contrairement au lubrifiant neuf, le
lubrifiant vieilli ne semble pas capable de conserver une cohésion dans les phases d’instabilité

sous effet du cisaillement.

1.5. Conclusions

Certains organes des moteurs Diesel nécessitent d’étre lubrifiés pour assurer leur bon
fonctionnement. Les lubrifiants se composent de deux éléments fondamentaux : un mélange de
bases, auquel une quantité d’additifs est ajoutée. Les principales fonctions d’un lubrifiant sont
de réduire les pertes mécaniques par frottement, de protéger les surfaces et d’assurer des
performances optimales sur une durée maximale. Lorsqu’il est neuf, un lubrifiant peut
répondre a tous ces criteres. En revanche, au cours de son fonctionnement dans le moteur
Diesel, le lubrifiant se dégrade et ses performances tribologiques ne peuvent plus étre garanties.
La zone principale de dégradation se situe au niveau de la zone SPC. Dans cette zone, la source
principale de dégradation est la contamination du lubrifiant par les suies qui proviennent de la
combustion incompléte du carburant.

Une fois vieilly, le lubrihant peut étre décrit comme un milieu colloidal. L'organisation des
particules en suspensions et leur distribution de taille dépendent alors de la nature des forces
dinteraction (interparticulaires, Browniennes et hydrodynamiques) qui influent sur le
comportement rhéologique du lubrifiant. La stabilité statique du milieu colloidal dépend de
I’équilibre entre ces interactions et peut étre controlée en modifiant I'interaction entre
particules. Elle résulte principalement d’effets stériques pour les lubrifiants. Sous l'effet de
l'agitation thermique, ou d’'un écoulement, les particules colloidales contenues dans le fluide
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visqueux diffusent. Ce phénomene de transport wrréversible explique le comportement
rhéofluidifiant d’une suspension colloidale.

Les phénomenes d’agrégation et de rupture des agrégats sous écoulement résultent d’effets
physico-chimiques, hydrodynamiques et morphologiques. Assimiler le lubrifiant vieilll a un
systeme colloidal permet de comprendre les mécanismes d’agrégation des particules de suie sur
les mécanismes de lubrification. En régime stationnaire, les particules unitaires ou organisées en
chapelets peuvent s’agglomérer dans le convergent et modifier 1'épaisseur du film lubrifiant. En
régime transitoire, on observe une corrélation entre frottement, film lubrifiant dans la zone de
haute pression et rhéologie des lubrifiants dégradés.
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Chapitre 2

Les revétements DLLC
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2.1.Introduction
Les traitements de surface dédiés a la lutte contre les frottements et l'usure sont depuis plus de
20 ans axés sur les dépots a base de carbone. Les couches minces de type Diamond-Like
Carbon (DLC), du fait de leurs caractéristiques exceptionnelles en termes de dureté importante
et de faible frottement sec, représentent une alternative économique intéressante a des
technologies de revétements qui tendent a diminuer le coefficient de frottement pour des pieces
de grande taille et/ou a géométries complexes.

Ce chapitre a pour objectif de présenter et caractériser les dépots DLC développés et utilisés
dans le cadre de cette these. La premiere partie de ce chapitre est consacrée a la description de
la composition et de la microstructure des dépots a base de carbone. Nous décrirons dans la
deuxieme partie les principales techniques d’élaboration de ces couches puis nous les
appliquerons a la fabrication d’un multicouche a base de carbone sur les échantillons utilisés
lors des expériences tribologiques (des billes et des disques). Enfin, les dépots DLC réalisés

seront caractérisés tant d’un point de vue morphologique, optique que mécanique.

2.2.Composition et microstructure des dépdts carbone

2.2.1. Un élément chimique fondamental : le carbone
L’atome de carbone contient 6 protons et 6 neutrons dans sa forme la plus stable et sa
configuration électronique, dans son état fondamental, est 1s2 2s2 2p2. Les orbitales atomiques
de basse énergie, 1s et 2s, contiennent chacune 2 électrons et sont complétement saturées, donc
stables d’'un point de vue énergétique. Sur les 6 électrons que possede 'atome de carbone, 1l
reste deux électrons de valence qui se répartissent aléatorrement sur les trois orbitales
atomiques 2p (px, py, pz) qui ne sont pas saturées. Lors d’une liaison chimique, les électrons
des couches supérieures 2s et 2p se répartissent sur des orbitales atomiques hybrides, appelées
«sp ». Celles-c1 se combinent entre elles pour former des liaisons chimiques plus stables. Ainsi
activé, le carbone possede 4 électrons libres qui appartiennent a des orbitales de formes
différentes (2s et 2p) et peut donc former 4 liaisons covalentes avec ses atomes voisins. L’atome

de carbone, tétravalent, peut donc adopter trois configurations de liaison : spl, sp2 et sp3.

Hybndation spl :

L’hybridation la plus simple est 'hybridation hnéaire a 1 dimension notée spl (Figure 21).
L’atome de carbone peut se lier avec 2 atomes voisins. Ce type d'hybridation se rencontre dans
les composés possédant une triple liaison entre les atomes de carbone. L’acétylene (CoHp)

représente un exemple d’hybridation spl.

H—C=C—H ’

Figure 21 : Exemple d’hybridation hnéaire spl (I dimension) : la structure tridimensionnelle de
lacétyléne (C.Hy)
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Hybndation sp2 :

Le carbone peut aussi se lier avec seulement trois de ses atomes plus proches voisins. Il est dans
ce cas trivalent et 1l s’agit de ’hybridation sp2 a 2 dimensions. Pour y parvenir, l'orbitale 2s
fusionne avec deux orbitales 2p pour former trois orbitales hybrides équivalentes, coplanaires,
formant entre-elles un angle de 120°. Il reste une orbitale 2p non hybridée perpendiculaire au
plan des orbitales hybrides (Figure 22). Cette hybridation se rencontre dans les composés
possédant des doubles liaisons entre les atomes de carbone. 1’éthylene (C;Hy) représente un
exemple d’hybridation sp2.

H H
\ /
C=C
/ \

H H

Figure 22 : Exemple d’hybridation plane sp2 (2 dimensions) : la structure tridimensionnelle de
[éthyléne (C,H,)

Hybridation sp3 :

Les hybridations les plus fréquentes correspondent a la formation, par combinaison des quatre
orbitales d’origine, de quatre orbitales équivalentes formant entre elles des angles d'environ
109° orientées vers les sommets d'un tétraedre. Ainsi, 'atome de carbone forme avec ces quatre
voisins un tétraedre avec pour centre 'atome de carbone : 1l s’agit de 'hybridation sp3 a 3
dimensions (Figure 23). Ce type d'hybridation se rencontre dans les composés du carbone
possédant des liaisons simples. Le méthane (CHy) représente un exemple d’hybridation sp3.

H

|
Coon,
H” )\ H

H

Figure 23 : Exemple d’hybridation tétraédrique sp3 (3 dimensions) :@ Ila structure
tridimensionnelle du méthane (CH,)

La Figure 24 présente les orbitales hybrides spl, sp2 et sp3 dans leurs formes 1déales lorsque la
géométrie la plus symétrique possible est adoptée.

spl sp2 sp3
180°
) ) 109.5°
120°  \gll
N
. Y.y = S -
\ )A , / /\\A/'
9 pr - 5 JF\ &
o o yow ~=
> - ‘
Linéaire (1D) Triangle (2D) Tétraedre régulier (3D)

Figure 24 : Forme 1déale des orbitales hybrides spl1, sp2 et sp3 - d’aprés [42]
Page 50 sur 156



2.2.2. Cristallographie du carbone
Le carbone est présent sur terre depuis la création de celle-ci et existe sous forme de sédiments,
charbon, pétrole, mais également sous sa forme pure : le graphite et le diamant. Le diagramme
de phase du carbone, présenté en Figure 25, indique I'état de la matiere en fonction de la
pression et de la température. Il est adapté d’'un diagramme de Zazula [43] sur la base de
Bundy [44] et Steinback [45]. Dans des conditions de pression et température ordinaires, le
carbone se trouve uniquement sous la forme graphite. Les régions métastables du diagramme
de phase du carbone mdiquent les conditions pour lesquelles deux phases distinctes peuvent

coexister.

Diamant
100

=
o]

Pression (GPa)
|_'I|

01

F TP
4600 +300K ;10,8 0,2 MPa

0 2 4 6 8 10
Température (1 000 K)

Figure 25 : Diagramme de phase des formes cristallines du carbone - d’aprés [43]

Le graphite :

Le graphite parfait (Figure 26a) ne contient que des atomes de carbone hybridés sp2. Il est
constitué d’'un empilement de structures cristallines de forme hexagonale, compactes rigides et
monoplanes (Figure 26b). Dans chaque feuillet, chaque atome de carbone est fortement lié
avec les trois atomes voisins (Figure 26¢). Les feuillets interagissent via des laisons de Van der
Waals, ce qui explique la capacité des plans atomiques a glisser les uns par rapport aux autres et
la faible dureté du graphite, inférieure a 0,4 GPa. En raison de sa structure en feuillets, toutes
les propriétés physiques du graphite sont anisotropes. En particulier, la conductivité électrique
est tres différente dans le plan des feuillets et dans la direction perpendiculaire.
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Figure 26 : Graphite natif a), structure cristalline du graphite en vue 3D et vue de dessus b) et
schéma d’une unité cellulaire c)

Le diamant :

Le cristal de diamant parfait (Figure 27a) ne contient que des atomes de carbone hybridés sp3
avec une structure cubique a faces centrées (Figure 27b) dans laquelle chaque atome de
carbone est li¢ a quatre autres atomes de carbone (Figure 27¢). Les haisons constituent alors un
réseau tridimensionnel aussi fortement connecté dans toutes les directions. La rupture du solide
est alors tres difficile. La structure atomique du diamant possede la densité atomique la plus
¢élevée et confere au diamant des propriétés mécaniques exceptionnelles. Grace a la résistance
de ses haisons carbone-carbone, le diamant est le matériau le plus dur (120 GPa). Il est
néanmoins fragile, car sa dureté 'empéche d'absorber les chocs, il peut donc étre brisé sous
I’action de chocs répétés.

c)

Figure 27 : Diamant natif a), structure cristalline du diamant b) et schéma d’une unité cellulaire
o

Le DLC (Diamond-Like Carbon), entre graphite et diamant :

En plus du graphite pur (hybridation sp2) et du diamant pur (hybridation sp3), le carbone existe
sous forme amorphe. La structure du carbone amorphe, a-C, est hautement désordonnée. Les
formes amorphes du carbone contiennent des atomes dans les deux états d’hybridation sp2 et
sp3. Elles présentent de tres nombreux défauts comme par exemple des liaisons orphelines ou
des impuretés. Les revétements DILLC appartiennent a cette derniere catégorie et sont constitués
d’'une quantité importante d’atomes d’hydrogeéne, apportés par la matiere de départ, un
hydrocarbure comme par exemple 'acétylene (CoHy).

Si le terme générique de DLC est habituellement utilisé pour désigner les couches minces de
carbone, deux grandes familles existent :
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— Le carbone amorphe, noté a-C, et le carbone amorphe hydrogéné, noté a-C:H,
correspondent a des couches de carbone amorphe contenant une forte proportion de
carbone graphitique,

— Le carbone amorphe tétraédrique, noté ta-C, et le carbone amorphe tétraédrique

hydrogéné, noté ta-C:H, comportent quant 2 eux une proportion de liaisons sp3
supérieure a 70 % [46], [47].

Un moyen commode de représenter les différents matériaux hydrocarbonés a été mitialement
proposé par Jacob et Moller [48], puis repris et développé par Robertson [49] afin de mieux
visualiser les différentes phases possibles a partir du graphite sp2, du diamant sp3 et le cas
échéant de '’hydrogene. Il s'agit du diagramme ternaire présenté a la Figure 28 qui s’apparente a
un diagramme de phase ou les zones spécifiées correspondent a des matériaux connus.

Cependant, existence de nouveaux matériaux en dehors de ces zones n’est pas prohibée.

Sp 3 Diamond-like

ta-C ta-C:H

HC polymers
sputtered a-C(:H)
no films
glassy carbon
graphitic C

sp2 ‘ : H

Figure 28 : Diagramme ternaire proposé par Robertson [49]

2.2.3. Propriétés des couches minces de DLC
Du fait de I’éventail de leur composition, les propriétés des revétements DLC varient dans une
large gamme ce qui en fait une solution attractive pour des technologies variées. Leurs
propriétés morphologiques, mécaniques, chimiques, tribologiques et électriques dépendent

fortement de la quantité d'hydrogene mcorporé et des proportions relatives sp2/sp3 [50], [51] et
[49].

Propriétés mécaniques :

Selon Grill [47] et Robertson [49], la dureté des films DLC, toujours tres élevée, se situe dans
une gamme 5-80 GPa avec un module d’Young correspondant de 6 a 10 fois plus important.
La grande dureté est étroitement liée a la proportion d’atomes de carbone hybridés sp3 : plus le
taux d’hybridation est élevé, plus la dureté s’approche de celle du diamant.

Malgré ces bonnes performances mécaniques, les revétements DLC sont caractérisés par des
contraintes internes de compression élevées (plusieurs GPa), une stabilité thermique modeste
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(de lordre de 300 °C) et une dégradation de leurs propriétés en atmosphere humide [52].
L’utilisation d’une architecture multicouche, aussi appelée dépot de couches intermédiaires ou
sous-couches d’accrochage, permet de réduire ces contraintes et de limiter les problemes
d'adhérence au niveau de I'interface film-substrat, mais elle entraine également une baisse des
caractéristiques mécaniques de la couche [53]. L'ajout d'un dopant permet d'accroitre la stabilité
thermique et de lmiter la sensibilité a I'humidité.

Propriétés chimiques :

Les revétements DLC sont inertes chimiquement [54] et cette insensibilité des revétements aux
acides, aux bases et aux solvants permet d'apporter une protection contre la corrosion, de
répondre a des problemes d'adhésion, d’assurer la biocompatibilité [55], [56] et
I’hémocompatibilité [57]. Les différentes propriétés chimiques du DLC dépendent aussi de la
structure et de la teneur en hydrogene. De plus, ces couches sont atomiquement denses ce qui
leur permet de réaliser une barriere de diffusion efficace [58], [59] et [60].

Propriétés électriques :

Les revétements DLC sont de bons 1solants électriques avec des résistivités allant de 102 2 10%
Q.cm. Ces propriétés dépendent fortement des conditions de dépot [61]. Le DLC est aussi un
semi-conducteur amorphe avec un gap qui varie entre 1 et 4 €V et sa nature n ou p est encore

débattue [62].

Propriétés optiques :

Le gap optique des revétements DLC varie de 0,5 a 2 eV [63]. Ces valeurs conferent aux films
déposés une transparence optique dans le domaine de I'infrarouge. La quantité d’hydrogene
présente dans les films influence le gap optique. Ainsi, Chhowalla et al. [64] ont démontré que
les propriétés optiques des revétements DLC étaient fortement corrélées a la fraction de
carbone hybridé sp3. Robertson met en évidence une variation linéaire de la valeur du gap
optique avec le taux de carbone graphitique [49].

Propriétés tribologiques :

La particulanté du DLC est de présenter des propriétés tribologiques exceptionnelles en termes
de réduction du coefficient de frottement et de résistance a I'usure (Table 4). L.e comportement
tribologique des DLC est controlé par une couche interfaciale formée a la surface du DLC
durant les premiers cycles du frottement. Cette couche de transfert possede un effet lubrifiant a
I’origine des faibles valeurs du coefficient de frottement [65]. Ce coeflicient varie de 0,007 a 0,4
sous une pression résiduelle inférieure a 10™* Pa, et de 0,05 a 1 sous pression atmosphérique
avec un taux d’hygrométrie compris entre 20 et 60 % [47]. En termes de résistance a 'usure et a

I’abrasion, Allen [55] montre que le taux d’usure peut étre inférieur a 107 mm3 Ntm™ Ces
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valeurs dépendent de la structure [66], de la rugosité [67], de la composition du matériau et de

I'environnement dans lequel ont été effectués les essais de frottement [68].

- Coefficient de frottement .
LT (tests hille/plan réalisés a sec conire un acier) L= gE)
Bronze 0,1-015 1.5-3

Acier 3 outil 0.5 -07 E]
Ceéramique 04-0086 15-25
Diamant 02-04 120
DLC 0,05-0,1 5-80
Faibles pertes par frottement Faible usure

Table 4 : Le DLC posséde une valeur de coefficient de frottement particuliérement faible
associée a une valeur de dureté trés élevée, ce qui conduit a de faibles pertes par frottement et
une usure limitée du matériau antagoniste - d aprés [69]

L’ensemble des propriétés des couches minces de type DLC sont sommairement résumées

dans la Table 5 et comparées a celles du diamant et du graphite.

DIC Diamant Graphite
Reésistivité (Q.cm) 10% 3 1016 1016 102
(GGap optigue (al’) 1a4d 3.5 0
Dureté (GPa) 5480 120 =04
Coefficient de frottement 0.007al 0,1(Ca/Caasec) | 0,1{C:z/Czasec)
Module d’élasticité (GPa) =900 1000 a 1200 690
Fraction sp3 (%) 0a80 100 0
Stabilité thermigue (°C) 300 =700 =700

Table 5 : Propriétés des revétements DLC comparées a celles du diamant et du graphite

2.3.Les procédés de dépot DLC
De maniere générale, les dépots sont formés a partir d'especes provenant d’une source et
transportées vers un substrat. Les dépots peuvent étre classés dans l'ordre croissant de taille des

especes les constituants :

—  Dépdts atomistiques (atomes, 1ons et molécules),
—  Dépots granulaires (diametre des particules iférieur a 100 um),

—  Dépots massifs (diametre des particules supérieur a 100 um).

Les couches DLC font partie des dépots atomistiques et sont obtenus par des techniques sous
vide. Celles-c1 permettent de déposer un film mince directement sur un substrat ou sur des
couches d’accrochages élaborées antérieurement, dans une enceinte sous un vide partiel
inférieur a 10° mbar. Le terme « mince » est relatif, mais la plupart des techniques de dépots
sous vide permettent d'atteindre une épaisseur de couche allant de quelques nanometres a

quelques micrometres.
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D’une facon générale, cette technologie utilise trois composantes essentielles :

Une source :

Il s'agit de la réserve ou se trouve le matériau a déposer. Elle contient les especes voulues
(carbone pour le dépot de DLC). Il peut s’agir d'une plaque métallique, d’un creuset ou méme
d’une simple bouteille de gaz. On va chercher a disperser les éléments de la source sous forme

d’atomes, d’ions en phase vapeur.

Un milieu :

Il permet le transport de la matiere depuis la source jusqu’au substrat a revétir, avec un éventuel
apport d’énergie. Le milieu controle aussi les réactions chimiques intervenant entre les especes
de la source et un gaz (dépots réactifs).

Un substrat :

Il s'agit de la piece a revétir sur laquelle se produit le phénomene de condensation. La matiere
évaporée a partir de la source vient se fixer sur le substrat pour former des germes qui croissent
jJusqu'a conduire a la formation de la couche finale. I.’état de surface du substrat est en général
reproduit.

De nombreux procédés sont utilisés pour déposer des couches minces de DLC. Ils peuvent
étre répertoriés en deux grandes familles dépendant de la provenance des atomes de carbone :
les dépots physiques en phase vapeur (PVD Physical Vapor Deposition) et les dépots
chimiques en phase vapeur (CVD : Chemical Vapor Deposition). La premiere famille s’appuie
sur la vaporisation d'un bloc solide, alors que la seconde utilise la dissociation de précurseurs
gazeux [70], [49] et [71]. Ces techniques sont détaillées dans les deux parties qui suivent.

2.3.1. Méthodes physiques (PVD : Physical Vapor Deposition)
Les dépots DLC obtenus par PVD sont obtenus par évaporation d’un matériau solide a partir
d’une cible constituée le plus souvent de graphite. La cible de graphite peut étre vaporisée par
diverses techniques [72] et les dépots sont réalisés sous un vide poussé (10'2-1()'3 mbar) de
facon a conférer une grande pureté aux couches [73]. Les atomes de ce matériau viennent
ensuite se condenser sur le substrat, et forment des couches de quelques microns.

On recense différentes techniques PVD, en fonction :
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— du mode de production de la vapeur,
— de I'état électrique du substrat,

— de la nature du gaz constituant le milieu.

L’évaporation des especes de la source sous vide peut étre obtenue par pulvérisation
cathodique, par bombardement ionique ou électronique, par effet Joule [74], par induction, par
un arc électrique ou bien encore par faisceau laser. Certaines de ces méthodes ne fournissent
pas une ¢énergie suffisante pour évaporer le carbone qui nécessite une température tres élevée,
la température d’ébullition du carbone étant de 3825 °C d’apres David [75].

Le dépot de DLC par pulvérisation cathodique (Figure 29) est le procédé PVD le plus répandu
industriellement car il n’est pas nécessaire de chauffer le substrat. Ce procédé utilise un
bombardement 1onique de la cible pour pulvériser le matériau a déposer. Un plasma est réalisé
sous pression réduite dans l'enceinte (généralement avec de I'argon), entre les parois a la masse
et la cible portée a un potentiel négatif de 'ordre de 1500 V. Les ions Ar® produits par le
plasma sont alors accélérés et attirés vers la cathode (cible). Si ’énergie cinétique des 1ons est
supérieure a quelques centaines d’électron-volts, les atomes de la cible sont éjectés par transfert
de quantité de mouvement. La vapeur métallique ainsi formée se condense sur le substrat. Ce
plasma permet non seulement de pulvériser la cible quand la tension appliquée est
suffisamment grande, mais également de décaper une surface, celle de la cible, pour plus de
pureté ou celle des substrats a revétir pour un meilleur accrochage de la couche.

Entrée gaz

O,
Cible

Sortie gaz

Pompe
primaire

Porte-substrats
Enceinte de dépat (10 a 107 mbar)

|
|
Fompe secondaire

Figure 29 : Procédé de Dépot Physique en phase Vapeur: princpe de la pulvérisation
cathodique - adapté de [76]

Dans le cas de la pulvérisation par magnétron, un champ magnétique est superposé au champ
électrique pour obtenir un rendement d’ionisation plus élevé [77], [78], les lignes de champ

magnétique confinant les électrons au voisinage de la cathode.

Les parametres de dépot des couches minces de DLC par pulvérisation sont les suivants :

— La pression de travail de 'enceinte (plus la pression est basse et plus les trajectoires des
particules vaporisées sont rectilignes) controlent la pureté des couches,
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— Le débit de gaz résiduel controle en partie la vitesse du dépdt et sa composition
chimique,

— La puissance du générateur controle en partie I'énergie cinétique des particules
arrachées, et donc I'adhérence des dépots ainsi que la nature de la couche déposée,

— La tension de polarisation du porte-substrats permet d’augmenter la densité relative du
dépot grace a une pulvérisation des atomes peu adhérents de la couche en formation et
a leur redéposition [79],

— La densité de courant,

— La géométrie de 'ensemble conditionne le transport des especes par diffusion et leur
fragmentation, mnfluence directement la vitesse de croissance aimnsi que la nature
chimique et structurale du matériau obtenu,

— Le temps de dépot détermine la cinétique de croissance des dépots,

— La nature du type de décharge électrique : I'onisation du gaz dépend de la fréquence
du courant appliqué. Ce dernier controle le déplacement et la trajectoire des especes
chargées,

— La température du substrat influence principalement les réactions a la surface du
substrat en favorisant la mobilité des especes et leur désorption. Elle controle ainsi les
vitesses de croissance de la couche,

— La présence, ou non, de champs magnétiques permet d’obtenir un rendement
d’1onisation plus élevé.

Les procédés d’élaboration des couches DLC par voie physique donnent principalement lieu a
des revétements non hydrogénés a-C de 3 a 5 um d’épaisseur [80], [81], [82] et [83]. Il y a
toujours un peu d’hydrogene contenu dans les couches DLC, cet hydrogene se trouve sous
forme d’impuretés. En revanche, un gaz réactif hydrogéné peut étre introduit pour favoriser la
croissance de carbone amorphe hydrogéné a-C:H mais cette technique se trouve a I'mterface
entre les méthodes physiques et chimiques car des réactions chimiques interviennent dans le
processus de dépot.

2.3.2. Méthodes chimiques (CVD : Chemical Vapor Deposition)

Le principe des dépots chimiques est de faire iteragir un gaz avec le milieu qui transporte les
especes voulues vers les surfaces a revétir [84]. On provoque alors une ou plusieurs réactions
chimiques en surface, donnant au moins un produit solide. Les autres produits de réaction
dowvent bien évidemment étre gazeux pour pouvolr étre éhiminés par pompage hors de
I'enceinte. Les dépdts se font a pression variable, mais 1l faut systématiquement un apport
énergétique pour favoriser ces réactions. On peut différencier les techniques CVD en fonction
du type d’énergie utilisée pour activer cette réaction chimique. On distingue ainsi les procédés
non assistés et les procédés assistés par plasma.

On parle de CVD non assisté quand la température du substrat fournit I’énergie nécessaire a
I'activation de la réaction chimique. Le substrat doit étre chauffé a une température qui est
comprise, selon les matériaux a déposer, entre 500 et 2000 °C. Cette température est
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généralement obtenue par chauffage direct lors du passage d’'un courant électrique dans le
substrat ou via un chauffage par induction haute fréquence. La technique CVD non assistée
présente des avantages certains. En particulier, I’épaisseur des dépots peut aller jusqu’a une
dizaine de micrometres avec des vitesses de dépot variant de quelques micrometres a plusieurs
dizaines de micrometres par heure (typiquement, 6 pm/h) [85]. Les matériaux ainsi déposés
sont denses, trés adhérents sur les substrats, et peuvent recouvrir des pieces de formes
complexes avec une épaisseur homogene. la structure granulaire et 1orientation

cristallographique de croissance peuvent également étre controlées.

Néanmoins, 'imconvénient majeur de cette technique reste la lmite de température que peut
supporter le substrat. En effet, de nombreux matériaux ne peuvent pas étre chauffés a ces
températures sans se détériorer ou subir des modifications de caractéristiques physiques. C’est
pourquol, le plus souvent, ce procédé est assisté par un plasma générant une forte décharge
électrique pour activer les réactions chimiques, permettant d’abaisser considérablement la

température du substrat.

On parle de CVD assisté par plasma quand I'énergie nécessaire a I'activation de la réaction
chimique est apportée par 'action des électrons du plasma. On peut donc déposer des
matériaux sur des substrats qui ne supporteraient pas les températures imposées par le dépot
CVD non assisté.

Il existe de nombreuses manieres de créer un plasma dans un gaz. Par exemple, un filament de
tungsténe chauffé par le passage d'un courant électrique émet des électrons, qui au contact du
gaz engendreront un plasma (HFCVD : Hot Filament CVD). Toutefois, les méthodes les plus
courantes sont les procédés PACVD (Plasma-Assisted Chemical Vapor Deposition), présentés
en Figure 30, ou le plasma est habituellement généré par une décharge électrique entre deux
électrodes (configuration « diode ») dans une enceinte contenant un gaz (argon en général) a des
pressions de l'ordre de 10®° mbar. Différents types de décharges électriques peuvent étre
utilisés : continues (DC) ou alternatives comme la basse fréquence (10 a 100 KHz), radio-
fréquences (13,56 MHz) ou bien encore micro-ondes (GHz).

®

(15,56 MHz) o b —» o Z
-, = =
| 2 f c E Sorti
> } _E. . _E. - Pompe ortie gaz
' — — - . .
Entrée gaz = s = |z primaire
=]
=
A

Enceinte de dépat (10~ a 10-" mbar)

Figure 30 : Schéma de principe du procédé de dépot CVD assisté par plasma (PACVD) avec
excitation radio-fréquences - adapté de [86]

Le plasma ainsi produit permet la dissociation du précurseur gazeux hydrocarboné (la source,
en général de I'acétylene). Les électrons libres présents naturellement dans le gaz sont accélérés
Page 59 sur 156



par le champ électrique ainsi appliqué, jusqu'a ce qu'ils rencontrent un atome ou une molécule
sur leur parcours. Si le choc est mnélastique, une 1onisation de cet élément peut survenir. Un
phénomeéne de multiplication des électrons se développe alors, avec en parallele, la formation
dions positifs. Le plasma est alors composé d'électrons, d'ions, de photons, d'atomes et
molécules neutres et de radicaux libres (Figure 31), produits par les différentes interactions
entre particules ce qui conduit a la formation d’espéces actives chimiquement susceptibles
d'interagir entre elles ainsi qu’avec les substrats a traiter [79].

Précurseurs gazeux

|
Electrode
Accumulation

Retumbiuaisnn@@ ‘\ 1

®® ———p- Reéaction ion-molécule

Ionization

o @ A7 Wt
Dissociation ", * o~

* @ i Beaction radical-molécule

A Emission optique

Réaction en surface

Electrode Substrat

111
@  Electron {}:J Ion I l l

Produits gazeux
b Molécule () Radical

Figure 31 : Schéma présentant les mteractions qui interviennent lors de la dissociation du gaz
précurseur dans un plasma - d'aprés [87]

Les techniques CVD assistées par plasma (PACVD) présentent en outre l'avantage de mieux
couvrir des pieces de géométrie complexe. Les proportions des liaisons sp2 ou sp3, ainsi que la
teneur en hydrogene du dépot, dépendent directement des parametres du procédé et affectent
les propriétés des revétements DILC. Ce procédé permet les températures de dépot les plus
faibles (de 25 a 300 °C) et autorise 'utilisation de tout type de substrat. Il est bien adapté au
dépot de carbone et donne principalement naissance aux dépots de carbone hydrogénés a-C:H

[88], [89] et [90].

La limitation principale du procédé PACVD est la difficulté a déposer des matériaux purs. La
température des substrats étant relativement basse, les gaz produits par la réaction ne se
désorbent pas et se trouvent donc imcorporés dans la couche. Méme si ces méthodes se prétent
bien aux dépots a base de carbone, elles restent délicates a mettre en oeuvre pour les dépots
métalliques, surtout en comparaison avec les méthodes PVD (nécessité d’utiliser des gaz
organométalliques).
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Les principales caractéristiques prises en compte pour le choix d’une technique de dépot sont

résumées dans la Table 6 :

PVD C\D
Caractéristiques Evaporation Pulvérisation Non assisté b
plasma
Production de 1’espéce Energie Transfert de Reaction Feaction
a déposer thermique moment chimique chimique
T 375 Faible Moyenne
Vitesse de dépot usqu a 72 (saufpour les | De1a20 umh (200 a 2500
Lm/min : c
meétauy purs) A'min)
LR L TR ST Atomes et ions Atomes et ions Atomes Atomes
forme de
Assez bons
Dépot sur des substrats Peu résultats mais Aszez bons B :
. o ) ons résultats
de formes complexes recommandé &paisseur non résultats
uniforme
Dépot de métaux,
alliages, composés O Oui Oui Peu adapte
réfractaires
Energie des atomes de Faible Peut &tre élevée . .
Iespice déposée (013205eV) | (1alooevy | Pourétreclevee | Peut ftre clevee
Bombardement du Non
substrat puis .de la (sauf assmtann:g Oui Oui Possible
couche par des ions de | parun canon a
gaz inerte 10ns externe)
a-C . :
Type de DLC a-C +CH a-C:H a-C:H
Chauffage du substrat O Oui ou non Oui Oui ou non
par moyens externes (50032000 °C) | (30033500°C) | (50042000°C (=300 °C)

Table 6 : Caractéristiques principales des méthodes de dépot sous vide - d’aprés [91]

2.3.3. Mécanismes de croissance des couches minces
Au cours du dépét sous vide (PVD/CVD), les atomes et les molécules provenant d'une vapeur
mcidente au voisinage du substrat sont attirés par les atomes de la surface du substrat via des
forces de type Van der Waals. Les especes de la vapeur incidente se physisorbent ainsi sur la
surface. Les liaisons électrostatiques mises en jeu sont faibles, de 'ordre de 0,1 eV par atome.

Une fois les atomes adsorbés sur la surface, ces derniers possedent néanmoins un degré de
mobilité grace auquel ils diffusent pendant un temps qui dépend principalement de 1'énergie de
désorption de 'atome et de la température du substrat [92]. Leurs mouvements résultent soit
de Pagitation thermique soit de I'énergie cinétique qui leur est conférée lors du procédé de
dépot (de 0,1 eV en évaporation thermique a plusieurs dizaines d’eV en PACVD).

Lors de sa diffusion en surface, s1 I’atome ne rencontre aucun site favorable, il désorbe. En
revanche, si 'atome rencontre un site favorable, 1l se lie chimiquement avec le substrat. On
parle de site de germination. En outre, lorsqu’un atome adsorbé rencontre un site déja occupé,
il peut se lier au germe en formation. Ainsi, 2 mesure que les especes arrivent a la surface du
substrat, le nombre et la taille des germes augmentent, jusqu’a un maximum dépendant
notamment de la vitesse de dépot et du nombre de sites de germination mitialement présents a
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la surface [92]. Lorsque les germes deviennent assez larges, ils coalescent pour former une
couche continue.

Une fois la coalescence effectuée, une couche atomique se forme. La limite entre le substrat et
cette couche atomique caractérise I'interface. La nature de I'interface dépend de la morphologie
de surface du substrat, de la contamination du substrat, des interactions chimiques
atomes/surface, de 'énergie des atomes déposés et du comportement de nucléation des atomes
déposés [93].

Cette interface peut étre :

— Mécanique : accrochage simplement mécanique du matériau de la couche sur une
surface rugueuse. Une rugosit¢é importante du substrat favorise généralement
I’adhérence de la couche,

— Abrupte : elle correspond a un changement brutal de composition chimique entre le
dépot et le substrat sur une distance de 2 2 5 A. Ce type d’interface présente une tres
faible adhérence qui résulte uniquement des forces de Van der Waals,

— Composée : couche de composition constante, épaisse de plusieurs parametres de
maille et créée par une interaction chimique entre les matériaux de la couche et le
substrat. La formation d’un nouveau composé peut provoquer des contraintes
résiduelles et éventuellement favoriser une formation de fissures a 'mterface,

— Diffusée : diffusion des éléments de la couche dans le substrat et mversement ce qui
génere un changement graduel de composition avec formation d’'un composé a
I'interface. Généralement, ce type d’interface présente une bonne adhérence.

Lorsque les germes sont jointifs et que la zone interfaciale est formée, la couche commence a
s’épaissir, c’est la phase de croissance. La facon dont la couche se forme et croit détermine ses
propriétés finales. LFlle est bien souvent influencée par I'état de surface (géométrique et
chimique) du substrat. La Figure 32 propose une représentation schématique des processus
atomiques impliqués lors de la croissance des couches minces depuis I'adsorption des atomes
Jusqu’a la croissance du dépot.

Diffusion des réactifs vers le substrat
@ Recirculation

O Q

OO
O perpion 3()

Evacuation

(l] O 0O OO
Adsorption sur Diffusion Germination Couche en
un site préférentiel de surface croissance
@ Q @ @

| Substrat |

Figure 32 : Représentation schématique des processus atomiques impliqués dans la croissance
des couches minces depuis Tadsorption des atomes jusqu'a Ia croissance du dépot d aprés [92]
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Lors de la croissance de la couche, divers processus physico-chimiques et plusieurs modes de

croissance peuvent intervenir. On distingue trois modes principaux de croissance des couches,

de I'échelle la plus petite, atomique, a la plus grande, macroscopique, c’est-a-dire des premiers

stades de la croissance jusqu’a I’obtention d’une couche continue.

M¢écanismes de croissance a ’échelle atomique :

Expérimentalement, trois principaux modes de croissance sont observés :

Le mode de croissance Frank-van der Merwe (F.M.) [94] correspond a une croissance
bidimensionnelle (2D). Elle s’effectue alors monocouche atomique par monocouche
atomique et la surface reste plane a ’échelle atomique au cours de la croissance. Ce
mode de croissance est favorisé lorsque les haisons avec les atomes du substrat sont plus
fortes qu’avec les autres atomes déposés,

(V.W.)  [95]

tridimensionnelle (3D) dfilots dans les premiers mstants. La nucléation de la phase

Le mode de croissance Volmer-Weber décrit une croissance
condensée s’effectue tout d’abord sous forme de petits clusters distincts sur la surface du
substrat. Ensuite, avec l'arrivée d’autres atomes, les clusters grossissent en ilots qui
commencent par se toucher via des phénomenes capillaires et finalement coalescent
pour former un film continu. Ce mode de croissance se produit lorsque les atomes
adsorbés sont plus fortement liés entre eux qu’aux atomes du substrat,

Le mode de croissance Stranski-Krastanov (S.K.) [95] correspond a une croissance
mixte débutant par une croissance bidimensionnelle et qui devient tridimensionnelle au-
dela d'une épaisseur critique pour laquelle une relaxation des contraintes accumulées

provoque l'apparition d'ilots nanométriques.

Ces différents modes de croissance sont illustrés schématiquement sur la Figure 33.

1

FAL (2D) V.W. (3D) S.K. (2D-3D)
QO OO0 CO O OO OO0 O oOn OO
R=1 Substrat Substrat Substrat
=R =2 Substrat Substrat Substrat
R=2 Substrat Substrat Substrat

Figure 33 : Schémas des mécanismes de croissance des couches minces selon les modes
proposés par Frank-van der Merwe (F.M.), Volmer-Weber (V.W.) et Stranski-Krastanov (5.K.).

R est le recouvrement atomique du substrat, en monocouches atomiques - adapté de [92]
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Une description plus complete des mécanismes de croissance des couches minces nécessite de
s'intéresser aux processus de croissance des films continus, bien au-dela des étapes de
nucléation et de coalescence.

Mécanismes de croissance a I’échelle macroscopique :

Une représentation schématique et qualitative, en terme énergétique, du lien existant entre les
conditions de dépét et les morphologies de couches minces obtenues peut étre apportée par le
diagramme de Thornton. S’appuyant sur le modele simple proposé par Movchan et Demchisin
[96], (Figure 34a), Thornton propose une classification schématique plus compléete [97] sur un
diagramme présentant des zones micro-structurales, (Figure 34b), en fonction du rapport de
températures T/Tf, ou T est la température de dépot et Ts la température de fusion du
matériau déposé en couche mince, et de la pression de dépot. Les hmites des zones du
diagramme de Thornton dépendent du procédé de dépot utilisé, de I'énergie des especes

arrivant sur la surface en croissance et du matériau déposé.

a)

ZONE 1 ZONE 2| |ZONE 3

K15 ) A A

ST
A AR E AT

» o
0.3 0.5
Température du substrat du substrat
(T / Ty (mTorr (T / Ty

Figure 34 : Modéles schématiques de zones structurales pour la morphologie de croissance de
couches minces. a) Diagramme de zones proposé par Movchan et Demchishin en fonction de
Ia température de dépot. b) Diagramme de zones proposé par Thornton en fonction de la
température et de Ia pression de dépot. (T} est la température de fusion du matériau déposé) -
d’aprés [92]

Les morphologies de couches présentées sur la Figure 34b présentent les caractéristiques

sulvantes :

— En zone 1, on observe une microstructure composée de colonnes a la surface en forme
de déomes, séparées par des vides inter-colonnaires assez larges. La surface de cette
structure est rugueuse en raison des effets d’ombrage (les domes recoivent plus de
matiere que les creux de la surface) et d’'une diffusion de surface trés limitée.
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— En zone T, la croissance s’effectue sous forme de fibres assemblées en une structure
dense, et comme les effets d’ombrage sont miimisés par rapport a la zone 1, 'aspect
de surface est relativement lisse.

— En zone 2, la largeur des colonnes est fixe sur 'épaisseur de la couche, et les colonnes,
organisées de maniére dense, sont séparées par des joints de grains bien définis. Les
effets d’ombrage sont faibles dans cette zone ou la diffusion de surface est importante,

— En zone 3, la diffusion de surface est prépondérante. La recristallisation engendre des
grains bidimensionnels, bien délimités.

2.3.4. Adhérence des dépots DLC

Des difficultés sont rencontrées pour assurer 'adhérence des dépots DLC. En effet, ces dépots
présentent des contraintes résiduelles en compression de plusieurs GPa. On définit les
contraintes résiduelles comme étant les contraintes demeurant dans une structure mécanique
alors qu’aucune sollicitation extérieure n’est appliquée. Ces contraintes sont a I'origine dun
cisailllement excessif a 'mterface dépot/substrat conduisant a une délamination de la couche
DLC. De plus, dans le cas des substrats métalliques, les atomes de carbone, contrairement aux
atomes de chrome ou de titane, ne sont pas capables de créer des liaisons métalliques avec les
atomes du substrat assurant 'adhérence du dépot.

Une maniere de résoudre le probleme d'adhérence des DLC sur des substrats métalliques est la
production de revétements fonctionnels au lieu de films homogenes tels que les monocouches.
Les revétements fonctionnels présentent une ou plusieurs couches mtermédiaires, dites
d’accrochage, entre le substrat et le revétement de surface final. Ces couches intermédiaires
sont généralement des composés a base de silicium ou de titane [98], [99] qui peuvent former
des laisons covalentes avec le carbone du DLC et des haisons métalliques avec le substrat.
L’objectif des couches intermédiaires est d'obtenir des haisons chimiques et mécaniques, et les
coefhicients de dilatation thermique les plus compatibles entre les couches. Enfin, les sous-
couches d’accrochage permettent également de compenser les contraintes résiduelles
mmportantes présentes dans les DLC. Clest pourquoi on utilise la PVD (pulvérisation
cathodique) pour déposer les sous-couches d’accrochage, et la CVD (PACVD) pour le dépot
de DLC.

2.3.5. Elaboration d’un multicouche a base de carbone
Dans le cadre de cette these, deux échantillons ont été revétus de DLC. Le premier substrat est
une bille en acier AISI 52100 de diametre 19,05 mm, le second substrat est un disque en
Quartz de diametre 60 mm. Des dimensions et des caractéristiques supplémentaires des deux
substrats sont détaillées au paragraphe 3.2.3 du chapitre 3. Ces échantillons ont été choisis,
d’une part, de facon a assurer la compatibilit¢ avec le dispositif expérimental (précisément
décnt au chapitre 3 utilisé pour la simulation expérimentale de la zone SPC et, d’autre part,
pour permettre la visualisation des zones de contact et 'analyse du comportement tribologique
des surfaces carbonées en présence de lubrifiant vieilli (réduction du frottement par le biais des
couches DLC, visualisation des mteractions entre les couches DLC et les particules solides de

suies).
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Avant de procéder au dépot des couches minces de DLC sur les échantillons, 1l est nécessaire
de s’assurer du bon état morphologique nitial de la surface car le dépot de DLC reprodut
I’état de surface mitial du substrat. Pour les besoins de l'application tribologique, 1l est
nécessaire de s’affranchir au maximum des effets de la rugosité de la bille et du disque. La bille
en aclier est alors polie jusqu’a obtenir une rugosit¢é RMS de 'ordre de 10 nm (le procédé de
polissage est précisément décrit au paragraphe 3.2.3. du chapitre 3. Le disque en Quartz ne
nécessite pas de polissage préalable en raison d’une rugosité RMS de I'ordre de 5 nm.

Avant le dépot, la bille et le disque sont nettoyés dans un premier bain a ultrasons empli
d’heptane pendant 10 min puis dans un second bain empl de propanol pendant 10 min
également. Entre chacune de ces étapes, les substrats sont immédiatement soufflés a 'azote
pour sécher la surface.

Des lors que les procédés d’élaboration des revétements PVD et CVD sont maitrisés, les
substrats sont placés dans l'enceinte sous vide d’une machine de dépot afin d’élaborer
I'ensemble des couches minces. Pour des raisons de confidentialité, la description précise des
gammes de dépot ne sera pas décrite. Comme I'état électrique des substrats est différent ('acier
est conducteur, le Quartz est 1solant), et que les propriétés optiques désirées des DLC déposés
sont différentes (dépodt completement opaque a la lumiere sur la bille et donc épais, dépot semi-
réfléchissant sur le disque et donc de faible épaisseur), les techniques d’élaboration des couches
sont légerement différentes entre les deux substrats. Deux machines de dépoét distinctes sont

nécessaires.

Une fois les substrats mis sous vide, les surfaces sont bombardées avec des 1ons ce qui permet
leur nettoyage/décapage par désorption d’impuretés et élimination d’oxydes, d’éviter les
éventuels problemes d’adhérence mais aussi d’activer chimiquement la surface et d’accroitre

ainsi le nombre de sites de germination.

Pour les deux substrats, les premieres couches élaborées sont des couches d’accrochage,
réalisées par PVD (pulvérisation cathodique). Elles sont nécessaires a 'adhérence des dépots
DLC. La nature chimique, le nombre, 'ordre et 'épaisseur des couches d’accrochage sont
optimisés pour chaque type de revétement DLC et dépendent principalement de la
composition chimique du substrat et de 'application. Dans le cas de la bille en acier, les sous-
couches d’accrochage sont composées de la manere suivante : Cr + WCC. Dans le cas du

disque, 1l n’y a qu'une seule couche d’accrochage a base de silicium.

L’élaboration des couches minces de DLC est obtenue par CVD (PACVD) pour la bille et le
disque. La pression de travail dans I'enceinte est maintenue inférieure a 10®° mbar, et la
température de dépot est comprise entre 100 et 200 °C pour les deux substrats. La vitesse de
dépot du DLC est d’environ 1 um/h dans le cas de la bille et de 3 um/h dans le cas du disque.
Le dépot de carbone amorphe est obtenu par dissociation d'un hydrocarbure gazeux
(volontairement non communiqué pour des raisons de confidentialité) qui conduit a un
revétement DLC hydrogéné pour les deux substrats, de type a-C:H.
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La Figure 35 montre les deux échantillons (bille et disque) avant et apres dépot.

Figure 35 : a) A gauche, bille en acier polie miroir non revétue (gris métallique). A droite, bille
en acler revétue d’une couche mince de DLC (noir brillant). b) A gauche, disque en Quartz
vierge de tout dépot (complétement transparent). A droite, disque en Quartz revétu d’une fine
couche de DLC (semi-réfléchissant). La variation de la réflexion de Ila lumiére a la surface des
deux disques montre bien I'existence du dépot

La Table 7 résume I'ensemble des caractéristiques et parametres des procédés d’élaboration
d’un multicouche a base de carbone sur les deux substrats.

Caractéristiques

Bille

Disque

Géométrie

Diameétre de 1905 mm

Diamétre de 60 mm

Matérian

Acier ATST 52100

(Juartz

Polissage
(avant dépot)

O

MNon

Nettoyage
(avant dépor)

O

Procédé de dépot du
DLC

PACVD

Origine des espéces a
bhase de carbone

Hvdrocarbure gazeux

Sous-couches
d’accrochage (PVD)

Cr=WCC+aCH

s1+aCH

Température de dépidt
du DLC

Entre 100 ot 200 °C

Vitesse de déposition du
DLC

De052alumh

De 20250 nmh

Pression de travail

Inférieure a 10-° mbar

Table 7 : Tableau de synthése concernant les paramétres d’élaboration des couches minces de

DLC sur Ia bille et le disque
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2.4. Caractérisation des dépots DLC réalisés

2.4.1. Mesure de I'épaisseur

L’épaisseur des couches minces de DLC 1ssue des techniques PVD et CVD reste, dans la
majorité des cas, inférieure a 10 um ce qui rend la mesure d’épaisseur délicate. Celle-c1 est
réalisée a l'aide dun Calotest™, aussi appelé test de la bille. Ce procédé fournit une
détermination rapide, simple et peu onéreuse de I'épaisseur des revétements les plus courants.
Une sphere de roulement en 100 Cr6 de diametre 30 mm est placée en rotation sur la surface
de T'échantillon. L'addition dun fluide abrasif permet d'obtenir une empreinte circulaire
montrant le travail d'érosion partielle de la couche et du substrat par la sphere (Figure 36).

2,2pm de DLC

. Bille acier
D Ve ¥ —— Revetement
= «—— Substrat
K A
: B 2
a)

Figure 36 : a) Schéma de principe de la mesure de I'épaisseur d’une couche mince a partir dun
Calotest™. b) Image obtenue aprés Ile test du Calotest™, réalisée sur un dépot de DLC de 2,2
‘microns d'épaisseur correspondant a I'épaisseur de DLC sur la bille

Lorsque la calotte est suffisamment profonde, le substrat apparait et I'empreinte résultante est
alors mesurée optiquement. L'épaisseur de la couche est alors déduite du diametre des calottes

observées par le biais de I'équation suivante :

(B* — A?%) (16)
D=——=
8x*r
avec :
D est I'épaisseur du dépot [ml],
B est le diametre de la plus grande calotte [m],
A est le diametre de la plus petite calotte [m],
r est le rayon de la bille [ml].

Lépaisseur de dépot DLC obtenue sur la bille vaut 2,2 um d’apres le Calotest™.
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Les couches ultra-minces (inférieures a 0,5 um) se prétent assez mal au test de la bille car 1l est
difficile de mesurer précisément le diametre des calottes. I'épaisseur de revétement DLC sur le
disque de Quartz est mesurée par 'équipement Alpha-Step 100. Il s’agit d’'un profilometre
mécanique basé sur le principe de la différence de marche et qui permet de caractériser le
profil de surface d'une plaque par balayage mécanique avec un stylet dont la pointe est en
diamant. Le tracé obtenu est la représentation de la vue en coupe de la zone mesurée. Cet
équipement peut mesurer des hauteurs de marche allant de quelques nanometres jusqu’a
plusieurs centaines de microns sur une étendue spatiale maximale de 10 mm (Figure 37).

Mesure du déplacement

Source laser

-

Mirair
semi-réfléchissant

Circuit

electrique

S't‘ﬂE't e

V.

[ | Bascule
Substrat revétu

Figure 37 : Schéma de principe de la mesure de Iépaisseur d’une couche mince a partir de

l'appareil Alpha-Step 100

Pour obtenir une marche la plus parfaite possible, un trait, jouant le role de masque, est fait au
marqueur noir avant dépot sur des lames de verre fixées sur le porte-substrat. A la fin du dépot,
le marqueur est retiré a 'aide d’alcool laissant ainsi apparaitre une marche parfaite utilisée pour
une mesure précise de 'épaisseur de DLC. L’épaisseur de dépdt DLC réalisé sur le disque vaut
90 nm.

2.4.2. Mesure des propriétés optiques
Afin de satisfaire les conditions opératoires requises pour la visualisation du contact entre la
bille et le disque, le disque revétu doit étre semi-réfléchissant. Les niveaux de transmission,
d’absorption et de réflexion de la lumiere au travers du disque en Quartz revétu de DLC
doiwvent donc étre parfaitement controlés.

Les propriétés optiques du disque ont été mesurées au spectrophotometre. Cet appareil permet
de mesurer l'absorbance d'un milieu « transparent » sur une région donnée du spectre visible
(Figure 38). Les mesures effectuées en lumiere blanche montrent que la transmission de la
lumiere dans le domaine de longueur d’onde qui s’étend de 400 a 800 nm est quasi constante,
de 'ordre de 28 %. La réflexion de la lumiere fluctue plus, et sa valeur moyenne se situe autour
de 25 9%. Ces valeurs sont tres proches de celles nécessaires a la visualisation in situ lors d’essais
tribologiques menés dans cette these.
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Figure 38 : La figure a) montre le pourcentage de Ia lumiére blanche transmise en fonction de
Ia longueur d'onde. La figure b) montre le pourcentage de la lumiére blanche réfléchie en
fonction de la longueur d'onde. Dans le domaine du spectre visible (400-800 nm), la
transmission et la réflexion sont proches de 30 %, ce qui correspond aux propriétés optiques
des disques couramment employés sur le tribométre IRIS (voir description au chapitre 3)

2.4.3. Mesure de I'adhérence

La mesure de I'adhérence se fait classiquement via un scratch test. La technique consiste a
réaliser une rayure sur un substrat revétu a I'aide d’'une pointe en diamant de rayon 200 um. La
pointe est placée en contact avec la surface de I’échantillon sous une charge normale croissante
a la vitesse de 100 N/min, et la platine est ensuite animée d'un mouvement de translation de 10
mm/min de sorte que, sur la rayure, I’élévation de charge est de 10 N/mm. La déformation
excessive du substrat, provoquée par I'imndent sous une certaine charge critique, déclenche la
fissuration et Iécaillage du dépot. La force mesurée résulte de la rupture des haisons
mterfaciales par propagation d’une fissure cohésive (rupture du dépot seul) ou adhésive
(rupture de I'mterface dépot/substrat) [100]. La rayure peut alors étre observée optiquement ce
qui fournit des informations sur la taille, la nature et la répartiion des défauts des couches
déposées (Figure 39).

<\<% Diamant Rockwell LR de’ﬁisures cohésives
R \ ll’ Revitament (rupture du dépot seunl)
DTI le—— Substrat

Revétement DLC
(empreinte Rockwell)

Figure 39 : a) Schéma de principe de la mesure d’adhérence d’une couche mince 4 partir dun
Indenteur Rockwell. b) Empreinte Rockwell obtenue avant essai de scratch test. ¢) Rayure
obtenue aprés l'essai de scratch test, réalisée sur un dépot de DLC de 2,2 microns d’épaisseur
correspondant 4 I'épaisseur de DLC sur Ia bille
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La qualité de 'adhérence des dépots DLC influe directement sur les résultats obtenus lors de
cette these. Une bonne adhérence est donc nécessaire. L’essai de rayure réalisé sur le
revétement DLC de 2,2 um fait apparaitre la propagation d’une fissure cohésive : seul le dépot
se rompt, ce qui est conforme aux exigences attendues.

L’adhérence du revétement DLC déposé sur le disque ne peut se faire par 'essai de rayure. En
effet, les couches ultra-minces de quelques nanometres se prétent assez mal a la mesure
d’adhérence par indentation directe, car leur faible épaisseur ne permet pas d’obtenir un
délaminage significatif. Le test du pelage a donc été utilisé pour qualifier I'adhérence d’un film
mince. Le décollement d’une bande adhésive en contact avec la surface permet de déterminer
si la décohésion se fait a linterface adhésif/couche mince et/ou a Dinterface couche

mince/substrat (Figure 40).

Figure 40 : a) Schéma de principe de la mesure d’adhérence d’une couche ultra-mince pour un
essal de pelage. b) Bande adhésive aprés essai de pelage sur le disque qui montre que le
revétement DLC est bien adhérent

L’essai de pelage montre que la couche DLC déposée sur le disque de Quartz est adhérente car
il n’y a pas de décohésion majeure des couches, ni a 'mterface adhésif/couche mince ni a

I'interface couche mince/substrat.

2.4.4. Mesure de la dureté et du module d’élasticité
Les propriétés mécaniques des couches minces de DLC telles que la dureté et le module
¢élastique sont caractérisées par indentation. I'essai consiste a appuyer un indenteur diamant de
géométrie connue sur une surface plane en appliquant une charge croissante jusqu'a une valeur
maximale prédéfinie de 50 mN sur une profondeur d’indentation de 0,3 um. La charge
appliquée est alors réduite jusqu'a observer une relaxation partielle (empreinte rémanente) ou
totale sur le matériau (Figure 41). La dureté du matériau est calculée en faisant le rapport de la

force appliquée sur la surface de 'empreinte mesurée grace a des méthodes optiques.

Page 71 sur 156



<\I§::L Diamant Berkovich

2 «— Revétement
DT‘ e—— Substrat
A
B .
Revétement DLC
(empreinte Berkovich)

b)

Figure 41 : a) Schéma de principe de Ia mesure de dureté d’'une couche mince a partir dun
indenteur Berkovich. b) Empreinte Berkovich obtenue aprés I'essai d’indentation instrumentée
sous une charge de 50 mN et une profondeur d’indentation de 0,3 um, réalisée sur un dépot de
DLC de 2,2 microns d’épaisseur correspondant a I'épaisseur de DLC sur la bille. La dureté de
1a couche de DLC est de 3000 Vickers, le module d’élasticité de 120 GPa

La dureté de la couche de DLC déposée sur la bille est mesurée a plus de 3000 Vickers et le
module d’élasticité a plus de 120 GPa.

Malgré un essai de nanoindentation instrumentée, 1l n’a pas été possible de caractériser
finement les propriétés mécaniques du dépot DLC déposé sur le disque en raison de la faible
épaisseur (90 nm) du revétement. De fait 1l n’est pas possible de caractériser correctement la
couche de DLC sans s’affranchir de 'influence du substrat et les résultats obtenus restent dans

I'incertitude de mesure.

2.4.5. Mesure de la topographie de surface

La topographie de surface des échantillons revétus DLC a été caractérisée afin de controler
I’altération morphologique subie au cours du processus de déposition. La topographie de
surface de la bille a été mesurée a 'aide d’un profilometre tactile ayant une pointe dont le rayon
de courbure vaut 50 nm (Figure 42a et Figure 42b). La topographie de surface du disque a été
mesurée a l'aide d’un rugosimetre sans contact dont le principe de mesure est basé sur
I'interférométrie, ceci afin d’éviter de rayer la surface du disque avec la pointe diamant, et donc
d’endommager le revétement DLC (Figure 42c¢ et Figure 42d).
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Figure 42 : a) Relevé topographique de Ia bille en acier avant dépot du revétement DLC. La
rugosité RMS vaut en moyenne 13,6 nm et la surface ne présente pas d’aspérités visibles. b)
Relevé topographique de la bille en acier aprés le dépot du revétement DLC. La rugosité RMS
vaut en moyenne 16,7 nm et la surface présente des aspérités visibles dont les plus hautes sont
de plusieurs micrométres. ¢) Relevé topographique du disque en Quartz avant le dépot du
revétement DLC. La rugosité RMS vaut en moyenne 8,1 nm et la surface ne présente pas
d’aspérités visibles. d) Relevé topographique du disque en Quartz aprés le dépot du revétement
DLC. La rugosité RMS vaut en moyenne 8,6 nm et la surface ne présente pas d’aspérités
visibles.

La rugosité du disque avant et apres dépot DLC est de 'ordre de 8 nm et aucune altération de
la surface par le procédé de déposition n’est constatée. In revanche, la rugosité de la bille apres
dépot DLC est de I'ordre de 17 nm et une altération de la surface par le procédé de déposition
est constatée. Apres dépot du revétement sur la bille, des aspérités de DLC, dont les plus
hautes sont de quelques microns, apparaissent a la surface du disque. Malgré 1'observation
réguliere de ces aspérités de DLC, aucune information précise n’est mentionnée pour
permettre d’expliquer 'apparition de ces excroissances. Ces aspérités peuvent étre causées par
une mauvaise préparation de la surface avant le procédé de déposition, ou bien encore par le
procédé lui-méme qui engendre des poussieres venant se déposer sur la surface du substrat.
Expérimentalement, la hauteur des aspérités de DLC est proportionnelle a I'épaisseur de la
couche de DLC. Ainsi, plus le revétement DLC est épais, plus la concentration et la hauteur
des aspérités sont élevées. Ceci explique 'absence de ces aspérités a la surface du disque.

La bille revétue DLC est polie apres dépot afin d’éliminer au mieux les aspérités qui, une fois
en contact avec la surface du disque lors d’un essai tribologique, risqueraient de le rayer et de
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I’endommager séverement. Le produit de polissage est constitué d’un mélange de 50 g d’huile
de base 150NS avec 5 g de pate diamantée pour polissage (la taille moyenne des particules est
de 0,1 um). Le mélange ainsi obtenu est alors utilisé pour le polissage de la bille avec plusieurs
cycles de vitesse allant du roulement pur au glissement pur, pendant 1900 secondes et sous 10
N de charge normale. Ce procédé permet alors de supprimer complétement les aspérités de
DLC et de rendre poli miroir Iétat de surface général de la bille DLC (Figure 43).

Bille aprés dépot DLC, apreés polissage
Rugosité RMS de 11,9 nm s’
(Pas d’aspérités visibles en surface)

Figure 43 : Relevé topographique de Ia bille en acier revétue DLC aprés polissage. La rugosité
RMS vaut en moyenne 11,9 nm et la surface ne présente plus d'aspérités visibles

2.4.6. Récapitulatif des caractéristiques des dépots réalisés
La Table 8 regroupe I'ensemble des résultats de mesure concernant la caractérisation des
revétements DLC de la bille et du disque.

Caractéristigues Bille (@ 19,05 mm) Disque (@ 60 mm)
Epaisseur 2,2 um de DLC 90 nm de DLC
. : Transmission = 28 %
Optigue DLC complétement opague Réflexion = 25 %
) Trés bonne :
Adhérence (rupture du dépét seul) Trés bonne
Meécanique Durete de 3 000 Hy Non mesurable
) Module d*élasticité de 120 GPa B
Topographigue Fugosité RMS de 13,6 nm Fugosité RMS de 8.1 nm
{avant dépot) Pas d’aspeérités Pas d’aspérites
Topographigue Fugosité BMS de 16,7 nm Fugosité BMS de 8.6 nm
{aprés dépot) Aspérités de 3 4 um Pas d’aspérités
Topographique "
{(aprés dépot et Rugcrmte_. de 119 e Pas de polissage
. Pas d’asperites
polissagze)

Table 8 : Tableau de synthése concernant la caractérisation des couches minces de DLC
réalisées sur Ia bille et le disque
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2.5. Conclusions

Les revétements solides, de type Diamond-like Carbon (DLC), sont connus pour leurs
excellentes propriétés mécaniques et tribologiques, et sont de plus en plus utilisés pour des
problématiques de réduction du frottement. Les DLC sont principalement constitués d’atomes
de carbone se trouvant dans les deux états d’hybridation sp2 (graphite) et sp3 (diamant) et
donnant naissance a une structure amorphe de la couche. Les couches obtenues sont des
revétements métastables, qui different par leurs propriétés physico-chimiques et leur
composition. On distingue traditionnellement quatre grandes familles de DLC : le carbone
amorphe (a-C), le carbone amorphe hydrogéné (a-C:H), le carbone amorphe tétraédrique (ta-
O) et le carbone amorphe tétraédrique hydrogéné (ta-C:H).

Le DLC est déposé en couches minces par des techniques de dépot sous vide. Les méthodes
d’élaboration les plus couramment employées sont basées sur un principe permettant la
génération d’une vapeur a base de carbone, qui interagit avec les surfaces a revétr. Il existe
principalement deux techniques pour déposer le DLC: les méthodes physiques par PVD
(Physical Vapor Deposition) et les méthodes chimiques par CVD (Chemical Vapor
Deposition). Les mécanismes de croissance des couches minces, bien identifiés, peuvent se
décrire depuis I'échelle macroscopique (en termes de pression, de température et d’énergie)

vers I'échelle atomique (qui fait intervenir les interactions élémentaires).

Dans le cadre de cette these, deux échantillons ont été revétus de DLC par PACVD. Le
premier substrat est une bille en acier et le second substrat un disque en Quartz. Une, ou
plusieurs sous-couches d’accrochage entre le substrat et le revétement de surface final sont
appliquées par PVD afin de résoudre les problemes d'adhérence et de compenser les
contraintes résiduelles 1mportantes présentes dans les DLC. L’ensemble de ces couches a
ensuite été caractérisé pour qualifier et quantifier leur épaisseur, leurs propriétés optiques, leur
adhérence, leurs propriétés mécaniques et morphologiques. Les deux échantillons ainsi réalisés
vont nous permettre de comprendre I'influence ou I'impact des revétements DLC sur les
mécanismes de lubrification, en régimes stationnaires ou transitoires, représentatifs des
conditions de la zone Segments-Piston-Chemise, pour des lubrifiants formulés ou non, neufs ou

vieillis en fonctionnement.
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Chapitre 3

Comportement tribologique du film mterfacial
en régime stationnaire
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3.1.Introduction

Les chapitres 1 et 2 permettent de comprendre les problemes tribologiques liés a 'utilisation
d’un lubrifiant vieilli contenant des particules de suie, et de prendre conscience qu’il existe des
moyens de lutte contre 'usure et le frottement tels que les revétements DLC. L’objectif de ce
chapitre est d’identifier les mécanismes de lubrification en régime stationnaire de plusieurs
lubrifiants dont le lubrifiant formulé vieilli, et en particulier, d’étudier leur capacité a former un
film séparant les surfaces et de mettre en évidence leur réponse en frottement en fonction des
surfaces, revétues DLC ou non.

La premiere partie de ce chapitre est consacrée a la description et au mode de fonctionnement
du dispositif expérimental utilisé. Apres une description précise des lubrifiants testés, nous
présenterons dans la deuxieme partie les mécanismes de formation du film lubrifiant a partir
d’'une série d’expérimentations effectuées avec différentes surfaces. lLa troisieme partie
montrera comment des expériences de traction et des courbes de Stribeck sont utilisées pour
analyser 'impact du revétement de surface de type DLC sur le comportement tribologique de
I'interface lubrifiée. Une interprétation du frottement en film complet en termes de rhéologie
sous pression sera proposée. Pour terminer, une modélisation du frottement en régime limite
sera introduite pour discuter notamment des effets de surface.

3.2. Description du dispositif expérimental

3.2.1. Démarche scientifique
Ce chapitre vise a comprendre le comportement tribologique du film interfacial en régime
stationnaire pour des surfaces revétues ou non de DLC a partir de mesures expérimentales.
Pour y parvenir, 1l est naturellement possible d’utiliser des bancs d’essais moteurs qui
permettent de mesurer les performances de nouvelles solutions technologiques telles que des
composants moteurs revétus DLC ou méme de nouveaux lubrifiants. Dans ce genre
d’appareils, les mesures sont effectuées selon des protocoles préétablis ou des protocoles
d’essais spécifiques mais ne permettent pas d’accéder finement a 'imterface du contact lubrifié.
C’est pourquoi I'utilisation de tribometres spécifiques est nécessaire pour la compréhension et

I’analyse, 1 situ, des phénomenes mis en jeu au sein d’une interface lubrifiée.

Sur ces tribometres de laboratoire, les conditions tribologiques du contact telles que les vitesses
des solides, les pressions de contact ainsi que la température peuvent étre assez éloignées des
conditions réelles. Ainsi, les vitesses de glissement d'un contact Segments-Chemise, de I'ordre
de plusieurs dizaines de m/s ne pourront pas étre atteintes mais 1l est tout de méme possible de
se rapprocher des conditions réelles de I'application. Malgré ces imites techniques, 1l est tout a
fait envisageable de déterminer les mécanismes mis en jeu dans les contacts lubrifiés a I’échelle
de ces appareils et qui sont susceptibles d’étre similaires a ceux qui entrent en jeu a I'échelle

industrielle.

Afin d’améliorer notre compréhension fondamentale des phénomenes qui s’établissent dans un
contact lubrifié, les simulations expérimentales sont effectuées pour plusieurs conditions
tribologiques controlées sur le tribometre IRIS, dont les caractéristiques seront détaillées dans
le paragraphe 3.2.2. La caractéristique principale de ce tribometre réside dans la mesure
simultanée des forces de contact avec des cinématiques parfaitement controlées tout en

permettant 'observation directe et simultanée du film mterfacial grice a une technologie
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d’imagerie a large résolution spatiale ou a grande vitesse d’acquisiion. Ce dispositif nous
permet, entre autres, d'étudier I'influence des particules de suie sur la capacité de formation du
film lubrifiant et les propriétés de frottement des lubrifiants avec diverses surfaces en contact.

arti ‘analyse approfondie ubrificatio S urs Dies éser

A partir de Panalyse approfondie de la lubrification des moteurs Diesel en présence de
particules solides de suie réalisée au chapitre 1, de I'élaboration et de la caractérisation des
surfaces revétues au chapitre 2, la démarche expérimentale scientifique proposée va nous
permettre de vérifier si 'optimisation des surfaces en contact grace a un revétement de type
DLC est susceptible d’améliorer les conditions de lubrification de 'interface avec des lubrifiants
vieillis contenant des particules de suie. Nous chercherons également a comprendre 'influence
des mteractions surfaces/cinématiques/lubrifiants (additifs+particules) sur les mécanismes de
frottement pour tous les régimes de lubrification en conditions stationnaires dans ce chapitre.

3.2.2. Simulation expérimentale de la zone SPC
Le tribometre IRIS (Figure 44), développé au L'TDS, réalise un contact lubrifié entre une
sphere et un disque en Quartz transparent semi-réfléchissant. La cavité optique formée entre les
deux solides est utilisée pour mesurer la distribution spatiale d'épaisseur de film lubrifiant dans
une gamme allant de quelques nanometres a environ 500 nm (avec une résolution de + 2 nm)
par mterférométrie. Une caméra CCD a temps d’exposition court, de quelques us, ayant une
résolution spatiale inférieure au um permet de capturer des interférogrammes précis du contact.
Il est également possible de suivre la formation et le déplacement d’agrégats, a travers et autour
du contact, avec une caméra CMOS numérique rapide (usqu'a 160 000 images/s) qui dispose
d’une résolution spatiale d'environ 2 pm. Deux moteurs synchrones brushless produisent le
mouvement de rotation mdépendant et simultané des deux solides (bille, disque). La vitesse,
ainst que la position de chaque solide, est précisément et individuellement controlée a haute
fréquence avec une résolution de 100 000 points par rotation.

Les conditions de roulement pur sont obtenues lorsque les vitesses des deux solides sont égales
en leur pomt de contact. Lintroduction d'une différence entre ces deux vitesses provoque un
glissement entre les solides ce qui permet d'effectuer des expériences de frottement. Ainsi, en
variant la vitesse linéaire des surfaces entre 0,5 mm/s et 1 m/s, cet appareil peut alors générer
une multitude de cinématiques de contact. Un capteur d’effort statique mesure en continu la
charge normale appliquée au contact mécanique dans la gamme de 0 a 100 N £+ 1 N. Un
capteur de couple placé entre le disque et le moteur brushless mesure le couple de frottement
Jusqua + 2 Nm + 2.10" Nm. Les capteurs sont tous connectés a des amplificateurs électroniques
dédiés. Le bruit obtenu avec ce systeme est aussi faible que 1 N a 1 KHz sur la force normale et
0,05 N a 1 KHz sur la force tangentielle.

La bille peut étre en partie immergée dans un réservoir contenant quelques millilitres de fluide.
Un systeme de chauffage indépendant constitué d'une cartouche chauffante peut également
augmenter la température du contact lubrifié jusqu'a 150 °C + 1 °C. Il est régulé en boucle
fermée a partir de la valeur mesurée par le thermocouple sans mise en contact avec les solides.
L’acquisition simultanée de la vidéo de la zone de contact, de la cinématique des moteurs, des
mesures d’efforts et de la température est entiecrement réalisée par ordinateur et permet une
synchronisation de tous les signaux. Les données sont ensuite extraites du fichier enregistré.
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Figure 44 : Diagramme schématique du tribométre IRIS

3.2.3. Conditions tribologiques et protocole expérimental
Un contact lubrifié a été établi entre une bille et un disque dont les caractéristiques physico-
chimiques, mécaniques et morphologiques sont détaillées au chapitre 2. Les expériences sont
menées a température ambiante et la charge normale est maintenue constante a 15 N. Ceci
conduit a un diametre de contact de Hertz de 250 um et une pression de contact moyenne

résultante de 305 MPa en tenant compte des propriétés élastiques des deux solides, rappelées
dans la Table 9.

R (mm) RMS (nm) E (GPa) v
Bille Acier ou DLC 9.525 10 210 0,30
Disque Silice ou DLC a0 5 70 0.17

Table 9 : Propriétés géométriques et élastiques des billes et des disques

Avant chaque essai, les billes sont toujours polies a température ambiante pendant une demi-
heure sous une charge normale de 1 N avec une suspension diamantée (la taille moyenne des
particules est de 0,1 um). Cette procédure permet d’obtenir une rugosit¢ RMS de la bille
mférieure a 10 nm d’apres les mesures faites avec un profilometre tactile dont le rayon de
courbure de la pointe vaut 50 nm. La rugosité RMS du disque de silice (et de celul revétu DLC)
n’excede pas 5 nm d’apres des mesures obtenues eu profilometrie optique. On accorde une
importance toute particuliere a la propreté de la bille et du disque avant 'essai. Ainsi, la bille et
le disque sont successivement nettoyés avec de lheptane et du propanol dans un bain a
ultrasons pendant 10 min, puis immédiatement séchés avec de l'azote.
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A partir de la vitesse de la bille et du disque, trois autres parametres peuvent étre définis afin de
caractériser au mieux la cinématique des contacts lubrifiés :

1 17

Ug = E(UB + Up) (17

US = UB - UD (18)

g - Ys_2+Us—Up) (19)
RR ™ Ug Ug + Up

avec :

Us est la vitesse de la bille [m/s],

Up  estlavitesse du disque [m/s],

Ue est la vitesse d’entrainement moyenne [m/s],
Us est la vitesse de ghissement [m/s],

Srr  estle taux de roulement/glissement [-].

3.2.4. Description des lubrifiants
Plusieurs lubrifiants, simples et formulés, ont été utilisés dans le cadre de cette these. Il s’agit
d’une huile de base minérale, d’une huile formulée neuve et d’une huile formulée vieillie

contenant des particules de suie.

Lhuile de base minérale, une 175NS, possede une viscosité dynamique de 62 mPa.s a 25 °C,
de 29 mPa.s a 40 °C et de 9 mPa.s a 80 °C. La valeur du coeftficient de piézoviscosité est de 24
GPat + 0,5 GPal et sa densité a 15 °C est de 0,87. Son indice de réfraction est égal a 1,48 et sa
constante diélectrique est de 2,188 a 20 °C [24]. La masse molaire de 'huile 175NS est de
ZLI(’Sg.mol'l et se compose de 4,30 % de carbones aromatiques, de 68,85 % de carbones
paraffiniques et de 26,85 % de carbones naphténiques. Son taux de soufre est d'environ 0,55 %
en masse. Les expériences effectuées sur ce produit ont pour but d’obtenir une signature
tribologique de référence d’un lubrifiant simple ne contenant aucun additif, polymere
modificateur de viscosité ou dispersant.

Outre ce lubrifiant simple, une huile entierement formulée neuve, c'est-a-dire un mélange
complexe d'une base, a laquelle sont ajoutés des additifs (dispersants, polymeres de viscosité,
détergents, etc.) a été utilisée. Il s’agit d’une huile commerciale multigrade (15W40) qui
possede une viscosité dynamique de 212 mPa.s a 25 °C, de 115 mPa.s a 40 °C et de 27 mPa.s a
80 °C. La valeur du coefhicient de piézoviscosité est de 25 GPa™t + 0,5 GPa™ [24]. Son indice de

réfraction est égal a 1,6 et sa constante diélectrique est de 2,5 a 20 °C.

Afin didentifier I'influence du couplage additifs de lubrification, particules de suie et surfaces
fonctionnelles carbonées dans les différents régimes de lubrification du contact SPC, une huile
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vieillie a été utilisée. Pour obtenir ce lubrifiant, I'huile formulée neuve a subi un test sur un banc
d’essais pour moteurs pendant une durée de 50 heures avec un moteur Diesel fonctionnant a
pleine charge. La durée de I'essai correspond a la distance que parcourt le moteur entre deux
vidanges. Ce test est destiné en partie a produire des huiles usées contenant des suies. L’huile
est ensuite récupérée en vidangeant le carter moteur. Elle a la particularité de se charger en
suies, résidus de combustion, qui peuvent s’agréger et provoquer I'usure des chemises moteur
mais également de la distribution regroupant 'arbre a cames, les culbuteurs et les poussoirs. La
viscosité dynamique de T'huile vieillie ainsi obtenue est de 352 mPa.s a 25 °C, de 150 mPa.s a
40°C et de 35 mPa.s a 80 °C. La valeur du coefficient de piézoviscosité est de 23GPat +
0,5GPa™. Son indice de réfraction est égal a 1,75 et sa constante diélectrique est de 3,17 a 20 °C

[24].

Pour compléter I'étude sur les propriétés physico-chimiques des lubrifiants, une mesure
effectuée par spectroscopie infrarouge (Figure 45) révele la présence de suies dont la
concentration en masse atteint 3 % pour lhulle wielllie. La spectroscopie infrarouge a
transformée de Fourier (FTIR, pour Fourier-Transform InfraRed spectroscopy) mesure les
concentrations de groupes de constituants et permet I'identification de familles caractéristiques
ainsi que des haisons d'une molécule a 'aide du nombre d’onde correspondant. Les suies
n'ayant pas de fréquence spécifique d'absorption dans le spectre infrarouge, elles provoquent un
déplacement de la ligne de base du spectre due a l'absorption et a la diffusion de la lumiere. Le
décalage vertical provoqué par les suies est affecté par la quantité de suies présentes et par la
taille effective des particules. Comme 1l n'y a pas d'autres caractéristiques spectrales dans la
région a 2000 cm’, cette zone est utilisée pour accéder au taux de suie dans un échantillon.
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Figure 45 : Spectroscopie infrarouge réalisée sur les lubrifiants formulés neuf et vieilli. Le
Iubrifiant formulé neuf ne contient pas de particules de suie et sert de référence. Le spectre
Infrarouge du lubrifiant formulé vieilli est décalé vers le bas en fonction de la concentration en
particules de suie qu’il contient, 3 % en I'occurrence, pour ces échantillons
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Une mesure de la taille de ces particules de suie (Figure 46), présentes dans le lubrifiant vieilli, a
ensuite été réalisée grice a une analyse de diffusion dynamique de la lumiere (DLS, pour
Dynamic Light Scattering) au Centre de Recherche de Solaize (CReS) de Total. Cette
technique d'analyse spectroscopique non destructive permet d'accéder 2 la taille des particules
en suspension dans un liquide, de 1 a 500 nm de diametre environ. La mesure montre que le
lubrifiant vieilli contient majoritairement des particules dont le diametre est d’environ 68 nm.
Cette taille des particules est parfaitement représentative de la taille des particules de suie
présentes habituellement dans un lubrifiant vieilli.

Intensité lumineuse Mombre de particules

60

50

40

30

Intensité lumineuse (od)

a 50 100 150 200 250 300 350

Diamétre des particules (nm)

Figure 46 : Analyse de diffusion dynamique de la lumiére pour le lubrifiant vieilli. Des
particules de suie, dont le diamétre est d’environ 68 nm, sont présentes en quantité dans le
Iubrifiant. Mesure réalisée au CReS-Total

La wviscosité de I'ensemble des lubrifiants peut étre estimée en fonction de la température
(Figure 47) en utilisant la relation de Vogel [3] a partir des mesures rhéologiques effectuées a
trois températures de référence (ambiante, 40 °C et 80 °C). La relaion de Vogel donne, a

I’heure actuelle, la meilleure approximation de I'évolution de la viscosité en fonction de la

température.
0= ax e (20)
avec :
] est la viscosité du lubrifiant a la température T [Pa.s],
T est la température [K],
a est une constante déterminée a partir de points expérimentaux [Pa.s],
b est une constante déterminée a partir de points expérimentaux [K],
c est une constante déterminée a partir de points expérimentaux [K].
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Figure 47 : Evolution de la viscosité en fonction de la température pour l'ensemble des
Iubrifiants. Ajustement de la courbe en utilisant la relation de Vogel a partir des points
expérimentaux

3.3.Mécanismes de formation du film lubrifiant

3.3.1. Procédure expérimentale
Lors d’'une expérience de roulement pur, la vitesse d’entrainement, Us, varie par paliers
successifs de 1 a 800 mm/s et la vitesse de glissement, Us, est maintenue égale a 0, ce qui
permet d’observer I’établissement du film et didentifier ses mécanismes de formation (Figure
48). I’analyse du contact par imagerie montre un changement de couleur de I'mterférogramme
de contact lorsque la vitesse d’entrainement évolue au cours du temps. Apres calibration, les
couleurs sont associées a des épaisseurs de film d’huile : I'épaisseur varie, entre autres, avec la
vitesse d’entrainement. La résolution de Hamrock-Dowson [101] permet de quantifier la
dépendance de I'épaisseur du film d’huile avec la viscosité du lubrifiant et de son coefficient de

PIEZOVISCOSILE.

Aux faibles vitesses d’entrainement et pour des lubrifiants de faible wviscosité, la portance
générée n’est pas suffisante pour completement séparer les surfaces et des contacts entre les
aspérités des solides peuvent se produire pour supporter la charge. L’épaisseur de film reste
mince, de P'ordre de quelques nm. Aux fortes vitesses d’entrainement, la portance générée est
telle que les surfaces des solides sont complétement séparées par un film d’huile. C’est donc le
lubrifiant qui va supporter la pression a 'interface et empécher tout contact entre les aspérités
des deux surfaces solides. Dans ce régime, dit EHD, ce sont principalement les propriétés
rhéologiques du fluide a lentrée du contact, plus précisément dans le convergent, qui

gouvernent I’épaisseur.
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Figure 48 : Profils de vitesse du lubrifiant lors d’une expérience de roulement pur. La figure a)
schématise les conditions cinématiques initiales, et la figure b) les conditions cinématiques
finales. Ces expériences sont réalisées en faisant varier la vitesse d’entrainement (de 1 a 800
mmy’s) sans cisailler le film lubrifiant, cest-3-dire sans troduire de glissement relatif entre Ia
bille et le disque. Elles permettent de mesurer I'évolution de I'épaisseur du film lubrifiant en
fonction de Ia vitesse d'entrainement et d'étudlier les mécanismes de formation du film d’huile

3.3.2. Effet de la rhéologie du lubrifiant
Dans cette partie, les expériences ont toutes été réalisées pour un contact entre une bille en
acier et un disque en silice. Seul le lubrifiant varie.

L'objectif de ces expériences est double : d’une part, il s’agit de mesurer I'épaisseur de film pour
I'huile de base 175NS, T'huile formulée neuve et vieillie, et d’autre part de visualiser la
formation possible d'agrégats dans des conditions de roulement pur. La Figure 49 présente
I'évolution de l'épaisseur centrale du film en fonction de 1p.Ug pour les trois lubrifiants, ot 1
est la viscosité dynamique des lubrifiants sous cisaillement nul.
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Figure 49 : Evolution de Fépaisseur du film d’huile en fonction du produit no *Uc pour les trois
Iubrifiants ou no est la viscosité du lubrifiant 4 pression atmosphérique et a la température de
L'expérience. Les hignes discontinues correspondent 4 la prédiction de Hamrock-Dowson. Le
décalage vertical des courbes en représentation logarithmique ne peut s’expliquer seulement
par la variation du coeflicient de piézoviscosité entre les différentes huiles. Les
Interférogrammes de contact montrent quaucun phénoméne d agrégation ne se produit dans le
contact lubrifié Acier/Silice (dont le diamétre de contact est de 250 pm)
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Pour une vitesse d'entrainement moyenne supérieure a 10 mmy/s, I'épaisseur centrale de film
des trois lubrifiants augmente avec la vitesse d'entrainement selon une loi puissance d’exposant
2/3. Ces lubrifiants présentent un comportement similaire et obéissent a la prédiction de
Hamrock-Dowson [101]. Le coefficient de piézoviscosité des lubrifiants neuf et vieilli étant
comparables a celul de T'huile de base, le décalage vertical des courbes pour 'huile neuve et
I’huile vieillie, visible sur la Figure 49, signifie que I'évolution de I'épaisseur du film ne peut pas
étre décrite en utilisant la viscosité a pression atmosphérique, Mg, et a cisaillement nul du
lubrifiant mesurée a la méme température et a faible taux de cisaillement. Les épaisseurs
mesurées sont ainsi toutes inférieures a celles prédites par le modele de Hamrock-Dowson,
excepté pour I'huile de base. De plus, aucun phénomene de sous-alimentation ni d’agrégation
dans la zone de convergence qui pourrait expliquer cette diminution d’épaisseur du film
lubrifiant n’est observée sur les interférogrammes de contact.

Par conséquent, pour 'huile neuve et I'huile vieillie, I'évolution de I'épaisseur du film dans le
contact lubrifié en fonction de la vitesse d'entrainement peut étre décrite en utilisant une
viscosité effective, Mefr, spécifique a chaque lubrifiant dans la zone de convergence. Celle-ci
correspond a la valeur nécessaire pour ajuster la courbe calculée avec la formule de Hamrock-
Dowson a la courbe expérimentale. Comme le montre la Figure 50, les courbes présentant
I’évolution de I'épaisseur du film lubrifiant en fonction du produit negs* Ug sont superposables.
Les coefhicients de piézoviscosité des trois lubrifiants étant tres proches, le décalage que 'on
observe entre les trois courbes reste dans 'incertitude de la mesure de I'épaisseur.
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Figure 50 : Evolution de Pépaisseur du film d’huile en fonction du produit nes *Us pour les
tro1s lubrifiants. Les hignes discontinues correspondent & la prédiction de Hamrock-Dowson en
utilisant une viscosité effective spécifique a chaque lubrifiant. L’ensemble des courbes se
superposent dans cette configuration

La viscosité effective de I'huile de base est alors égale a 0,062 Pa.s. Cette valeur est proche de la
viscosité a pression atmosphérique de I'huile de base, o, qui est mesurée a 0,065 Pa.s a 24 °C
(cf. Table 10). La viscosité effective de lI'huile neuve est égale a 0,110 Pa.s. Cette valeur est
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environ deux fois plus faible que la viscosité a pression atmosphérique de I'huile neuve, no, qui
est mesurée a 0,230 Pa.s a 22 °C. De méme, la viscosité effective de lI'huile usée est égale a
0,060 Pa.s, et est environ 7 fois plus faible que la viscosité a pression atmosphérique de I'huile
vieillie, g, qui est estimée a 0,431 Pa.s pour une température de 22 °C en utilisant la relation de
Vogel [3]. Ces valeurs sont résumées dans la Table 10.

Ho (Pa.s) Hapr (Pas) Hegrs ¥o Température (C)
Huile de base 173N5 0,065 0,062 1 24
Huile formulée neuve 0,230 0,110 0,48 22
Huile formulée vigillie 0,431 0,060 0,15 22

Table 10 : Viscosités 4 pression atmosphérique, no, et viscosités effectives, nes, dans le
convergent pour lThuile de base a 24 °C, pour I'huile formulée neuve et vieillie 2 22 °C

Pour les lubrifiants formulés neuf ou vieilli, la faible valeur de megs par rapport a ng peut étre
attribuée soit a une rhéofluidification, en raison des forts taux de cisaillement dans le
convergent qui provoquent la déformation des pelotes de polymere et leur alignement dans la
direction du cisaillement [102], [103] soit & une séparation de phase au sein du contact [104].

Pour confirmer ou ifirmer la premiere hypothese, les mesures rhéologiques présentées sur la
Figure 51 ont été effectuées sur un rhéometre AR2000 cone/plan a 25 °C. Elles montrent
I'évolution de la viscosité en fonction du taux de cisailllement dans la gamme de 102 - 10* s

pour les trois lubrifiants.

Si la viscosité de T'huile de base reste indépendante du taux de cisaillement, les deux huiles
formulées présentent un comportement rhéofluidifiant caractérisé par une forte dimmution de
la viscosité avec laugmentation du taux de cisaillement. En supposant que l'écoulement
visqueux de ces lubrifiants formulés suit une loi de Cross [11], la viscosité s’écrit alors pour une

température donnée :
Mo — N

— (21)
Y
1+ [%

N=MNe +

avec Mo la viscosité a faible taux de cisaillement [Pa.s], N la viscosité a taux de cisaillement élevé
. .. . 1 . . . .
[Pa.s], y. le taux de cisailllement critique [s™] et n un parametre qui caractérise le gradient de

viscosité avec le taux de cisaillement.

Dans notre cas, la viscosité a taux de cisaillement élevé, 1., peut étre assimilée a la viscosité de
I'huile de base. La Figure 51 montre que le taux de cisaillement critique, y¢, a partir duquel la
viscosité commence a diminuer, dépend de la présence de polymeres, ou de la présence de
polymeres et d'agrégats de suie, respectivement dans le cas de I'huile formulée neuve ou vieillie.
Les valeurs de mesr sont également portées sur la Figure 51 : elles correspondent a un taux de
cisaillement de 2.10% s pour l'huile neuve, et 2.10" st pour l'huile vieillie. Pour un contact
lubrifié en roulement pur, le taux de cisailllement a lieu dans le convergent et sa valeur moyenne
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vaut Ug/hg, avec h¢ 1'épaisseur centrale du film. Dans la gamme des conditions expérimentales
testées dans ce travail, le taux de cisaillement peut étre estimé a 10° - 10° s, ce qui reste bien
mférieur aux taux de cisaillement correspondant a la viscosité effective. Ainsi, l'interprétation
d’une wviscosité effective liée a un comportement rhéofluidifiant du lubrifiant ne semble pas
pertinente.

Un autre phénomene physique, la séparation de phase, peut expliquer la faible wviscosité
effective par rapport a mo. Les polymeres peuvent s'adsorber sur les surfaces et former des
couches épaisses. Cela semble peu probable et est confirmé par les interférogrammes de
contact, homogenes et indépendants du temps, a faible vitesse d’entrainement. L’agglomération
de pelotes de polymeres dans le convergent créant un réseau moléculaire capable de filtrer
I'huile est une autre explication possible. Pour l'huile neuve, le classement Npase < Nefimeuve <
Nomeuve €st compatible avec cette hypothese. Dans le cas de T'huile wvieillie, les suies peuvent
s’agréger dans le convergent, les polymeres peuvent s’adsorber sur leurs surfaces ce qui
accélererait le processus de filtration dans le convergent. Ceci est cohérent avec le classement :

Neffivieillie = Nbase < MNovieillie-

0,4
Huile formulée vieillie Taux de cisaillement

dansle convergent

=
3

Huile formulée neuve

Viscosité [Pa.s)
o
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Meffigauve

0,1 i
Huile de base 173N5 et viellia
m -
0
1E-02 1E+00 1E+02 1E+04 1E+06& 1E+08

Taux de cisaillement (s)

Figure 51 : Evolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement pour les trois
lubrifiants, mesurée avec un rhéométre en utilisant une configuration céne/plan a 25 °C. Les
deux huiles formulées montrent un comportement rhéofluidifiant. Les valeurs expérimentales
(symbole) montrent que le comportement rhéoflurdifiant de I'huile vieillie est plus accentué que
celur de Ihuile neuve a faible taux de cisaillement. La lo1 de Cross présentée ici (ligne continue)
peut étre utilisée pour modéliser I'eflet rhéofluidifiant. Les valeurs de nes; sont portées, et les
ordres de grandeurs des taux de cisaillement dans la zone de convergence sont également
indiqués
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La Figure 49 et la Figure 50 montrent qu'en deca d'une vitesse d'entrainement de 10 mm/s,
I'épaisseur de film d'’huile des lubrifiants formulés neuf et vieilli dévie de la courbe théorique et
est plus faible que celle prédite par la résolution de I'équation de Reynolds avec un lubrifiant de
viscosité Mefi. Ce résultat semble indiquer que les huiles formulées neuve et vieillie peuvent
former des couches physisorbées sur les solides (bille, disque) : I'nfluence de ces couches ne
peut pas étre négligée lorsque I'épaisseur du film de lubrifiant atteint I'ordre de grandeur de
I'épaisseur de ces couches adsorbées. La condition d'adhérence a la surface peut ne plus étre
completement vraie, ce qui pourrait entrainer une diminution de I'épaisseur du film d'huile par
rapport a la théorie [105].

En conclusion, les deux huiles formulées se comportent comme des fluides homogenes avec
une viscosité effective caractéristique de 1'écoulement de lubrifiant dans la zone de convergence
mférieure a la viscosité apparente mg du lubrifiant. Les mesures rhéologiques montrent un
comportement rhéofluidifiant plus marqué pour Thuile vieillie que pour Thuile neuve.
Cependant, la chute de viscosité observée sur les rhéogrammes se produit a des taux de
cisaillement trés différents de ceux qui régnent au sein du convergent: c’est pourquoi
I’hypothése d’une filtration au niveau du convergent est retenue pour expliquer Iexistence et la
faible valeur de la wviscosité effective du lubrifiant dans le contact EHD. Néanmoins, nous
n'avons pas observé de phénomene d'agrégation sous cisalllement dans la zone de convergence
ou dans la zone de haute pression du contact.

3.3.3. Effet de la nature de la surface
On est désormais en droit de se poser la question suivante : que se passe-t-1l lorsque la nature
de la surface de la bille et du disque change ? Autrement dit, quel est 'impact des propriétés
physico-chimiques des surfaces sur les mécanismes de formation du film d’huile ? En
particulier, on peut s’interroger sur le role joué par les surfaces carbonées vis-a-vis du lubrifiant
vieilli qui contient des particules de suie composées de carbone également.

La Figure 52 présente le résultat d’une expérience de roulement pur réalisée avec I'huile
formulée vieillie ou I'épaisseur du film lubrifiant est mesurée en fonction de nefs* Ug pour
différents couples de surfaces : Acier/Silice, Acier/DLC et DLC/DLC avec negs indépendant des
surfaces. Les lignes discontinues correspondent a la prédiction de Hamrock-Dowson en

utilisant la viscosité effective calculée précédemment pour 'huile vieillie et le couple de surface
Bille Acier/Disque Silice.
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Figure 52 : Evolution de I'épaisseur du film d’huile en fonction du produit nes; *Ue réalisée d
23°C pour le couple Bille Acier/Disque Silice et 4 26 °C pour les couples Bille Acier/Disque
DLC et Bille DLC/Disque DLC. La ligne discontinue correspond a Ila prédiction de Hamrock-

Dowson en utilisant une viscosité effective. La nature des surfaces en contact ne modifie pas Ia
distribution du film lubrifiant en roulement pur. Les mterférogrammes de contact montrent
quaucun phénoméne dagrégation ne se produit dans les contacts lubrifiés (dont le diamétre de
contact est de 250 pm)

Pour un méme lubrifiant, I’épaisseur centrale de film est comparable, indépendamment de la
nature de la surface. De plus, nous n'avons pas observé de phénomene dagrégation ou
l'apparition de sous-alimentation dans la zone de convergence. Ainsi, il semble qu’en roulement
pur, le lubrifiant présente un comportement similaire, pour toutes les surfaces en contact
considérées : les surfaces carbonées n’'influencent pas les mécanismes de formation de film
lubrifiant.

3.4. Comportement tribologique du lubrifiant

3.4.1. Procédure expérimentale
Deux expériences en régime stationnaire permettent de caractériser le comportement
tribologique des huiles et de comparer les mécanismes de frottement dans les différents régimes
de lubrification : celles permettant d’obtenir les courbes de traction, et celles permettant de
réaliser les courbes de Stribeck.

3.4.1.1. Courbes de traction
La mesure de la courbe de traction (Figure 53) s’effectue a vitesse d’entrainement moyenne
constante et a taux de glissement variable. De ce fait, les expériences sont réalisées en
conservant un débit constant de fluide a travers le contact. Il est alors possible de réaliser une
multitude de courbes de traction selon le régime de lubrification souhaité.

Lors de nos expériences, la vitesse d’entrainement, Ug, est maintenue constante a 200 mmy/s.
L’expérimentation est arrétée lorsque l'usure apparait sur les interférogrammes ou lorsque la
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gamme des vitesses du tribometre IRIS est atteinte sans apparition de sous-alimentation dans le
contact. Dans ces conditions, la vitesse de glissement est augmentée par paliers successifs. Le
taux de glissement varie ainsi de 0 a 75 9%. La mesure de I'épaisseur, sensiblement constante au
cours de nos expériences pour I'ensemble des lubrifiants étudiés, permet d’accéder au taux de
cisaillement moyen dans le contact. La mesure simultanée de la force de frottement conduit a la

contrainte de cisailllement mterfaciale, puisque 'aire de contact est également mesurée.

Disque Disque

Disque —* — " — 4
3 | hizhy Lot I ™
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U:= 200 mm/s Ug= 200 mmy/s
Us;= 0 mm/s U;= 150 mm/s
Ser=0 % ) Sp=75% b)

Figure 53 : Profil de vitesse du lubrifiant lors d’une expérience de traction. La figure a)
schématise les conditions cinématiques initiales, et la figure b) les conditions cinématiques
finales. Ces expériences sont réalisées en maintenant constante Ia vitesse d'entrainement a 200
mimys tout en faisant varier le taux de roulement-glissement de 0 % a 75 %. L'épaisseur et Ia
force de frottement sont mesurées simultanément

3.4.1.2. Courbes de Stribeck
La courbe de Stribeck (Figure 54) est réalisée a taux de roulement-glissement constant : Sgg est
fixé a 25 % tout au long de nos expériences. Par conséquent, la vitesse d’entrainement, Ug, et la
vitesse de glissement, Us, varient ce qui permet a la fois de faire évoluer I’épaisseur de film
d’huile (grace a Ug) et le coefficient de frottement (grace a Us) dans I'imterface lubrifiée. Ces
conditions permettent d’observer le comportement tribologique du lubrifiant en cisailllement
pour différents régimes de lubrification et d’étudier les transitions entre ces régimes. Les trois
principaux régimes de lubrification (limite, mixte et EHD) peuvent ainsi étre caractérisés par
I'épaisseur relative du film de lubrifiant par rapport a la rugosité éventuellement déformée des
surfaces. Aux petites vitesses d’entrainement, I'épaisseur du film lubrifiant est faible. Les valeurs
du coefficient de frottement sont alors élevées et déterminées par les propriétés des surfaces
ainsi que par les propriétés physico-chimiques des couches de molécules adsorbées. On parle
alors de frottement lLmite/mixte. Aux grandes vitesses d’entrainement, les surfaces sont
completement séparées par un film d’huile. Le niveau de frottement est alors faible et

déterminé par les propriétés visqueuses du lubrifiant [9].

Disque ~ —» R S 3 TP T e
Bille : o —
Bille U= 1 mm/s Bille
U;= 0,25 mm/s Ug= 700 mm/s
Ser =25 % Us= 175 mm/s
) 5,=25% b)

Figure 54 : Profils de vitesse du lubrifiant lors d’'une expérience de roulement-glissement afin
d’obtenir la courbe de Stribeck. La figure a) schématise les conditions cinématiques initiales, et
Ia figure b) les conditions cinématiques finales. Ces expériences sont réalisées en faisant varier
Ia vitesse d’entrainement (de 1 a2 700 mm/s) tout en maintenant constant le taux de roulement-
glissement 2 25 %. L’épaisseur et Ia force de frottement sont mesurées simultanément. Lors de
ces expériences, la force de frottement générée varie avec I'épaisseur de film d’huile ce qui
permet d'explorer les trois régimes de lubrification (limite/mixte et EHD)
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3.4.2. Réponse en frottement
La Figure 55 présente I'évolution du coefficient de frottement en fonction de la vitesse de
glissement pour les trois contacts (Bille Acier/Disque Silice, Bille Acier/Disque DLC et Bille
DLC/Disque DLC) et pour les trois lubrifiants (huile de base 175NS, huile formulée neuve et
huile formulée wvieillie). Toutes les expériences de traction sont réalisées en film complet de

lubrifiant séparant les surfaces, pour une vitesse d’entrainement maintenue constante a

200mm/s.
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Figure 55 : Evolution du coefficient de frottement en fonction de Ia vitesse de glissement pour
les trois couples de surfaces et pour les trois lubrifiants 4 une température moyenne de 23 °C.
L'épaisseur, présentée ici, est mesurée d laide des interférogrammes de contact pris a une
vitesse de glissement de 150 mmys. Les interférogrammes, montrent Fexistence d’un film
complet, pour tous les contacts et tous les lubrifiants testés. La vitesse d’entrainement est
maintenue constante 3 200 mmy/s. Le coefficient de frottement croit inéairement avec la vitesse
de glissement pour les faibles vitesses avant de s’incurver. Aucun effet des surfaces sur la force
de frottement n’est mis en évidence dans ces expériences

L’allure générale des courbes est identique : plus la vitesse de glissement augmente et plus le
coefficient de frottement augmente. Le coefficient de frottement croit d’abord linéairement
avec la vitesse de glissement pour les faibles vitesses avant de s’mncurver. La gamme de vitesse
étudiée ne permet pas d’atteindre une valeur stabilisée du frottement, pour les lubrifiants et les
surfaces testées. La pente de la partie inéaire dépend de la nature du lubrifiant. Bien qu’ayant
la viscosité a priori la plus élevée, I'huile formulée vieillie présente toujours le coefficient de
frottement le plus faible, pour toutes les vitesses de glissement considérées. Le frottement
obtenu pour 'huile de base 175NS, reste inférieur a celui obtenu pour ’huile formulée neuve.
On constate que quelle que soit la nature de la surface, les courbes expérimentales de
frottement sont superposables : aucun effet de la surface sur la force de frottement n’est détecté
au cours de ces expériences. L’analyse couplée des mterférogrammes de contact pour le couple
Acier/Silice montre qu’en film complet, pour une vitesse de glissement de 150 mmy/s, I'huile de
base 175NS et I'huile formulée vieillie ont toutes les deux une épaisseur proche de 126 et
129nm. L’huile neuve présente une épaisseur plus élevée, proche de 194 nm. L’épaisseur de
film d’huile reste indépendante de la nature des surfaces. Ces résultats sont conformes aux
mesures d’épaisseur de film lubrifiant faites en roulement pur, sans glissement.

D’autres expériences de traction ont étés menées pour des vitesses d’entrainement constantes
de 5 mm/s pour lesquelles le régime de lubrification caractéristique est mixte/limite. L.e méme

comportement des lubrifiants est observé : le coefhicient de frottement croit linéairement avec la
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vitesse de glissement pour les faibles vitesses avant de s’incurver, aucun effet des surfaces sur la
force de frottement n’est mis en évidence dans ces expériences. Ces expériences nous
renseignent sur trois points importants : d’abord, ’huile formulée vieillie présente un coetficient
de frottement plus faible que les deux autres lubrifiants, contrairement a ce que laissent
supposer leurs viscosités respectives, ensuite, quelle que soit I'épaisseur de film, 1l n’y a pas
d’agrégats visibles, ni dans le convergent ni dans la zone de haute pression, et enfin, le fait que
les surfaces non pas d’impact sur le comportement tribologique, ni en film complet de
lubrifiant séparant les surfaces ni en film limite, semble indiquer que les effets thermiques sont
négligeables.

Pour analyser plus précisément le comportement en frottement, des courbes de Stribeck [32],
portées sur la Figure 56, ont été réalisées. En explorant précisément les trois régimes de
lubrification (limite, mixte et EHD) elles permettent d’étudier Peffet d’éventuelles interactions
entre les surfaces carbonées et les particules solides de suie sur la réponse tribologique de
I'huile vieillie.

# 175NS Bille Acier/Disque Silice ® 175NS Bille Acier/Disque DLC ® 175NS Bille DLC/Disque DLC
Huile neuve Bille Acier/Disque Silice Huile neuve Bille Acier/Disque DLC Huile neuve Bille DLC/Disque DLC
0.06 B HuilevieillieBille Acier/Disque Silice 0.06 B HuilevieillieBille Acier/Disque DLC 0.06 B Huile vieillie Bille DLC/Disque DLC
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Figure 56 : Courbes de Stribeck & Srr = 25 % pour les trois couples de surfaces et pour les trois
lubrifiants 4 une température moyenne de 23 °C. L’épaisseur, présentée ici, est mesurée 4 I'aide
des interférogrammes de contact pris 4 une vitesse de glissement de 250.10 % et 100 mm/s. Aux
fortes vitesses de glissement (dans le régime EHD), aucun effet des surfaces sur la force de
frottement n’est mis en évidence. En revanche, aux faibles vitesses de glissement (dans le
régime limite/mixte), les surfaces jouent un réle sur le niveau de frottement

La valeur du coefficient de frottement est tracée en fonction de la vitesse de glissement a un
taux de glissement de 25 9%, pour les trois contacts (Bille Acier/Disque Silice, Bille
Acier/Disque DLC et Bille DLC/Disque DLC) et pour les trois lubrifiants (base minérale
175NS, hule formulée neuve et hule formulée wieillie). Les courbes ont une allure
caractéristique de la courbe de Stribeck :

- Pour une vitesse de glissement comprise entre la valeur mimimale et 2 mm/s, le régime de
lubrification est limite/mixte et 'épaisseur centrale de film d’huile n’est plus suffisante pour
assurer une portance hydrodynamique complete. Ce régime se traduit par une augmentation
rapide du niveau de frottement méme si celui-ci reste bien inférieur a 0,25 = 0,05, valeur
caractéristique du frottement solide Acier/Silice. La contrainte de cisaillement est due a une
contribution purement visqueuse du lubrifiant mais également a une contribution solide due au
frottement entre les surfaces, dont I'effet apparait clairement dans ce régime. On note que les
contacts DLC/DLC conduisent a un frottement faible, pour tous les lubrifiants.

Page 92 sur 156



- Les vitesses de glissement comprises entre 2 et 3 mm/s correspondent au minimum de la
dissipation d’énergie et a 'équilibre entre frottement solide et frottement visqueux. En effet,
cette plage correspond a une épaisseur optimale du film lubrifiant qui permet a la fois de
séparer completement les surfaces et de présenter le cisaillement interfacial le plus faible. Les
transitions entre les différents régimes de lubrification sont trés proches.

- Enfin pour des vitesses d’entrainement supérieures a 3 mm/s, 'épaisseur de film d’huile
augmente et les surfaces sont complétement séparées par un film de plus en plus épais. Cette
partie de la courbe correspond au régime EHD et le frottement résulte de la contribution de
I’écoulement visqueux du lubrifiant sous pression et cisaillement. Le frottement augmente avec
la vitesse de glhissement. Dans cette gamme de vitesse, les courbes caractéristiques de frottement
d’un lubrifiant sont superposables pour les trois types de contact et ne dépendent que du
lubrifiant : la nature de la surface n’a aucun effet sur le comportement tribologique des

lubrifiants dans ce régime.

En conclusion, les expériences de traction et de Stribeck ne mettent pas en évidence un effet
des surfaces sur le processus de lubrification en film complet. En revanche, les courbes de
Stribeck montrent logiquement un effet des surfaces dans le régime limite/mixte. Notamment,
le couple de surface DLC/DLC génere les contraintes de cisaillement les plus faibles. Quel que
soit le régime de lubrification, aucune formation d’agrégats n’est visible ni dans le contact EHD
ni a Pentrée du contact dans la zone de convergence. Une interprétation de ces réponses en
frottement est proposée dans les paragraphes suivants.

3.4.3. Frottement en film complet et rhéologie sous pression
Nous avons montré précédemment que la nature des surfaces considérées ne modifiait pas ou
peu, ni 'établissement d'un film lubrifiant ni la réponse en frottement en film complet. De la
connaissance de D'épaisseur centrale, he, et de la pression, Pmoy, et a partir des courbes
présentées en Figure 55, nous pouvons tracer des rhéogrammes (Figure 57) t = f(dy/dt)
caractéristiques de la rhéologie du film de lubrifiant confiné au sein du contact grace aux

relations suivantes :

T = * Proy (22)
g s (23)
h,
avec :
T est la contrainte de cisaillement interfacial [Pal,
M est le coefficient de frottement mesuré,

Proy estla pression moyenne mesurée dans le contact [Pal,

. d .o -
Y= d—y est le taux de cisaillement [s 1],
t

h¢ est I’épaisseur centrale mesurée de film en roulement/glissement [m].
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Les rhéogrammes ainsi obtenus pour un lubrifiant donné sont identiques pour tous les contacts.

® 175N5 Acier/Silice A 175NS Acier/DLC B 175NSDLC/DLC
Huile neuve Acier/Silice Huile neuve Acier/DLC Huile neuve DLC/DLC
® Huile vieillie Acier/Silice A Huile vieillie Acier/DLC B Huile vieillie DLC/DLC
16
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Figure 57 : Rhéogrammes issues d’une courbe de traction pour une vitesse d’entrainement de
200 mmys. Ils sont caractéristiques du film de Iubrifiant confiné sous pression au sein du
contact. La contrainte de cisaillement augmente d'abord linéairement avec le taux de
crsaillement jusqui une valeur critique qui dépend du lubrifiant et au-deld de laquelle les
premiers effets non-Newtoniens apparaissent. Les rhéogrammes sont indépendants de Ia

surface pour un lubrifiant donné

Aux faibles taux de cisailllement, la contrainte de cisailllement augmente linéairement avec le
taux de cisaillement. La pente, la valeur de (dy/dteyring au dela de laquelle la contrainte de
cisaillement diverge de la pente linéaire, la valeur de (dy/dOplastique au dela de laquelle la
contrainte de cisaillement devient indépendante du taux de cisailllement et égale a Tjimie sont
mesurées pour chaque lubrifiant et leurs valeurs reportées dans la Table 11. La pente
caractéristique de la période linéaire du rhéogramme permet de déterminer la viscosité
Newtonienne du lubrifiant sous pression. Les valeurs de viscosité, no, et nesr déterminées a
partir des épaisseurs de film lubrifiant, sont également indiquées. Le calcul de la viscosité sous
pression effectué a partir de la lo1 de Roelands avec la viscosité mess est proche de la pente
linéaire des rhéogrammes. Cette analyse rhéologique issue des courbes de traction démontre
que la viscosité effective du lubrifiant dans le convergent détermine la viscosité moyenne du

lubrifiant sous pression dans le contact, confirmant ainsi le phénomene de filtration.
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Lubrifiant Huile de base 175NS | Huile formulée neuve | Huile formulée vieillie
=Température= [°C] 23,3 24,3 24
Pente n(p) [Pa.s] 51,5 o4 17,2
(d 38t )ayrng [57] 1,8.10= 1.105 4,105
(d 3/ At ) prosque [5°1] 2,5.10s 2,16.10% 4,6.10%
Tumes [MPa] 13 14 8
e [Pe.s] 0,068 0,211 0,378
7o [Pa.s] 0.068 0,101 0,058
o [GPa Y] 24 £0,5 250,35 2305
forr * [Pa.s] 28-41 92-127 79-106
Hegr * [Pa.s] 28-41 33-75 18-25

*Le calcul de la viscosité sous pression est effectué G partir de la lof de Roelands.

Table 11 : Récapitulatif des données extraites des rhéogrammes sous pression

Les courbes de Stribeck établies pour différentes surfaces et un ratio de roulement/glissement
de 25 % confirment la différence de comportement visqueux entre les lubrifiants, en régime de
film complet, pour des vitesses de glissement supérieures a 3 mm/s. Ainsi, en premiere
approximation, le coefficient de frottement suit une loi puissance de type (Us)™, avec m = 0,09
pour l'huile de base 175NS et I'huile formulée neuve et m = 0,12 pour 'huile formulée vieillie.
Nous mnterprétons cette évolution de frottement en film complet comme une résultante de la
rhéologie de l'interface sous pression et cisaillement, et en particulier, a un comportement

rhéofluidifiant :

po (Us)"ie. ta (Us)™

Comme h o (U E)ZI3 o (US)Z/3 avec Sgr constant, alors Ug o (dy/dt)3

On en déduit que 1 o (dy/d)*™ et n=1/(dy/dt) o (dy/do>™*

La Figure 58 présente I'évolution de la viscosité sous pression, 1ssue des courbes de Stribeck, en

fonction du taux de cisaillement. On observe que la viscosité sous pression du film interfacial

décroit quand le taux de cisaillement augmente.
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Huile 175M5 - Loi de Cross théorigque
Huile neuwve - Loi de Cross théarigue
Huile Wieillie - Loi de Cross théorique

® Huile 175M5 Acier,/Silice - Expérience
Huile neuve Acier/silice - Expérience
B Huile Viellie Acier/Silice - Expérience
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Figure 58 : Evolution de Ia viscosité sous pression, Issue des courbes de Stribeck, en fonction
du taux de cisaillement. La viscosité sous pression du film interfacial décroit quand le taux de

crsaillement augmente

Ce comportement peut étre modélisé en supposant que le milieu mterfacial est, en régime de
lubrification en film complet, un fluide visqueux dont la viscosité sous pression obéit a une loi
de Cross (cf. équation 21). Les parametres déduits de cette modélisation sont indiqués dans la

Table 12.

Lubrifiant Huile de base 175N5 | Huile formulée neuve | Huile formulée vieillie
TPy Cross sous pression [FE.8] 51,5 +£0.2 6402 17.2+0.2
 p—— W 1.6 1.6 1,6
(dy/dt): [s1] 0,3.102 0,25.10¢ 0,7.10=
i 1.4 1.4 1.3

Table 12 : Récaprtulatif des données rhéologiques issues de la modélisation des courbes de
Stribeck en régime de film complet en supposant que le milieu interfacial est un flurde dont
T'écoulement visqueux est régi par une loi de Cross. Les paramétres correspondent a Ia pression
a laquelle ont été réalisées les courbes de Stribeck, soit 305 MPa

En résumé, cette analyse couplée aux résultats 1ssus des courbes de traction et de Stribeck

montre que :

— Le taux de csaillement critique de la loi de Cross sous pression est proche de

(dy/dt)piastique 1ssu de la courbe de traction pour les trois huiles,
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— Les valeurs de viscosité a faible taux de cisaillement, Noscross sous pression, sont égales a la
pente issue des rhéogrammes déterminés a partir des courbes de traction, nesgp. Ces
viscosités correspondent a un fluide sous pression (Roelands) ayant, a pression
atmosphérique et a la température moyenne des expériences de Stribeck, une viscosité
égale a la viscosité effective vue par le contact en roulement pur,

— La valeur de la viscosité sous pression et a fort taux de cisaillement est un parametre

ajustable et vaut quelques Pa.s.

La difficulté essentielle de cette modélisation réside dans le fait que les courbes de Stribeck ne
sont pas faites aux mémes températures que les courbes de traction. Ceci étant, on constate que
les écarts de viscosité due aux variations de température ne suffisent pas a expliquer les écarts

entre les courbes de traction observés pour certains produits.

En régime de film complet, 'ensemble des réponses en frottement mesurées (traction ou
Stribeck), cohérent, peut s'expliquer par 'écoulement visqueux d'un fluide sous pression dont la

viscosité suit une loi de Cross.

3.4.4. Frottement en régime limite et effet de surface
La totalit¢ de la courbe de Stribeck, signature du frottement dans tous les régimes de

lubrification, du régime limite au régime EHD, peut étre décrite a partir du modele modifié

d’Emmens-Schipper [106]. L’évolution du frottement en fonction du nombre de Hersey, ici
H=ner.Ug/(P.orMs), est modélisée, en prenant en compte la transition entre les régimes limite

et EHD. Dans le cadre de cette approche, le coefficient de frottement s’écrit :

1= Wim-F + pgup- (1 = F) (24)

avec :
2F = 1-tanh(b.log(H/Hc)),
tenp = C.H™ ott m varie en fonction des lubrifiants comme expliqué au paragraphe précédent,

Wim le coefficient de frottement limite.
Ce modele nous permet de décrire parfaitement I'évolution du frottement mesuré pour les

contacts Acier/Silice lubrifiés (Figure 59a) et les différentes surfaces lubrifiées avec I'huile

formulée vieillie (Figure 59b) et de prédire ainsi les valeurs de frottement, pjim, en régime de
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lubrification mite (valeurs reportées dans les Table 13 et Table 14) en fonction des lubrifiants

et des surfaces.

— Huile vieillie Acier/Silice - Théorie
Huile vigillie Acier/DLC - Théorie
Huile vigillie DLC/DLC - Théorie

® Huilevigillie Acier/Silice - Expérience
Huile vigillie Acier/DLC - Expérience
m Huilevieillie DLC/DLC- Expérience

— 1755 Acier/Silice - Théorie
Huile neuve Acier/Silice - Théorie
Huile vigillie Acier/Silice - Théarie

® 175NS Acier/Silice - Expérience
Huile neuve Acier/Silice - Expérience
m Huile vieillie Acier/Silice - Expérience
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Figure 59 : Modélisation des courbes de Stribeck en fonction du nombre de Hersey
(H=1ets. Us/(P.Orvs)) en prenant en compte la transition entre les régimes hmite et EHD
obtenue a partir du modeéle modifié d’Emmens-Schipper, calée sur les points expérimentaux

Lubrifiant Huile de base 175NS | Huile formulée neuve | Huile formulée vieillie
C 5,110z 5.3.10¢ 4,1.10=
m 0,09 0.09 012
H. 8.10-= 11.10-= 8.8.10=
b 1.35 1.28 1,23
Lbim 0.1z 0,15 0,13

Table 13 : Récapitulatif des parameétres caractéristiques des courbes de Stribeck pour le contact
Acier/Silice et pour les trois lubrifiants

On constate que le nombre adimensionné He, qui décrit la transition entre les régimes limite et
mixte, varie légerement avec les lubrifiants. Le niveau de frottement, Wim, est identique pour

I’huile de base 175NS et 'huile formulée vieillie et plus élevé pour I’huile formulée neuve.

Surface Acier/Silice Acier/DLC DLC/DLEC
c 4,110z 3.9.10= 3.9.10+=
m 012
H. 8.8.10= 8.3.10= 8.8.10=
b 1,23 0,98 0,83
Liim 0,13 0,15 0,07

Table 14 : Récaprtulatf des données d’entrée (EHD) et de sortie (limite) issues de la
modélisation des courbes de Stribeck pour les différentes surfaces et le contact lubrifié avec

Lhuile formulée vieillie
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L’effet de surface, présenté seulement pour I'huile vieillie, est principalement détecté sur le
niveau de frottement en régime limite, pjim, qui varie fortement en fonction du couple de
surfaces considéré : le frottement limite est tres faible pour le contact DLC/DLC et augmente

pour atteindre 0,13 pour le contact Acier/Silice et 0,15 pour le contact Acier/DLC.

Ces effets couplés du lubrifiant et des surfaces sur le comportement tribologique du contact,

observés ic1 en régime stationnaire, seront rediscutés plus largement dans les chapitres 4 et 5.

3.5. Conclusions
Apres avoir présenté la démarche scientifique retenue ainsi que le dispositif expérimental
utilisé, une description précise des lubrifiants a été faite. Le lubrifiant vieilli a fait 'objet de
caractérisations physico-chimiques supplémentaires permettant de mieux décrire les particules
de suie.

La deuxieme partie de ce chapitre est consacrée a I'étude des mécanismes de formation du film
lubrifiant en I'absence de glissement relatif entre les surfaces. Ces mécanismes sont totalement
mdépendants de la nature des surfaces en contact sur toute la gamme de vitesse d’entrainement
explorée en roulement pur. Les résultats montrent qu’il existe une viscosité effective
caractéristique de I'écoulement de lubrifiant dans la zone de convergence, inférieure a la
viscosité apparente Mo du lubrifiant, qui gouverne I’épaisseur de film lubrifiant. Une analyse
rhéologique montre que I'existence de cette viscosité effective résulte plus d’un effet de filtration
du convergent que d'un comportement rhéofluidifiant du lubrifiant en entrée de contact.

La derniere partie de ce chapitre est consacrée a I'analyse de la réponse tribologique de
I'interface lubrifiée en conditions stationnaires notamment, au travers de courbes de traction et
de courbes de Stribeck en fonction de la nature des lubrifiants et des surfaces. Les expériences
de traction et de Stribeck ne mettent pas en évidence un effet des surfaces sur le frottement en
film complet. Dans ce régime, 'ensemble des réponses en frottement mesurées (traction ou
Stribeck) résulte de 1'écoulement visqueux d'un fluide sous pression dont la viscosité suit une loi
de Cross. Nous montrons que la viscosité du lubrifiant dans le contact, sous pression modérée,
correspond a la viscosité effective, caractéristique de I'écoulement de lubrifiant dans la zone de
convergence, mesurée d’apres des expériences indépendantes en roulement pur : cela confirme
'effet de filtration du convergent. La totalité de la courbe de Stribeck est modélisée, en termes
de régime de lubrification, en prenant en compte la transition entre les régimes limites et EHD.
En régime limite, effet de surface est principalement détecté sur le niveau de frottement, jim,
qui varie fortement en fonction du couple de surfaces considéré : le couple DLC/DLC génere
les contraintes de cisaillement les plus faibles.
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La Figure 60 synthétise les mécanismes de lubrification se produisant en régime stationnaire.
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Figure 60 : Schéma récapitulatif des mécanismes de Ilubrification se produisant en régime

stationnaire

Dans ces conditions cinématiques, le role des suies sur les niveaux de frottement et les

mteractions avec les surfaces carbonées n’est pas éclairci. Afin de mettre en évidence des

mteractions surfaces suies, 1l apparait comme nécessaire de tester les lubrifiants et les surfaces

dans des conditions transitoires et une configuration cinématique assez particuliere : le

glissement pur. Dans ces conditions, 1l n’y a plus aucune vitesse d’entrainement dans le contact

et par conséquent, un volume de fluide est piégé ce qui permet d’étudier les iteractions entre

suies et surfaces. C’est 'objet du chapitre suivant.
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Chapitre 4

Comportement tribologique du film mterfacial
en ghssement pur
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4.1. Introduction
L’analyse du comportement tribologique du film mterfacial en régime stationnaire, qui a fait
I'objet du chapitre précédent, n’a pas permis de mettre en évidence un effet direct des
particules solides de suie. Dans ce chapitre, le comportement tribologique du film interfacial est
é¢tudié dans un régime stationnaire au travers d’une cinématique bien particuliere qui permet,
entre autres, I’étude du role des divers constituants du lubrifiant et en particulier le role des
particules solides de suie.

Aux petites échelles de temps se situent les phénomenes transitoires, temporels rapides qui
apparaissent lorsqu'un systtme dynamique répond a un changement d'excitation, que les
techniques d’imagerie rapide permettent aujourd’hui de filmer au centieme de milliseconde.
Ainsi, apres une description précise de la cimmématique du contact, nous étudierons les
conditions de glissement pur (vitesse d’entrainement nulle) lors desquelles un phénomene
rapide d’agrégation des suies se produit au sein du contact lubrifié. Nous analyserons ensuite la
réponse en frottement due au phénomene d’agrégation des suies dans le contact. Les
conditions tribologiques seront modifiées afin d’étudier le role de la vitesse de glissement et son
mfluence sur les phénomenes d’agrégation observés.

4.2. Approche scientifique et cinématique du contact

Au sein du contact Segments/Chemise se produisent de nombreux phénomenes transitoires qui
sont essentiellement dus a la cinématique particuliere qui régit ce contact. Cette cinématique
n’est pas linéaire mais sinusoidale et comporte donc des mouvements alternatifs avec des
fréquences d’oscillation de plusieurs dizaines de Hertz associée a une faible amplitude de la
course du piston, de lordre d’une centaine de millimetres. Ces mouvements alternatifs
produisent des annulations de la vitesse d’entrainement aux points de rebroussement. Cela a
pour conséquence d’introduire des vitesses de glissement de plusieurs metres par seconde qui
génerent des 1nstabilités vibratoires et des phases d’accélérations/décélérations brutales qui
déstabilisent le film lubrifiant confiné entre les deux surfaces.

L’objectif scientifique de ce chapitre vise a améliorer notre compréhension des phénomenes de
lubrification transitoires en régime limite/mixte et d’étudier le comportement du lubrifiant a
I’échelle du contact sous diverses sollicitations dépendants du temps, en particulier aux faibles

vitesses d'entrainement et en présence de glissement pur.

Pour étudier les phénomenes transitoires mis en jeu dans la zone SPC, une campagne d'essais a
été menée sur le tribometre IRIS afin de reproduire différentes conditions transitoires dans un
contact modele. Ils permettent de se rapprocher des conditions cinématiques du contact
Segments/Chemise et d’exposer les phénomenes physiques associés. Dans ce chapitre, le
comportement tribologique du contact est étudié pour un couple unique de surfaces (Bille
Acier/Disque Silice), un lubrifiant unique (huile formulée vieillie) et pour un cycle de vitesse
trapézoidale (Figure 61) constitué de périodes successives de roulement pur (Up = Ug soit
Us=0) et de glissement pur (Up = - Ug c’est a dire Ug = 0). Lors des phases de glissement pur,
en raison de la cinématique de contact, le débit de lubrifiant s’annule et le lubrifiant reste alors

piégé dans le contact.
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Figure 61 : Cinématique trapézoidale montrant Iévolution de Ia vitesse dentrainement et de Ila
vitesse de glissement en fonction du temps. Le comportement tribologique du contact est
étudié pour un cycle de vitesse composé de périodes successives de roulement pur et de
glissement pur. Au cours du glissement pur, pour t = 0 ms, la vitesse dentrainement est égale i
zéro ce qui correspond a I'annulation du débit de lubrifiant

Cette cinématique trapézoidale met en évidence deux régimes bien distincts :

- Un régime stationnaire, identifié par des phases de glissement pur. Dans ce régime, les
fluctuations périodiques de la vitesse des solides entrainent une sollicitation vibratoire a haute

fréquence qui participe a la déstabilisation rapide du lubrifiant,

- Un régime transitoire, identifié par des phases de changement de sens du disque. Dans ce
régime, des périodes d’accélération/décélération sollicitent le tribosysteme et induisent des

réponses temporelles rapides, de 'ordre de quelques millisecondes.

Ces deux régimes sont analysés séparément dans la suite de ce manuscrit. L’effet de surface est

également présenté au chapitre suivant.

4.3.Description du phénomeéne d’agrégation sous glissement pur

4.3.1. Observations in situ et processus d’agrégation
Dans cette partie, nous allons décrire en détail le régime stationnaire associé aux phases de
glissement pur ainsi que les résultats obtenus pour le couple Bille Acier/Disque Silice et le
lubrifiant vieilll. Lintroduction de cisaillement, et en particulier des conditions de glissement
pur, conduit 2 un phénomene d’agrégation qui se reproduit de facon similaire a chaque cycle.
La visualisation in situ de la dynamique du contact est réalisée par imagerie rapide et I’évolution
de la force de frottement est reliée aux phénomenes transitoires observés au sein du contact.

La Figure 62 illustre le processus d'agrégation qui se produit pendant la phase de glissement pur
(Ug = 0) en fonction du temps, pour une vitesse de glissement de 10 mm/s. Au début du
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glissement pur (a t = 0 ms), I'mmterférogramme de contact obtenu est homogene et la couleur
réfléchie dans la zone de haute pression est alors orange foncé. Au cours du temps, une petite
zone sombre en forme de croissant apparait sur le coté gauche du contact lubrifié (pour t = 200
ms), et sépare le contact en deux zones colorées : une zone orange clair a I'extréme gauche du
contact, et une zone orange foncé a 'extréme droite du contact. Cette frontiere sombre se
déplace de la gauche vers la droite suivant l'axe X. L'axe X positif correspond au sens de
rotation du disque tandis que l'axe X négatif correspond au sens de rotation de la bille.

Temps (ms)
300

o~

Figure 62 : Série dinterférogrammes montrant le processus dagrégation en fonction du temps
au cours dune phase de glissement pur pour le lubrifiant vieilli. Le diamétre du contact
Acier/Silice est de 250 um. La bille va de Ia droite vers la gauche tandis que Ile disque va de Ia
gauche vers Ia droite. Un agrégat se forme et se déplace suivant la direction du mouvement du

disque le long de laxe X avant de finir par sortir du contact

La surface occupée par cette zone plus sombre diminue au cours de sa progression dans le
contact lubrifié. Cette zone est considérée comme un bloc homogene dont la couleur change et
devient bleu clair au cours du cisaillement. On peut s’ interroger sur la nature de cette zone
sombre et la réponse n'est pas simple. En effet, I''ndice de réfracion n d'un milieu est un
nombre sans dimension qui décrit la facon dont la lumiere, ou tout autre rayonnement, se
propage 2 travers ce milieu [107]. Dans un média opaque, l'indice de réfraction est un nombre
complexe dont la partie réelle décrit la réfraction et la partie imaginaire l'absorption. Il est défini

comme :
fi=n—iK (25)

avec :

f est I'indice de réfraction,

n est la partie réelle de I'indice de réfraction,

K est la partie imaginaire de l'indice de réfraction.
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Pour les suies 1ssues de la combustion incompléte du carburant, n varie de 1,5 a 2 et k varie de

0,35 a 0,8 [108]. Nous pouvons alors faire les deux hypotheses suivantes :

- Soit 11 est constant et tout changement de couleur dans les mterférogrammes de contact est

directement lié a une variation de 1'épaisseur du film,

- Soit 1 est variable et tout changement de couleur dans les interférogrammes de contact est

directement associé a une variation de la concentration locale des molécules ou des particules

dans le lubrifiant qui modifie également sa viscosité et donc potentiellement son épaisseur.

Le changement de couleur de la zone en forme de croissant au cours du glissement pur peut
alors étre attribuée, soit a 'augmentation de I'épaisseur du film de lubrifiant, soit a une variation
locale de la teneur en suie associée a une augmentation de I'épaisseur du film de lubrifiant, soit
aux deux. On supposera que la zone sombre est un agrégat d'épaisseur variable dans le temps,
qui peut étre constitué de particules solides de suie ou de tout autre composant moléculaire du

lubrifiant (additifs, pelotes de polymere, molécules d'huile de base, etc).

Au cours du déplacement de I'agrégat au sein du contact, la surface de la zone de couleur
orange clair semble augmenter a l'arriere de l'agrégat. La couleur de cette zone (orange clair) est
différente de la couleur observée au début de glissement pur (orange foncé). Juste avant de
sortir du contact (@ t = 633 ms), l'agrégat s’est déplacé sur une distance de 250 pm, soit 100 %
du diametre du contact de Hertz, et son temps de résidence dans le contact est d’environ
600ms. Il se déplace donc a une vitesse moyenne de 400 pm/s. Une fois l'agrégat sorti de la
zone de contact (a t = 700 ms), la couleur des interférogrammes reste orange clair partout dans
la zone de haute pression et il n’y a pas de nouvel agrégat formé.

4.3.2. Distribution des épaisseurs au sein du contact
Le tribometre IRIS permet de visualiser la distribution spatiale de 1’épaisseur du film lubrifiant,
mais également d’analyser le processus d’agrégation des suies ainsi que leur cinématique grace a
une multitude de conditions tribologiques. Dans des conditions de glissement pur, la
distribution d'épaisseur du film lubrifiant est modifiée par un phénomene d’agrégation des suies
se produisant au sein du contact. La Figure 63 illustre cette distribution des épaisseurs au sein
du contact, mesurée en supposant que le processus d’agrégation ne modifie pas I'indice de

réfraction du milieu interfacial.
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Figure 63 : Profils d'épaisseurs de lubrifiant vieilli suivant le plan de coupe A-A pour le couple
Bille Acier/Disque Silice et pour une vitesse de glissement pur de 10 mmys. La formation et la
propagation de l'agrégat modifient la distribution des épaisseurs au sein du contact dont le
diamétre est de 250 um. Au début du glissement pur, lorsqu’un agrégat est présent, I'épaisseur
moyenne du film vaut environ 12-14 nm. A la fin du glissement pur, lorsquil n’y a plus
d’agrégat, elle vaut environ 3-4 nm

Dans cette configuration de glissement pur, le volume de lubrifiant initial est piégé car le débit
d’alimentation du contact est nul. A t = 0 ms, la zone contenant les agrégats occupe I'ensemble
du contact et I'épaisseur du film d’huile est relativement constante et comprise entre 12 et
I4mm. A t = 200 ms, cette zone n'occupe plus la totalité du contact et sa couleur devient
localement plus foncée : son épaisseur n’est plus constante. Ainsi, hors agrégat (a 'extréme
gauche du contact), la couleur est orange clair et 'épaisseur est comprise entre 3 et 4 nm ce qui
peut correspondre soit a une zone lubrifiée avec de I'huile de base ou a une zone couverte par
des couches d'additifs de taille moléculaire. Dans la zone constituée par I’agrégat, on trouve des
épaisseurs de 'ordre de 45 nm dans la partie de couleur noire mais aussi de 'ordre de 15 nm a
I'extréme droite de l'agrégat (dans la partie orange foncé). Au cours du glissement pur, a
t=500ms, I'épaisseur d’une partie de I'agrégat, de couleur bleu clair, a augmenté et vaut environ
90 nm. A lextréme droite de I'agrégat on retrouve une couleur noir d’épaisseur 45 nm.
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L’épaisseur hors agrégat, de couleur orange clair, reste constante et en moyenne comprise entre
3 et 4 nm. Enfin, lorsque I'agrégat a quitté le contact, pour t = 700 ms, la couleur orange clair
est partout présente dans la zone de haute pression. L’épaisseur est donc homogene partout
dans le contact, de I'ordre de 3 a 4 nm, plus faible que I’épaisseur initiale au début de la
période de glissement pur.

En conclusion, au démarrage de la période de glissement pur, la zone contenant les agrégats
occupe tout le contact et son épaisseur, homogene, vaut environ 12-14 nm. Puis la croissance
de I'agrégat modifie la distribution des épaisseurs au sein du contact. Une fois 'agrégat sorti, on
retrouve une épaisseur homogene d’environ 3-4 nm.

4.3.3. Cinématique des agrégats
Le mouvement de 'agrégat peut étre décrit avec précision en analysant les interférogrammes de
contact acquis a 'aide de la caméra rapide. La trajectoire de plusieurs points de l'agrégat est
suivie au cours du temps : tous ces points suivent la méme trajectoire. En conséquence, et pour
éviter de surcharger les figures, on ne s’intéresse qu’a la position du centre de gravité de
l'agrégat dans la suite du chapitre. A partir de cette évolution au sein de la zone de contact, il est
possible de déterminer la vitesse mnstantanée de 'agrégat lors d'une phase de glissement pur.
Comme l'agrégat se déplace principalement le long de l'axe X et tres légerement le long de l'axe
Y dans les conditions testées, on ne calcule que la vitesse de I'agrégat le long de l'axe X. La
Figure 64 montre I'évolution de la position du centre de gravité de l'agrégat le long de l'axe X en

fonction du temps.
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Figure 64 : Posttion du centre de gravité de I'agrégat le long de laxe X en fonction du temps au
cours dune phase de glissement pur. La trajectoire de l'agrégat est essentiellement linéaire le
long de laxe X. La vitesse instantanée de [agrégat nest pas égale 3 zéro durant Ia phase de
glissement pur. Le diamétre du contact Bille Acier/Disque Silice est de 250 um

La position de l'agrégat le long de I'axe X est une fonction linéaire du temps conduisant a une
vitesse Instantanée égale a 0,4 mm/s, beaucoup plus faible que la vitesse de glissement pur

(Us=10 mmy/s). La vitesse instantanée de 'agrégat est égale a la vitesse moyenne de déplacement
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de Plagrégat au semn du contact. Au cours du glissement pur, la vitesse d'entrainement est
théoriquement égale a zéro. Cependant, les signaux de la vitesse d'entrainement et de la vitesse
de ghssement fluctuent avec une fréquence d'environ 23 Hz. Ces fluctuations sont dues a
I’asservissement des deux moteurs synchrones brushless du tribometre IRIS. Ces vibrations
d’'interface peuvent provoquer des instabilités du glissement stationnaire et conduire a des
ondes d'adhérence/ghssement. La fluctuation des signaux mesurés condult a une vitesse
résiduelle d'entrainement moyenne égale a -0,1 mm/s le long de l'axe X qui s’oppose au
déplacement de l'agrégat (0,4 mm/s). L’effet d’entrainement induit par ces fluctuations de
vitesse n’explique pas le déplacement de I'agrégat dans le contact. Par ailleurs, I'agrégat suit la
direction du mouvement du disque. Nous pouvons donc supposer que 'interaction de I'agrégat
avec les surfaces pilote son adhérence vis-a-vis du disque et de la bille, et contribue a sa
cinématique au sein du contact.

4.3.4. Affinité de I'agrégat aux surfaces

La partie précédente montre que 'agrégat se déplace dans le contact lubrifié alors qu’il n’y a
théoriquement pas de vitesse d’entrainement lors des phases de glissement pur. A partir de ces
observations, nous pouvons discuter du mouvement de l'agrégat en termes d’adhésion
prétérentielle de l'agrégat a lune des deux surfaces. L'adhérence relative de l'agrégat aux
surfaces peut étre caractérisée par le nombre sans dimension 0, qui se définit comme étant le
rapport de la vitesse relative de l'agrégat par rapport a la bille sur la vitesse relative de l'agrégat
par rapport au disque [24].

o = I8 = Usg (26)

avec Oad le parametre caractéristique de l'adhérence agrégat/surface [-], et Uag la vitesse de
l'agrégat [m/s].

La vitesse de lagrégat étant toujours comprise entre celle du disque et celle de la bille, aaq est
donc toujours positif ou nul. L’affinité que présente 'agrégat vis-a-vis des surfaces peut étre
évaluée a partir de la valeur de dgaq illustrée schématiquement par 'une des trois configurations
de la Figure 65.

Us < Ug
%:DHU%ZUB D":[lgd':xHUB"-‘:U.ﬂg':UD u\ad_’xHU-‘!E:UD
Disque — Disque —> Disque —
Agrégat Agrégat Agrégat @F—>
a) b) c)

Figure 65 : Cinématique d’un agrégat se déplagcant dans un contact lubrifié selon quil adhére a
1a bille (a), quil présente une adhérence partagée avec la bille et le disque (b) ou quil adhére au
disque (c)
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Pour agq = 0, la vitesse de l'agrégat est égale a celle de la bille. Dans ce cas, l'agrégat est supposé
coller a la surface de la bille et donc glisser sur la surface du disque. Pour 0 < oag <1, Ug - Upg
< Uag - Up, l'agrégat présente plus d’adhérence avec la bille qu’avec le disque et pour 1 < ogg <
0, Ug - Uag > Uag - Up, l'agrégat présente plus d’adhérence avec le disque qu’avec la bille. S1
dad = 1, Uag = Ug et l'agrégat est entrainé par le lubrifiant. L'agrégat a la méme « affinité » pour
la bille et le disque et glisse sur les deux surfaces. Lorsque oag — 0, la vitesse de l'agrégat est
égale a celle du disque. L'agrégat est supposé coller a la surface du disque et donc glisser sur la
surface de la bille. Dans le cadre de nos expériences, au cours de la période de glissement pur
avec le couple de surface Bille Acier/Disque Silice, aqg = 1,17, ce qui signifie que 'agrégat ghsse
sur les deux surfaces mais présente plus d’affinité avec la surface en silice. Ceci est bien corrélé
avec nos observations qui montrent que 'agrégat se déplace dans la méme direction que le
disque.

Les expériences ont été reproduites a I'identique plusieurs fois et elles ont conduit a des
observations et des résultats analogues. Par ailleurs, la cinématique trapézoidale a ensuite été
réalisée en inversant seulement le sens de rotation de la bille. Le processus d’agrégation est
totalement similaire mais le sens de déplacement de 'agrégat est également inversé. Ainsi,
Iagrégat se déplace de la droite vers la gauche (suivant I'axe -X) suit toujours la surface en silice,
donc le disque.

En conclusion, le phénomene d’agrégation sous glissement pur est répétable. Ce sont les
Interactions agrégat/surface qui régissent le déplacement de 'agrégat dans le contact lubrifié.

4.4.Loi de frottement en glissement pur
Afin d'analyser la corrélation entre ce processus d'agrégation et la réponse en frottement, nous
avons étudié I'évolution de la contrainte de cisaillement au cours de la phase de glissement pur

(Us =10 mm/s et Ug = 0 mmy/s) pour le contact Bille Acier/Disque Silice (Figure 66).

De 0 a 100 ms, la contrainte de cisaillement est constante et est égale a 12 MPa. De 100 a
700ms, la contrainte de cisaillement augmente linéairement. De 700 4 900 ms, la contrainte de
cisaillement est de nouveau constante et est égale a 38 MPa. Lorsque la contrainte de
cisaillement est stabilisée a son niveau le plus bas, entre 0 et 100 ms, un film homogene
d’épaisseur 12 nm lubrifie le contact. Lorsque la contrainte de cisaillement varie avec le temps,
entre 100 et 700 ms, le contact est hétérogene et présente des variations locales d’épaisseur.
Enfin, lorsque la contrainte de cisaillement est stabilisée a son niveau le plus haut, entre 700 et
900 ms, un film homogene d’épaisseur 3 nm lubrifie le contact.

Page 109 sur 156



B Aire AMince Contrainte de cisaillement = | oiadditive

50 60
Glissement pur

N

Temps de résidence de I'agrégat (4, =0

40

]
|
|

e
|
1

40

&
L]
T 2
E -
@ =
| -1}
2 30 | E
u =
£ ! 30 3
= 1 8
= 20 I s
2 I 20 3
g lhc=3nm | Téa E
a 10 | 1 ~ E
1 = 10 &
| 3

0 I ! 0

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900

ty Temps [ms) T+

Figure 66 : Evolution de la zone lubrifiée par un film mince (zone orange clair), Awince, €t de la
contramnte de cisailllement au cours du temps lors dune phase de glissement pur. Lorsque
Awmince est nulle, la contrainte de cisaillement est faible, de ordre de 12 MPa. Quand un agrégat
est visible dans le contact lubrifié, la contrainte de cisaillement augmente de maniére linéaire
avec le temps comme l'aire de la zone lubrifiée par un film mince. Lorsque Awince = 49.10° i’
(soit Ia totalité du contact Hertzien), la contrainte de cisaillement atteint 38 MPa et reste
constante durant toute Ia période de glissement pur. La loi additive, tracée en pointillés, est en
bon accord avec Iévolution expérimentale de la contrainte de cisaillement. Le frottement
résulte d'une contribution multiphasique en raison de la présence des deux régions Awince €t
AEpais dans lesquelles e cisaillement différe

Sur la base des observations précédentes, lorsque le cisailllement se produit, un
mterférogramme de contact peut alors étre divisé en deux régions d'intérét clairement distinctes
I'une de l'autre. La Figure 67 montre ces deux régions d'intérét.

Contact Hertzien /?\
Ay =49.10°m? =

Figure 67 : Interférogramme de contact divisé en deux régions dintérét. La premiére région
dintérét, Amince, est une zone lubrifiée par un mince film dhuile de 3 4 4 nm. La deuxiéme
région dintérét, Acpais, est une zone lubrifiée par un film dhuile dont I'épaisseur est comprise
entre 12 et 90 nm. Des agrégats de diftérentes tailles peuvent se former dans cette deuxiéme
région
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La premiére région d'mtérét, notée Apmince, €st une zone sans agrégats visibles, lubrifiée avec un
mince film d'’huile ayant une épaisseur d'environ 3 a 4 nm. La deuxieme région d'intérét, notée
Agpais, est une zone contenant des agrégats, lubrifiée avec un film dhuile ayant une épaisseur
comprise entre 12 et 90 nm. Le taux de couverture de la zone avec un mince film d’huile, noté
alors Smince, est défini comme le rapport entre Iaire de la zone Apmince et I'aire de contact de

HertZ, IlOtée AH et SMince + SEpa|S = 1.

La Figure 66 montre la corrélation entre la surface lubrifiée par un film mince, Apmince, et la
contrainte de cisaillement correspondante en fonction du temps. Ceci est rendu possible grace a
la synchronisation des signaux de force avec la visualisation 2 situ. Lors des premieres 100 ms,
la contrainte de cisaillement minimale, dénommée Tgpais, est de 12 MPa et correspond au
contact initial lubrifi¢ par un film homogene de 12 nm d'épaisseur (Sgpais = 100 9% et Smince = 0
%). De 100 a 700 ms, lorsque la contrainte de cisaillement augmente linéairement, la zone
occupée par les agrégats, Sgpais, diminue et par conséquent, Smince augmente. De 700 a 900 ms,
la contrainte de cisaillement maximale, dénommée Tpmince, €st constante, égale a 38 MPa et
correspond au contact final lubrifié par un film mince homogene de 3 a 4 nm d’épaisseur

(Smince = 100 9%) lorsque les agrégats ne sont plus visibles ou qu’ils sont sortis du contact.

D'apres la Figure 66, I'évolution de la contrainte de cisaillement semble étre liée a celle de la
fraction de la surface de contact occupée par I'agrégat, Sgpais, et la zone du contact lubrifiée par
un film mince, Smince. A partir de cette hypothese, nous proposons une loi additive de
frottement en considérant un contact multiphasique composé d’une part d’'un milieu interfacial
« épais » contenant des agrégats (particules de suie, polymeres, additifs, insolubles, etc) et
d’autre part d’'un film mince d’huile [109]. Chacune des phases ainsi identifiées contribue au
cisaillement de facon indépendante. Par conséquent, la force de frottement peut s’écrire de la

facon suivante :
Ft = Ftyince + FtEpais 27)

T * Ay = Tmince * AMince T TEpais * AEpaiS (28)

Comme An = Amince + Afpais, la contrainte de cisaillement, T, peut étre calculée :

_ TMince * Apince n Ttpais * (A — Amince) (29)
Ay Ay
T = Tupince * SMince + Tpais * (1 = Suince) (30)
avec :
T est la contrainte de cisaillement [Pa],

TMmince est la contrainte de cisalllement due a la zone du contact lubrifiée par une mince couche

de film [Pa],
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Tepais est la contrainte de cisaillement due a la zone du contact lubrifiée par un milieu

iterfacial contenant les agrégats [Pal,
Awince est I'aire de la zone de contact lubrifiée par un film mince d’huile [mz],

Agpais est Paire de la zone de contact lubrifiée par un milieu interfacial contenant les agrégats

[m?],
AH est aire du contact de Hertz [mZ].

L'évolution de la contrainte de cisaillement calculée a partir de 'équation (29) est tracée en
pomtillés sur la Figure 66 : nous pouvons voir que le modéle est en bon accord avec les valeurs
expérimentales. Par conséquent, I'hypothese dune loi additive semble valide et le frottement
proviendrait de la contribution de plusieurs phases réparties dans deux zones au sein du
contact: la zone lubrifiée par un mince film et la fraction de la surface du contact occupée par
les agrégats. La signification physique de Tmince €t Tépais sera discutée et éclaircie dans la suite de
ce chapitre et dans le chapitre 5.

4.5.Influence de la vitesse en glissement pur

4.5.1. Cinétique d’agrégation
Cette partie du chapitre vise a analyser les effets d'un changement de la vitesse de glissement sur
le processus d’agrégation tout en gardant les autres parametres constants (nature des surfaces et
des lubrifiants, pression de contact et de la température). Plusieurs cinématiques trapézoidales
similaires a celles présentées a la Figure 61 ont été étudiées pour des vitesses de glissement pur
de 3,2 ; 10 ; 20 et 100 mmy/s. La Figure 68 montre les mécanismes d’agrégation, pour un méme
lubrifiant vieilli, en fonction de la vitesse de glissement.

Us = 100 mm/s — 0
U= 20 mm/s — |l

U.= 10 mm/s —

Temps (ms) — 0 100 200 300 400 500 600 700
en glissement pur

Figure 68 : Mécanismes d’agrégation au cours dune phase de glissement pur en fonction de la
vitesse de glissement pour un méme lubrifiant vieilli, Le diamétre du contact Bille Acier/Disque
Silice est de 250 um. La bille se déplace de la droite vers la gauche alors que le disque se
déplace de Ia gauche vers la droite. Quelle que soit Ia vitesse de glissement, un agrégat se forme
et se déplace suivant Ia direction du mouvement du disque avant de sortir du contact. Plus Ia
vitesse de glissement augmente, plus le temps de résidence de 'agrégat diminue
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Quelle que soit la vitesse de glissement, les mécanismes d'agrégation restent similaires.
Cependant, plus la vitesse de glissement augmente et plus le temps de résidence de I'agrégat
diminue. Autrement dit, plus la vitesse de glissement est grande et plus rapidement I'agrégat est
expulsé du contact. Dans la gamme étudiée des vitesses de glissement, 1'adhérence relative des
agrégats aux surfaces est similaire : les agrégats suivent la surface du disque lors des phases de
glissement pur puisque I'agrégat formé se déplace positivement suivant 'axe X (de la gauche
vers la droite sur les interférogrammes). Ces résultats ont également été confirmés par des
expériences réalisées en imnversant le sens de glissement. Néanmoins, plus la vitesse de
glissement augmente et plus le déplacement de I'agrégat selon 'axe Y (du haut vers le bas sur
les interférogrammes) est important. Ceci suggere un effet de la force centrifuge, expliqué plus

en détail dans la partie suivante.

4.5.2. Comportement des agrégats soumis a la force centrifuge
L'augmentation de la vitesse de glissement conduit a une augmentation de la vitesse angulaire
du disque et de la bille ce qui modifie le mouvement des agrégats. En effet, le champ de vitesse
mmposé par le disque (au point de contact entre la bille et le disque) n'est pas homogene tandis
que celul imposé par la bille est inéaire. Ainsi, plus la vitesse angulaire du disque augmente, et
plus les agrégats subissent les effets de la force centrifuge. La Figure 69 décrit le mouvement des
agrégats lorsque ceux-ci sont affectés par la présence d’une force centrifuge pour le couple Bille
Acier/Disque Silice pour des vitesses de glissement supérieures a 20 mmy/s.

Au début de la phase de glissement pur, l'agrégat est formé a proximité de la zone de
constriction située du coté gauche du contact lubrifié (Figure 69a). Llagrégat, alors piégé, subit
des contraintes mécaniques qui dépendent du champ de vitesse imposé par la cinématique de
contact : d'une part, 'agrégat se déplace positivement le long de l'axe X (de la gauche vers la
droite sur les interférogrammes) et s’oriente en raison du champ de vitesse angulaire du disque
(Figure 69b) ; d'autre part, 'agrégat se déplace négativement le long de l'axe Y (du haut vers le
bas sur les mterférogrammes) a cause de la force centrifuge (Figure 69¢). Ce mouvement a pour
conséquence de rapprocher l'agrégat d'une zone de constriction, ou 1l reste confiné. Le gradient
de vitesse élevé dans cette partie du contact, pourrait expliquer la détérioration de I'agrégat
lorsque ce dernier attemt cette zone. La partie de l'agrégat qui se rapproche de cette zone est
ralentie, l'autre extrémité est libre de se déplacer dans le contact lubrifié. Cela provoque alors

un deuxieme mouvement de rotation a 'agrégat (Figure 69d).
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Figure 69 : Lagrégat piégé dans le contact subit les contraintes mécaniques externes qui
dépendent du champ de vitesse imposé par la cinématique de contact. Liagrégat séloigne du
centre du disque (négativement suivant I'axe Y) sous les effets de la force centrifuge. Par
ailleurs, seule la partie de lagrégat éloignée de la zone de constricion peut se déplacer
librement dans le contact lubrifié tandis que Ia partie de I'agrégat qui est en contact avec la zone
de constriction est ralentie ou reste bloquée. Ceci provoque un mouvement de rotation de

lagrégat

4.5.3. Vitesse moyenne des agrégats et temps de résidence
La vitesse moyenne des agrégats ainsi que le temps de résidence des agrégats sont portés sur la
Figure 70 en fonction de la vitesse de glissement. Lorsque les effets de la force centrifuge
deviennent trop importants, la vitesse de I'agrégat suivant I'axe Y ne peut plus étre néghgée et la
vitesse totale de l'agrégat est alors prise en considération. Ces expériences montrent que la
vitesse de Dagrégat est constante dans le contact lubrifié et augmente avec la vitesse de
glissement.
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D’apres la Figure 70, la vitesse de l'agrégat, Uag, peut s’exprimer de la maniere suivante :

Upg = B1 *Us — Uy (31)
avec :
B1  estégalal,7.107%
Uo correspond a la fluctuation moyenne de la vitesse d’entrainement et vaut -0,12 mm/s.
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Figure 70 : Vitesse de I'agrégat et temps de résidence de l'agrégat en fonction de Ia vitesse de
glissement au cours dune phase de glissement pur. La vitesse de l'agrégat a lintérieur du
contact augmente avec la vitesse de glissement. Ainsi, plus Ia vitesse de I'agrégat augmente et
plus le temps de résidence de I'agrégat diminue

Le temps de résidence de l'agrégat dans le contact, tag, est un autre parametre d’intérét pour
caractériser la cinétique de Pagrégation en glissement pur. Il correspond au temps nécessaire a
I’agrégat pour traverser la zone de haute pression. Le temps pendant lequel l'agrégat reste
immobile pres de la zone de constriction et subit « de l'usure » ou de la désagrégation due au
cisaillement n'est pas inclus. Le tracé de I'mverse de ce temps en fonction de la vitesse de
glissement est aussi présenté dans la Figure 70. On peut voir que :

1 _ E 1 (89)

tag Lo To

avec Lo la longueur égale a 11 mm, et {y le temps caractéristique égal a 1,4 s.
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La distance parcourue par l'agrégat est donnée par le produit de tag avec Uag et correspond
approximativement au diametre du contact dimmnué de la largeur de la zone de constriction.

4.5.4. Loi de frottement
Dans la gamme de vitesses de glissement étudiée, le processus d'agrégation au sein du contact
lubrifié affecte le comportement en frottement selon une loi similaire a celle présentée dans la
section précédente (4.4.). Les valeurs des contraintes de cisaillement Tepais €t Tmince sont portées
dans la Table 15 en fonction de la vitesse de glissement.

Us (mm/s) TEpais (MPa) HEpais (1m1) TMince (MPa) Huinee (mm1)
10 12 12-14 38
20 11 13-16 35 34
100 19 10 44

Table 15 : Contraintes de cisaillement Tepais (contrainte en début de glissement pur pour un
contact lubrifié avec un film relativement épais) et Twince (contramnte en fin de ghissement pur
pour un contact lubrifié avec un film mince de 3-4 nm environ) en fonction de Ia vitesse de
glissement. La contrainte de cisaillement Tgp.is semble dépendre de la vitesse de glissement :
plus la vitesse de glissement augmente et plus Ia contrainte de cisaillement Tepqis augmente. En
revanche, la contrainte de cisaillement Twvince est relativement constante autour de 35 MPa
25MPa et ne dépend pas de la vitesse de glissement. Les épaisseurs respectives sont également
imdiquées

La contrainte de cisaillement Tgpais vaut 12 MPa pour une vitesse de glissement égale a 10mmy/s,
elle vaut 19 MPa lorsque la vitesse de glissement est égale a 100 mmy/s, soit plus du double.
Ainsi, plus la vitesse de glissement augmente et plus la contramte de cisaillement Tgpais
augmente également pour une épaisseur mesurée du méme ordre de grandeur. En revanche, la
contrainte de cisaillement Tpince présente peu de variation avec la vitesse de glissement et reste
proche de 35 MPa + 5 MPa.

Ainsi, le comportement en frottement semble étre dépendant de la vitesse de glissement pour
une épaisseur de film constante et nanométrique. La contrainte de cisaillement Tgpais pourrait
provenir d'un cisaillement visqueux non-Newtonien de I'interface et cet aspect sera détaillé dans

le chapitre suivant.

4.6. Conclusions
La mise en place d’essais en régime stationnaire grace au tribometre IRIS permet de
caractériser précisément les phénomenes transitoires se produisant lors de la phase de
glissement pur et constitue un moyen d’investigation original pour simuler expérimentalement
le contact Segments-Chemise. Bien qu'aucun agrégat n’ait été observé dans des conditions de
roulement pur, les conditions de glissement pur peuvent conduire a l'apparition d'agrégats qui
se déplacent a travers le contact. Ces agrégats glissent sur les deux surfaces (Acier/Silice) mais
présentent plus d’adhérence avec la surface en silice. L.a morphologie de ces agrégats évolue
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avec le temps, ce qui affecte le comportement en frottement. Une lo1 additive combinant une
contribution du cisaillement des agrégats avec une contribution du cisaillement d'un mince film
de lubrifiant permet d’mterpréter I'origine du frottement et de son évolution en fonction du
temps de cisailllement.

L’influence de la vitesse en glissement pur a également été étudiée. Quelle que soit la vitesse de
glissement utilisée, les mécanismes d'agrégation restent similaires. Dans la gamme étudiée des
vitesses de glissement, l'adhérence relative des agrégats aux surfaces est similaire. Le processus
d'agrégation au sein du contact lubrifié aftecte le comportement en frottement selon une loi
additive de méme nature. Cependant, la contrainte Tgpqis varie avec I'épaisseur et la vitesse de
glissement. Cette contrainte pourrait provenir du cisaillement visqueux de I'interface lubrifiée
avec un fluidde non-Newtonien. Cette question sera ¢lucidée dans la suite.

Quelle que soit Papplication, 'optimisation du comportement tribologique d’un contact
nécessite une compréhension suffisante des phénomenes physiques s’y produisant. La
dynamique des interactions se produisant ainsi que le caractere transitoire de certains
phénomenes ont leur importance. A ce titre, les mécanismes d’agrégation des suies dans un
contact lubrifié et leur corrélation avec le frottement dans les régimes transitoires d’accélération
et de décélération font 'objet du chapitre suivant. L'influence de la nature de la surface sera

également analysée.
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Chapitre 5

Comportement tribologique du film interfacial
en régime transitoire et effet de surface
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5.1.Introduction
On entend par régime transitoire une phase de durée hmitée dans le temps, dans laquelle un
systtme dynamique subit une excitation variable avec le temps. On peut opposer ainsi
phénomene transitoire et phénomeéne permanent : par exemple, on parlera de la phase de
démarrage d’un moteur comme d’une phase transitoire ou sa vitesse évolue suite a un ordre de
mise en rotation. A l'inverse, on qualifiera de régime permanent, ou établi, la phase ultérieure
ou la vitesse de rotation est stable. Dans un moteur thermique a combustion interne, les
phénomenes transitoires associés a des conditions tribologiques évoluant dans le temps
surviennent dans de nombreux contacts notamment ceux de la zone SPC. Ils peuvent
apparaitre durant les phases de démarrage ou d'arrét du piston, au niveau des points morts
haut et bas, ou lorsque des fonctionnements stationnaires sont perturbés par des événements
mécaniques Internes ou externes. Dans ce chapitre, plusieurs cinématiques trapézoidales,
alternant des phases de roulement pur et de glissement pur via des rampes linéaires de vitesses,
ont ¢été utihsées pour simuler le comportement tribologique de divers couples

lubrifiant/surfaces a des sollicitations transitoires.

La premiere partie du chapitre a pour but de nous éclairer sur les réponses transitoires de ces
contacts a cinématiques périodiques, lors des phases d’accélération et de décélération entre les
phases de roulement pur et de glissement pur, ainsi qu'au changement de sens de rotation des
solides (bille/disque). La deuxieme partie du chapitre propose une modélisation de la force de
frottement générée par les mterfaces lubrifiées lors de ces régimes transitoires en couplant les
mesures d’épaisseur de film d’huile a celles de la contrainte de cisaillement associée. En appui
sur ces Interprétations physiques, la troisieme partie et la quatrieme partie du chapitre

discuteront respectivement des effets de vitesse et de surface.

5.2.Description des phénoménes transitoires

Cette partie du chapitre concerne I'étude des processus de lubrification qui se produisent entre
les phases de roulement pur et de glissement pur, plus précisément lors des phases de
changement de sens du disque. Ceux-c1 sont détaillés dans le cas de 'huile vieillie, lubrifiant un
contact Bille Acier/Disque Silice et pour une cinématique dont la phase de glissement pur est
réalisée a une vitesse de glissement Us égale a 100 mm/s. L’évolution temporelle de la force
tangentielle permet de définir précisément les temps caractéristiques associés aux phénomenes
transitoires observés, comme des signatures de la réponse tribologique du lubrifiant confiné,
lors d’un cycle complet constitué d’une phase de glissement pur (précisément analysée dans le
chapitre précédent) et des phases d’accélération/décélération (Figure 71). Dans la suite du
chapitre, on parlera d’accélération (resp. de décélération) lorsque la vitesse de glissement
augmente (resp. lorsque la vitesse de glissement diminue).
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Figure 71 : Evolution de Ia force tangentielle et de Ia vitesse de glissement en fonction du temps
pour Lhuile vieillie et pour le couple Bille Acier/Disque Silice. Différents temps caractéristiques
peuvent étre définis 3 partir de cette courbe : t) 3 ;. Les interférogrammes associés a chaque
temps sont présentés ainsi que leurs épaisseurs respectives

L’analyse de la distribution locale de I'épaisseur du film lubrifiant 1ssue des interférogrammes
de contact est effectuée pour chacun de ces temps caractéristiques afin de comprendre les

mécanismes de lubrification mis en jeu.

Le temps tg marque la fin de la période de roulement pur. Le contact est alors lubrifié par un
film d’huile dont I'épaisseur de 76 nm correspond a celle prédite par la théorie de Hamrock-
Dowson. A cet instant précis, il n’y a pas de glissement relatif entre la bille et le disque. La force
de frottement est donc nulle. La vitesse de glissement augmente ensuite linéairement (resp. la
vitesse d’entrainement décroit inéairement) jusqu’a la valeur maximale de 100 mm/s, atteinte a

I'instant t (resp. pour s’annuler a 'instant t) ;

Ainsi, tg, correspond au début du glissement pur qui ponctue la fin d’'une premiere phase de
montée linéaire de la force tangentielle. A cet instant, un film homogene d’épaisseur 10 nm
sépare les deux surfaces ;

ty est défim comme le moment de la période de glissement ot la force tangentielle commence
A se stabiliser. A cet instant, 'agrégat formé entre t; et tp (cf. Chapitre 4) est complétement
évacué du contact. ’ensemble du contact est alors lubrifié par un film mince d’huile d’environ

3-4 nm ;
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t3 correspond au début de la diminution de leffort tangentiel qui coincide avec la fin de la
phase de glissement pur. A cet instant, 'ensemble du contact reste lubrifié par un film mince
d’huile d’environ 3-4 nm pour la vitesse de glissement considérée (ict 100 mmy/s). L'intervalle
de temps [t1, t3] couvre la période de glissement pur dont I'analyse a été détaillée au chapitre
précédent ;

Une premiere rupture de pente imnfléchissant la chute brutale de la force tangentielle est
observée au temps tg. Le contact demeure soumis a une vitesse d’entrainement qui continue
d’augmenter progressivement. A cet instant, le contact est hétérogene et on peut distinguer trois
zones de couleur différente, correspondant a des épaisseurs respectivement égales a 12-14 nm,
30 nm et 3-4 nm, dans la direction de la vitesse d‘entrainement ;

Au temps ts, la force tangentielle décroit selon une pente dont la valeur absolue est identique a
celle caractérisant son augmentation entre tg et ty. A cet mstant, les surfaces sont séparées par un
film dont I'épaisseur est de 'ordre de 12-14 nm, indiquant le remplissage complet du contact
par un volume de lubrifiant qui augmente jusqu’a ce que la vitesse d’entrainement soit
maximale ;

Au temps tg, s’amorce une nouvelle phase de roulement pur ou la vitesse de glissement
s’annule conduisant a une force tangentielle nulle. A cet instant, 'épaisseur de film d’huile vaut

environ 80 nm comme au temps to.

La mesure simultanée de la force tangentielle et 'observation des interférogrammes de contact
sur un cycle comprenant une phase de glissement pur et les phases d’accélération et de
décélération lors du changement de sens de rotation du disque nous permettront d’identifier

précisément les mécanismes de frottement associés a ces régimes transitoires.

5.3.Modélisation des phénomenes transitoires : couplage épaisseur-contrainte
Afin de mieux analyser les phénomenes transitoires, 1l est possible de représenter sous la forme
d’un cycle contrainte de cisailllement/vitesse de glissement, les données 1ssues de la Figure 71
puis de les corréler aux mterférogrammes de contact. I’ensemble des résultats est présenté sur
la Figure 72.

Les paragraphes qui suivent proposent une modélisation des phénomenes transitoires pour

I’ensemble des temps caractéristiques définis précédemment.
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Figure 72 : Evolution de Ia contrainte de cisaillement en fonction de Ia vitesse de glissement
pour huile vieillie et pour le couple Bille Acier/Disque Silice. Dans la phase de glissement
pur, entre t; et t3, Us = 100 mmy/s. Sont repérés sur ce cycle, les instants t, ... t; ainsi que les
contraintes Tepais €t Tvince, définies au chapitre précédent

5.3.1. Duroulement pur au glissement pur: to - t;
La Figure 73 présente 'évolution de I'épaisseur de film d’huile mesurée en fonction de la

vitesse d’entrainement entre tg et ty.

BD
H B
[ |
E n
£ ]
£ -
-
-
-
E
E
=
H E =
2 20
-
[ |
Z .
10 m N
o
0 20 40 &0

Vitesse d'entrainement (mm/s)

Figure 78 : Evolution de I'épaisseur centrale de film d’huile en fonction de la vitesse
d’entrainement entre ty et ty pour Fhuile vieillie, pour le couple Bille Acier/Disque Silice
pendant la phase transitoire entre le roulement pur et le glissement pur. L’épaisseur de film
augmente avec la vitesse d’entrainement. Elle vaut 76 nm a Iinstant ty (Uz = 50 mmy/s) et
environ 10 nm en t; (Ug = 0 mmy/s)
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L’épaisseur centrale de film augmente avec la vitesse d’entrainement. to correspond a la fin du
roulement pur (Ug = 50 mm/s) et vaut 76 nm. t; correspond au début du glissement pur

(Ug=0Omm/s) et vaut environ 10 nm.

La contrainte calculée a partir des mesures simultanées de la force de frottement et de 'aire de
contact est tracée en fonction de la vitesse de glissement a la Figure 74.

Nous avons montré au chapitre 3 que les courbes de Stribeck et de traction peuvent étre
mterprétées en terme de cisaillement piézovisqueux du lubrifiant considéré comme un fluide
rhéofluidifiant dont la viscosité suit une loi de Cross. Il est alors possible, & partir de cette lo1i de
Cross et de la mesure de I’épaisseur instantanée, de calculer la contrainte visqueuse associée :

Us(t) (33)
h(o)

(D) = T]Cross(t) *

avec T la contrainte de cisaillement visqueuse [Pal, et Ncross la viscosité sous pression issue des

courbes de Stribeck et de traction en régime stationnaire [Pa.s].

L’évolution de la contrainte ainsi calculée est présentée en fonction de la vitesse de glissement
sur la Figure 74.

m Contrainte de cisaillement expérimentale ' Contrainte de cisaillement calculée

Contrainte de ceaillement (MPa)

40 &0 BO 100 120
Vitesse de glissement (mm/s)

Figure 74 : Evolution de la contrainte de cisaillement en fonction de la vitesse de glissement
entre ty et ti pour Lhuile vieillie, pour le couple Bille Acier/Disque Silice. La contrainte de
cisalllement calculée (carrés vides) est en bon accord avec la contrainte de cisaillement
expérimentale (carrés pleins). tepais est la contrainte de cisaillement visqueuse calculée en t

Le trés bon accord entre les points expérimentaux et les valeurs calculées en considérant que la
force tangentielle est due a ’écoulement visqueux d’un fluide non-Newtonien régi par une loi
de Cross, semble valide, y compris dans ces régimes transitoires. Ainsi, on montre que la
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contrainte Tgpajs correspond a la contrainte de cisaillement visqueuse d’un fluide piézovisqueux
non-Newtonien au taux de cisaillement atteint au début de la période de glissement pur (instant

t1).

5.3.2. Le glissement pur:de t; ats

Les mstants t; et t3 correspondent respectivement au début du glissement pur (Us = 100 mm/s)
et a la fin du ghssement pur (Us = 100 mm/s). Ainsi durant 'intervalle [t;, t3], la vitesse
d’entrainement Ug est nulle et la vitesse de glissement Us vaut 100 mm/s : un volume d’huile
constant est piégé dans le contact puis un agrégat se forme et se déplace au sein du contact.
Nous avons montré dans le chapitre 4 que I'évolution de la contrainte de cisaillement interfacial
résulte de deux contributions, Tépais €t Tmince, Ol Tépais correspond a la contrainte de cisaillement
visqueuse, moyennée sur la zone Agpais. Une analyse plus fine des interférogrammes montre
que la distribution spatiale de I’épaisseur du film lubrifiant peut se déhnir par trois zones
d'intérét qui prennent notamment en compte la présence d’une surépaisseur constituant la
frontiere entre la zone de plus faible épaisseur et celle d’épaisseur intermédiaire comme 1llustré
sur la Figure 75.

Contact Hertzien
A,=49.10°m?

Figure 75 : Interférogramme de contact divisé en trois régions dintérét. La premiére région
d’intérét, ) vince, est une zone lubrifiée par un film mince dhuile de 3 2 4 nm. La deuxiéme
région dintérét, )tpais, est une zone lubrifiée par un film dhuile plus épais que dans Ia
premuiére région d’mtérét, dont I'épaisseur est comprise entre 12 et 14 nm. La troisiéme région
d’intérét, ) rronticre, €st une zone lubrifiée par un film d'huile beaucoup plus épais que les autres
régions d’mtérét (épaisseur comprise entre 14 et 130 nm) qui marque la transition entre laire

ZMince CtEEpais

La premiere région d’'intérét, notée Y mince, ne présente pas d’agrégats visibles. Elle est lubrifiée
par un film mince d’huile ayant une épaisseur d’environ 3 a 4 nm. La deuxiéme région
d’'mtérét, notée ) gpais, €st une zone contenant des agrégats, lubrifiée avec un film d’huile plus
épais que la premiere région d’'imtérét et ayant une épaisseur intermédiaire comprise entre 12 et
14 nm. Enfin, la troisieme région d’intérét, notée Y frontiere, €St une zone contenant des agrégats,
dans laquelle la distribution spatiale d’épaisseur de film lubrifiant atteint sa valeur maximale
comprise entre 14 et 130 nm. Des agrégats de taille variable peuvent se former dans la
deuxieme et troisieme région d’intérét.
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La Figure 76 présente I’évolution temporelle des épaisseurs de film d’huile, Hwince, Hepais et
Herontiere caractéristiques des trois régions d’intérét d’aire ) mince, ) Epais €t ) Frontiere. Lintre ty et to,
les épaisseurs Humince et Hepais restent constantes et valent respectivement 3-4 nm et 12-14 nm.
Enfin, I'épaisseur de film Hpronigre atteint un maximum de 130 nm a t = 96 ms, puis diminue
Jusqu’a ce que l'agrégat soit completement expulsé du contact en to. Entre t) et t3, 1l n’y a plus
d’agrégats dans le contact. I’ensemble de la zone de Hertz est lubrifié par un film d’épaisseur,

Hwmince, d’environ 3-4 nm.
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Figure 76 : Evolution de 1 ‘épaisseur de film d’hule swvant les trois régions d’intérét ) \inces
JEpais €t ) Frontiere €n fonction du temps entre t, et & pour huile vieillie, pour le couple Blille
Acter/Disque Silice. Hyince reste constant et vaut 3-4 nm, Hgp,is reste constant également et
vaut 12-14 nm. Hroniiere augmente jusqua 130 nm puis diminue jusqu'a ce que l'agrégat soit
complétement expulsé du contact en t

La Figure 77 montre I'évolution des aires des différentes zones du contact ) mince, ) Epais €t
Y Frontiere €n fonction du temps. Entre t1 et t2, Y mince augmente progressivement pour COuvrir
10096 de l'aire de Hertz en to. Parallelement, ) gpais €gale 'aire du contact Hertzien en t; et
diminue avec le temps jusqu’a s’annuler a t = 82 ms. Y frontiere augmente durant la période de
glissement pur, se stabilise autour de 8.10° m? puis devient nulle en ty lorsque l'agrégat est
completement expulsé du contact. Entre tp et t3, 1l n’y a plus d’agrégat dans le contact, ) mince

reste constant et occupe 100 9% du contact.
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Figure 77 : Evolution des aires I Minces JEpais €F ) Frontiere €2 fonction du temps entre t. et b pour
Lhuile vieillie, pour Ie couple Bille Acier/Disque Silice. En t, un film homogéne occupe tout le
contact et ) gpais = An ot An est l'aire du contact Hertzien. Entre t et b, ) tpais diminue tandis
que ) Mince augmente. ) rronticre Croit également jusqu'a 8.10 S m’ (soit un recouvrement de 17 %
du contact) puis sannule en . A cet instant 1l n’y a plus d’agrégats visibles dans le contact, et
ZMince =An

Dans le chapitre précédent, le comportement tribologique du film interfacial en glissement pur

a été modélisé a I'aide d’une lo1 additive rappelée ci-dessous :

AMince (t) Aﬁpais (t) (34)

(t) = TMince * Ttpais *
pais
Ay Ay

avec : AH = AMince T AEpais-

Dans cette configuration, la contrainte de cisaillement, Tgpais, est celle correspondant au
cisaillement piézovisqueux du lubrifiant sous pression et a la vitesse de déformation atteinte a
I'instant t; et la contrainte, Tuince, €st la contrainte de cisaillement interfacial, au temps to. La
description du régime transitoire peut étre affinée en décomposant un interférogramme de
contact en trois régions d'Itérét ) mince, Y Epais €t ) Frontiere. Les régions d’aires ) gpais €t ) Frontiere
contribuent a la force de frottement de facon imdépendante via le cisailllement visqueux du
lubrifiant évoluant avec la vitesse de déformation selon une loi de Cross identifiée au chapitre
3. La région d’aire Y mince contribue a la force de frottement par un cisaillement interfacial
plastique, supposé indépendant de la vitesse de glissement et du temps. La loi additive de

frottement proposée s’écrit alors :
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Zpmince (t) Ztpais(t) Lprontiere (1)
T(t) TMince * LZL TEpais (t) * p;ll; TFrontiére (t) * rm;li (85)
H H H

ZMince (®) Us(® N EEpais ()

7(t) = Ty + Neross pais (D) *
ince Ay ross,Epais HEpais(t) Ay

(36)
US (t) " EFrontiére (t)
I—IFrontiére (t) AH

+ Ncross,Frontiére (t) *

avec : Ay = ZMince + ZEpais + ZFrontiér& ZMince = AMince €t AEpais = ZEpais + ZFrontiére-

Les contraintes de cisaillement calculées a partir de ’'équation (36) en utilisant les mesures des
épaisseurs Hwmince, Hepais, Hrrontiere €t des aires Y mince, ) Epaiss ) Frontiere sont représentées sur la

Figure 78.

W Contrainte de cisaillement expérimentale
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Figure 78 : Evolution de la contrainte de cisaillement en fonction de Ia vitesse de glissement
entre t, et t3 pour I'huile vieillie, lubrifiant un contact Bille Acier/Disque Silice. La contrainte de
cisaillement calculée en distinguant trois zones dans le contact caractérisées par trois niveaux
d’épaisseur moyens est en bon accord avec la contrainte de cisaillement expérimentale (carrés
Pleins) : le frottement peut étre physiquement relié i Ia rhéologie du lubrifiant sous pression
dans le contact. tepais correspond au cisatllement visqueux du lubrifiant confiné a la vitesse de
déformation atteinte 3 I'instant t, et Tvince €st Ia contrainte de cisaillement mesurée en 6

Entre t; et t3, I'épaisseur de film d’huile dans le contact reste constante (3-4 nm) de méme que
la contrainte de cisaillement qui vaut Tmince. Cette contrainte correspond vraisemblablement au
cisaillement des couches adsorbées de surface sous pression d’épaisseur 3-4 nm. La valeur de
Tmince (44 MPa soit p = 0,14) est cohérente avec la valeur du coefficient de frottement, Wiy, 1ssue
des courbes de Stribeck présentées au chapitre 3 : de 0,2 a 0,3 pour le couple de surface Bille
Acier/Disque Silice.
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La Figure 78 montre que la contrainte de cisaillement calculée avec trois régions d’intérét
(carrés vides) est en bon accord avec les valeurs expérimentales (carrés pleins) mesurées lors de

la phase de glissement pur. De 'analyse proposée, on peut conclure les points suivants :

— Une partie de la zone de haute pression du contact est lubrifiée, en régime limite, par
des couches adsorbées dont la structure est hiée a la fois a la nature du lubrifiant et &
celle des surfaces. La partie complémentaire du contact est lubrifiée par un film d’huile
complet. Les aires de ces différentes régions varient en fonction du temps de
cisaillement, le contact passant tres rapidement (100 ms pour une vitesse de glissement
Us = 100 mm/s), d’un régime de lubrification EHD a un régime de lubrification limite.

— Dans la zone du contact lubrifiée par un film complet, la distribution spatiale de
I'épaisseur du film lubrifiant, approchée ici par deux niveaux Hegpais et Hrrontiere,
gouverne la vitesse de déformation locale et donc I’écoulement visqueux associé.

— La force de frottement résulte a la fois du cisaillement du lubrifiant sous pression qui se
comporte comme un liquide non-Newtonien dont la viscosité suit une loi de Cross et du
cisaillement d'un film limite.

5.3.3. Remplissage progressif du contact: t3 - t5

L'observation des imterférogrammes durant la phase de glissement pur, entre t; et tz, révele
qu’une fraction d’agrégats sort du contact puis reste bloquée, en l'absence d'entrainement, a
I'extérieur, sur le bord droit du contact correspondant a la zone de convergent lors de la phase
de décélération qui suit. A partir de ts, la cinématique de la vitesse d’entrainement commence
a augmenter. Le contact qui n'est plus en glissement pur se remplit progressivement en
lubrifiant (Figure 79). L’accumulation de matiére, rentre immédiatement dans le contact, de la
droite vers la gauche sur les interférogrammes, en formant un bourrelet. Celui-ci ne doit pas
étre confondu avec l'agrégat formé au cours du glissement pur ou les particules et les
molécules, mnitialement dispersées au sein du contact, s'agglomerent en agrégats dont la mobilité
est liée a leur affinité relative vis-a-vis des surfaces.

La Figure 79 montre la position du centre de gravité du bourrelet le long de 1'axe X en fonction
du temps, au cours de la phase de remplissage du contact entre tz et ts. La trajectoire du
bourrelet est essentiellement linéaire le long de l'axe X. Entre les instants t3 et t5, le bourrelet,
déja constitué de particules et de molécules agrégées, pénetre dans le contact dans un état initial
agrégé et sa mobilité est corrélée a la vitesse d’entrainement. La vitesse instantanée du bourrelet
est égale 2 9 mm/s et est tres proche de la vitesse instantanée de 'entrainement qui vaut environ

10 mm/s.
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Figure 79 : Position du centre de gravité du bourrelet le long de Iaxe X en fonction du temps,
au cours de la phase de remplissage du contact entre t; et t5. La trajectoire du bourrelet est
essentiellement linéaire le long de 1axe X. La vitesse instantanée du bourrelet est trés proche de
Ia vitesse instantanée d’entrainement. Le diamétre du contact Bille Acier/Disque Silice est de
250 um

Le contact est 2 nouveau composé de trois zones d’épaisseurs et d'aires différentes (cf. Figure
80 au temps correspondant a t4). Cependant, elles n'ont pas la méme origine physique que les
trois zones définies lors de la phase de glissement pur, entre t; et t3, et résultent de la variation
locale de I'épaisseur du film lubrifiant liée a I'augmentation de la vitesse d'entrainement [24].

C'est pourquoi, 1l est alors pertinent d’analyser la réponse en frottement lors de cette phase de
remplissage du contact en considérant la rhéologie du lubrifiant dans chacune des trois régions

9 oA . .
d mnteret, ZMince, ZBourreIet et ZEpais .

—  YMince : zone de faible épaisseur (Hmince) correspondant au film limite lubrifiant le
contact a la fin du glissement pur.

—  YBourrelet : zone d’épaisseur variable (Hgoyrrelet) correspondant a l'accumulation de
matiere formée au cours de la phase de glissement pur et située dans le convergent. Ce
bourrelet se déplace dans le contact a une vitesse corrélée a la vitesse d’entrainement.

— Y gpais : zone du contact ou I'épaisseur, Hgpais varie peu au cours du temps et ne dépend

pas de la vitesse d'entrainement.

La Figure 80 présente I'évolution de I'épaisseur de film d’huile en fonction du temps pour les
trots régions d’intérét Y mince, .Bourrelet €t Y Epais- Rappelons que t3 correspond a la fin du
glissement pur (Us = 100 mm/s). Entre t3 et ts, 'épaisseur Hpince reste constante a un niveau
3-4 nm tout comme l'épaisseur Hegpais qui vaut 12-14 nm. Enfin, I'épaisseur de film relative a
Hpourrelet augmente jusqu’a 60 nm a t = 30 ms, puis diminue jusqu’a 16 nm lorsque
laccumulation de matiere est éjectée du contact en ts. A linstant ts, le film
élastohydrodynamique est completement formé et sépare le contact.
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Figure 80 : Evolution de | ‘Epaisseur de film d’huile dans les trois régions d’Int€rét ) Mince, } Epais
et ) Bourrelet €n fonction du temps entre t; et t; pour l'huile vieillie, lubrifiant un contact Bille
Acter/Disque Silice. Hyince et Hepais restent constantes. Elles valent respectivement 3-4 nm et
12-14 nm. Hgoyrreler augmente jusqu’a 60 nm puis diminue jusqu’a ce qu’un film homogéne
soit complétement formé, en t;

La Figure 81 montre I'évolution des surfaces lubrifiées Y mince, Y Bourrelet €t ) Epais €n fonction du
temps. Entre t3 et ts, Y mince diminue et s'annule en ts. ) gpais augmente et égale Ay en ts. ) Bourrelet
augmente au cours du remplissage du contact, se stabilise autour de 10% m? puis s'annule a
I'instant ts, lorsque le contact est lubrifié par un film complet et homogene.
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Figure 81 : Evolution de la surface I Minces JEpais €t ) Bourrelet €1 fonction du temps entre t; et t;
pour Phuile vieillie, lubrifiant un contact Bille Acier/Disque Silice. A t, il n’y a pas d’agrégats
visibles dans le contact et donc ) \ince recouvre la totalité du contact Hertzien. A &, un film
‘homogéne occupe toute la zone de Hertz et donc )Epsis = An. ) Bourrelet augmente jusqu'a
108 ot (soit 21 % du contact) puis diminue jusqu au remplissage complet du contact en t;
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Nous supposons que les régions Y gourrelet €t Y Epais, contribuent indépendamment au {rottement
pPp g p p
via l'écoulement du lubrifiant qu'elles contiennent, dont la viscosité est donnée par la lo1 de
Cross 1dentifiée au chapitre 3. L'épaisseur cisaillée est Hpourrelet €t Hepais, respectivement pour
p p p p p
les zones d'aire Y gourrelet €t ¥ Enais. La lo1 additive de frottement proposée s’écrit alors :
p prop

X t 2o (t p) t
T(t) = Tpince * MLLG() + TEpais(t) " Epals( ) + TBourrelet(t) " Bourrelet( ) (37)
Ay Ay Ay
ptince ( Us(t)  Zppgs(t
(t) = Tuince * M s(t) N Epals( )

+ ipais (€
Ay nCross,Epals( ) Hpais (V) An (38)

US (t) " EBourrelet (t)

+ t) *
nCross,Bourrelet() HBourrelet(t) AH

avec : A = Y Mince * ) Epais T ) Bourrelet €1 AEpais = X Epais T X Bourrelet-

Tepais €t TBourrelet soNt les contraintes de cisaillement visqueuses calculées a chaque instant a I'aide
de la modélisation par une lo1 de Cross 1ssue des courbes de Stribeck et de traction en régime
stationnaire présentée au chapitre 3. La contrainte de cisaillement expérimentale et la

contrainte de cisaillement déduite de I’équation (38) sont présentées sur la Figure 82.
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Figure 82 : Evolution de Ia contrainte de cisatllement en fonction de la vitesse de glissement
entre t; et ts pour Phuile vieillie, lubrifiant le contact Bille Acier/Disque Silice. La contrainte de
asaillement calculée avec trois zones (carrés vides) est en bon accord avec la contrainte de
crsalllement expérimentale (carrés pleins) : le frottement est 4 nouveau relié 4 Ia rhéologie du
Iubrifiant sous pression dans le contact

La Figure 82 montre un excellent accord entre la contrainte de cisaillement calculée avec trois

régions d’'intérét (carrés vides) et les valeurs expérimentales (carrés pleins) mesurées durant la
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période comprise entre les mstants tz et ts. Par conséquent, la force de frottement résulte a
nouveau du comportement visqueux non-Newtonien du lubrifiant sous pression subissant un
taux de cisaillement variable dépendant de la distribution spatiale de I'épaisseur du film au sein
du contact.

5.3.4. Vers le roulement pur: ts - ts
La Figure 83 présente I'évolution de I'épaisseur du film d’huile mesurée en fonction de la
vitesse d’entrainement entre ts et tg : I'épaisseur centrale de film augmente avec la vitesse
d’entrainement. ts correspond au remplissage complet du contact associé a 'augmentation de la
vitesse d’entrainement, I’épaisseur du contact homogene et proche de 16 nm. tg correspond au
début d’une nouvelle phase de roulement pur (Ug = 50 mm/s) et I'épaisseur de film d’huile est

homogene et vaut environ 80 nm.
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Figure 83 : Evolution de I'épaisseur centrale de film lubrifiant en fonction de la vitesse
d’entrainement entre t; et t; pour lhuile vieillie, dans un contact Bille Acier/Disque Silice
pendant une partie de la période transitoire entre le glissement pur et le roulement pur.
L’épaisseur de film augmente avec la vitesse d’entrainement. Elle vaut 16 nm en t; et 80 mm en
b

L’évolution de 1'épaisseur imstantanée (Figure 83) est utilisée pour calculer la vitesse de
déformation puis la contrainte tangentielle associée a I'écoulement visqueux du lubrifiant sous
pression, supposé suivre la loi de Cross issue de l'interprétation des courbes de traction et de
Stribeck, en termes de rhéogrammes (voir chapitre 3) :

Us(H) (39
h(t)

T(t) = Ncross(D) *

avec T la contrainte de cisaillement visqueuse [Pa], et neross 1a viscosité sous pression issue des
courbes de Stribeck et de traction en régime stationnaire [Pa.s].
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L’évolution de la contrainte ainsi calculée est tracée en fonction de la vitesse de glissement et
comparée a la contrainte de cisaillement interfaciale déduite de la mesure de la force de
frottement dans la Figure 84.

m Contrainte de cisaillement expérimentale i Contrainte de cisaillement calculée

Contrainte de csaillement (MPa)

-10 H 10 20 30 a0 50 &0 70 80

Vitesse de glissement (mm/s)

Figure 84 : Evolution de la contrainte de cisaillement en fonction de la vitesse de glissement
entre t; et t; pour lhuile vieillie, pour le couple Bille Acier/Disque Silice. La contrainte de
cisaillement calculée (carrés wides) modélise parfaitement la contrainte de cisaillement
expérimentale (carrés pleins) : le frottement dépend directement de la rhéologie du lubrifiant
sous pression s écoulant dans le contact

La coincidence des contraintes de cisalllement instantanées mesurées et calculées, en
considérant la viscosité du lubrifiant régie par une lo1 de Cross, montre que I’hypothese d'un

frottement visqueux semble valide, y compris durant ces phases transitoires.

5.3.5. Conclusions
Les contraintes de cisalllement mesurées et calculées sont représentées sur la Figure 85 en
fonction de la vitesse de glissement, pour l'ensemble du cycle accélération - glissement pur -
décélération. On constate que la modélisation proposée dans ce chapitre est en parfait accord
avec les valeurs expérimentales dans toutes les phases du cycle de vitesse intégralement
reconstitué. Ceci montre que la force de frottement résulte d’une contribution visqueuse, et du
cisaillement d’'une couche limite, indépendante de la vitesse de glissement. Cette derniere
contribution est due au cisaillement de couches adsorbées sur les surfaces, dont I'épaisseur est
de l'ordre de 3 a 4 nm. Leurs propriétés dépendent a la fois de la formulation du lubrifiant et
de la nature des surfaces en contact. La contribution visqueuse est due a I'écoulement du
lubrifiant sous pression soumis a une vitesse de déformation directement liée a I'épaisseur
locale du film et dont la viscosité suit une lo1 de Cross. Celle-ci est 1ssue des courbes de Stribeck
et de traction en régime stationnaire présentée au chapitre 3. I’analyse du régime transitoire
montre que le lubrifiant est donc sensible a la variation locale et instantanée de la distribution
spatiale des taux de cisalllement dans le contact. Ainsi, I'épaisseur mesurée a l'aide des
mterférogrammes de contact permet de modéliser finement les phénomenes tribologiques
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transitoires dans un contact subissant une pression modérée. Enfin, cette analyse permet de
confirmer I’hypothese faite au chapitre précédent, selon laquelle les changements de couleur
observés dans les mterférogrammes représentent une variation de 1'épaisseur du film lubrifiant
et non une variation de l'indice de réfraction hiée a la concentration locale des molécules ou des

particules dans le contact.

W Contrainte de cisaillement expérimentale
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Figure 85 : Evolution de Ia contrainte de cisalllement expérimentale (carrés bleus plein) et
calculée (carrés rouges vides) en fonction de Ila vitesse de glissement sur lensemble cycle de
frottement (phase daccélération - glissement pur - phase de décélération jusquau roulement
pur) pour I'huile vieillie dans un contact Bille Acier/Disque Sllice

5.4.Effet de la vitesse de glissement sur la réponse transitoire
Il est possible de tracer le méme genre de cycle que celui porté sur la Figure 72 dans la gamme
étudiée des vitesses de glissement pur respectivement égales a 10, 20 et 100 mm/s. Pour
I'ensemble de ces expériences, I’évolution de la force tangentielle en fonction du temps permet
de définir précisément les différentes phases et temps caractéristiques de la réponse
tribologique du lubrifiant confiné dans le contact, lors d’'un cycle complet accélération -

glissement pur - décélération.

L’observation in situ du contact lubrifié montre que les mécanismes qui régissent le
comportement tribologique du film mnterfacial en glissement pur et en régime transitoire restent
les mémes et sont indépendants de la vitesse de glissement maximale. La contrainte de
cisaillement, Tmince, reste égale a 35 MPa + 5 MPa, indépendamment de la vitesse de glissement
pour le couple Bille Acier/Disque Silice et pour le lubrifiant vieilli. Cela renforce 'hypothese
qu'elle résulte du cisailllement d'un film lmite formé par des couches adsorbées de surface sous
pression. Laugmentation de la contrainte de cisaillement, Tepais, avec la vitesse de glissement
maximale imposée lors de la sollicitation, confirme son origine visqueuse (9 MPa pour Ug = 10
mm/s, 11 MPa pour Us = 20 mm/s et 19 MPa pour Us = 100 mm/s). La comparaison des
mesures expérimentales aux valeurs calculées (cf. Figure 86) montre que la contrainte de
cisaillement Tepais, est due a I'écoulement d’un fluide visqueux sous pression rhéofluidifiant

obéissant a une loi de Cross.
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U5 =10mm/s - Expérimentales U5 =10mm/s- Calculées
B0 ~ + US=20mm/s-Expérimentales OUs=20mm/s- Calculées _

« U5=100mm/s - Expérimentales OUS=100mm/s - Calculées

Contrainte de csaillement (MPa)

120
Vitesse de glissement (mm/s)

Figure 86 : Contraintes de cisatllement en fonction de Ia vitesse de glissement pour le couple
Bille Acier/Disque Silice et pour le lubrifiant vieill. La contrainte de cisaillement Tgpais
(contrainte en début de glissement pur) dépend de Ia vitesse de glissement. En revanche, Ia
contrainte de cisaillement tyvince (contrainte en fin de glissement pur) est relativement constante
autour de 35 MPa + 5 MPa et ne dépend pas de Ia vitesse de glissement. Les contraintes
calculées sont également portées sur la figure

La Figure 87 présente la contrainte de cisaillement (adimensionnée par Tvinee) €n fonction de la

vitesse de glissement (adimensionnée par Usmax) pour 'ensemble des vitesses étudiées.
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Figure 87 : Evolution de la contrainte de cisaillement adimensionnée par Ia contrainte T\ince en
fonction de Ia vitesse de glissement, elle aussi adimensionnée par sa valeur maximale lors d'un
cycle accélération - glissement pur - décélération, et ce pour l'ensemble des vitesses étudiées
(Us = 10, 20 et 100 mmys). Dans tous les cas, 1l sagit dun contact Bille Acier/Disque Silice
Iubrifié par lhuile vieillie. L’hystérésis observée dépend de la vitesse de glissement maximale,
Usmax, et signe le processus de vidage et de remplissage du contact
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Quelle que soit la cinétique, les mécanismes observés dans les régimes transitoires et en
glissement pur restent les mémes. I’ensemble des cycles représentés sur la Figure 87 sont situés
a 'mtérieur d’'une méme enveloppe. Les courbes se rejoignent sur les périodes [to, ta], [t, t3],
[ts, tg], ce qui confirme le modele de frottement précédemment validé a 100 mmy/s avec les trois
zones. En revanche sur la période |[tz, ts], montre une hystérésis qui dépend de la vitesse de
glissement maximale, Usmax. Cette hystérésis, qui varie avec la vitesse de glissement, est liée au

cycle de vidage et de remplissage du contact.

5.5.Effet de la nature de la surface sur la réponse transitoire
La méme démarche utilisée précédemment pour montrer Ieffet de vitesse peut étre appliquée
de nouveau pour analyser Ieffet de la nature physico-chimique de la surface sur la réponse en
frottement transitoire lors d'un cycle accélération - glissement pur - décélération. Dans cette
partie, le comportement tribologique du contact lubrifié est étudié pour les couples de surface
suivants : Bille Acier/Disque Silice, Bille Acier/Disque DLC et Bille DLC/Disque DLC. Une
cinématique trapézoidale, similaire a celle présentée dans les parties précédentes, comprenant
une phase de glissement pur de 10 mmy/s a été choisie. Les expériences ont été réalisées avec le
lubrifiant vieilll a température ambiante dans des conditions de chargement rigoureusement

1dentiques aux expériences précédentes.

Grace a la mesure de la force tangentielle lors d’un cycle complet couplée a I'observation in situ
du contact lubrifié, 1l est possible de tracer la contrainte de cisailllement (adimensionnée par
Tmince) €n fonction de la vitesse de glissement (adimensionnée par Usmax) pour 'ensemble des
surfaces étudiées : Bille Acier/Disque Silice, Bille Acier/Disque DLC et Bille DLC/Disque
DLC (voir Figure 88). Les cycles ainsi obtenus sont pratiquement identiques et superposables
quelles que solent les surfaces en contact. Ceci indique que les mécanismes régissant le
comportement tribologique du film interfacial en glissement pur et en régime transitoire restent
les méme que ceux décrits précédemment. En particulier, cette représentation en valeurs
adimensionnées montre que la connaissance de la contrainte de cisaillement Tvince €t de la
distribution d'épaisseur locale qui dépend de la vitesse de glissement maximale détermine le
niveau de frottement et la puissance dissipée dans un cycle. Les courbes de la Figure 88 ne
permettent donc pas de distinguer l'effet de la nature de la surface sur la réponse tribologique
du contact lubrifié dans ces régimes transitoires. C'est pourquoi, nous nous Intéressons
directement aux valeurs des contraintes de cisaillement, Tépais €t Tmince, €n fonction du couple de
surfaces utilisé (Table 16). La contrainte, Tepais, qui est due a P'écoulement visqueux du
lubrifiant sous pression est indépendante de la nature des surfaces, les vitesses étant 1ci toutes
identiques. La contrainte, Tvince, dépend, quant a elle, de la nature des surfaces en contact. Ceci
confirme ’hypothese déja faite dans les paragraphes précédents que cette contrainte reflete la
contribution au frottement du cisaillement de couches Iimites dont l'adsorption est directement

reliée aux mteractions particules ou molécules/surfaces.
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Surfaces TEpais (MPa) Toincs (MPa)
Bille Acier + Disque 5ilice 10 44
Bille Acier + Disque DLC 13 46
Bille DLC + Disque DLC 13 22

Table 16 : Contraintes de cisaillement tepais (contrainte en début de la période de glissement
pur) et tvinee (contrainte 4 Ia fin de la période de glissement pur) en fonction de la nature des
surfaces. La contrainte de cisaillement tepais est indépendante de la nature des surfaces et vaut
en moyenne 12 MPa. En revanche, la contrainte de cisaillement twince varie selon la nature des

surfaces
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Figure 88 : Evolution de la contrainte de cisaillement adimensionnée par Ia contrainte Tyince en
fonction de Ia vitesse de glissement, elle aussi adimensionnée par sa valeur maximale lors dun
cycle accélération - glissement pur - décélération, et ce pour l'ensemble des couples de
surfaces étudiées (Bille Acier/Disque Silice, Bille Acier/Disque DLC et Bille DLC/Disque
DLC). Dans tous les cas, il sagit d'un contact lubrifié par Thuile vierllie soumis 4 une vitesse de
&glissement maximale de 10 mm/s

Cette partie du chapitre focalise sur 'unique partie du cycle de la Figure 88 qui varie en
fonction des surfaces:la phase de glissement pur. Elle décrit comment les mécanismes
d’agrégation sont affectés par la nature des surfaces en contact tout en gardant les autres

parametres constants (cinématique, lubrifiant, pression moyenne de contact et température).

La Figure 89a) présente les interférogrammes de contact obtenus pour ces trois couples de
surface au cours d’une phase de glissement pur, pour Us = 10 mm/s. La premiere ligne des
mterférogrammes montre le contact de référence (Bille Acier/Disque Silice) déja décrit au
chapitre précédent. Un agrégat se forme sur le coté gauche du contact lubrifié puis se déplace
vers la droite en suivant le mouvement du disque. Dans la seconde série d'interférogrammes, le
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disque en Silice est remplacé par un disque de DLC et la nature de la surface de la bille reste
mchangée (acier). Avec ce couple de surfaces, un agrégat se forme de maniere identique a celle
observée dans le contact entre la bille en acier et le disque en silice. Dans la troisieme série
d'interférogrammes, on remarque que le processus d’agrégation est completement différent au
sein du contact entre la bille en DLC et le disque recouvert de DLC. En effet, aucun agrégat de
grandes dimensions ne se forme dans le contact, contrairement aux contacts impliquant une
surface en acier. On observe un ensemble de petits agrégats répartis sur la toute la surface de
contact et dont la taille ne varie pas au cours du glissement. Ils restent pratiquement immobiles
et ne sont pas évacués du contact a l'issue de la phase de glissement pur, contrairement aux
agrégats formés dans les contacts Bille Acier/Disque Silice et Bille Acier/Disque DLC.
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+ Disque Silice 3

Bille Acier
+Disque DLC >

Bille DLC
+Disque DLC &
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Figure 89 : a) Interférogrammes instantanés du contact montrant le processus d'agrégation en
fonction du temps au cours dune phase de glissement pur (Us = 10 mmy/s) pour plusieurs
surfaces et pour un méme lubrifiant vieili, b) Evolution de Ia contrainte de cisaillement
respective en fonction du temps dans la phase de ghssement pur. Le diamétre du contact Bille
Acier/Disque Silice est de 250 um. La bille se déplace de Ila droite vers Ia gauche alors que le
disque est mii dans Ia direction opposée. La nature des surfaces joue un role significatif sur les
mécanismes d’agrégation. Fn particulier, aucun agrégat de grande dimension ne se forme dans
contact DLC/DLC. La valeur a.q, le paramétre relatit a Paftinité de Iagrégat avec les surfaces,
est aussi indiquée. Celui-ci vaut 1 pour le contact DLC/DLC et 1,2 pour les contacts
Acier/Silice et Aciet/DLC
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L’affmité relative de I'agrégat vis-a-vis des surfaces est également indiquée sur la Figure 89a).
Pour le contact Bille Acier/Disque Silice comme pour le contact Bille Acier/Disque DLC, le
parametre gy, défini au chapitre 4 vaut 1,2. Cea signifie que I'agrégat se déplace toujours dans
la direction du mouvement du disque et qu'il présente plus d’affinité avec la surface en silice ou
en DLC qu'avec la surface en acier. En revanche, dans le contact Bille DLC/Disque DLC, les
surfaces étant identiques, les agrégats sont statiques et le parametre agq égal logiquement 1. Ces
résultats sont confirmés sur la Figure 89b) qui présente I'évolution de la contrainte de
cisaillement en fonction du temps dans la phase de glissement pur. Le couple Bille
DLC/Disque DLC (courbe bleu) présente la contrainte de cisaillement la plus faible et la plus
stable au cours de la phase de glissement pur.

Ces expériences montrent que les mécanismes de formation de 'agrégat et leur déplacement
dépendent de la nature des surfaces en contact, notamment des interactions entre les molécules
ou les particules et ces surfaces. Des expériences menées sur des DLC polarisés ont montré des
cinétiques  dagrégation  différentes, suggérant l'existence  d'éventuels  phénomenes
électrostatiques dans ces mteractions. Il reste néanmoins a confirmer cette hypothese, par des
expériences de frottement sous champ électrique, actuellement en cours de développement.

5.6. Conclusions
Les phénomenes transitoires ont été analysés en couplant les mesures de la force tangentielle et
I'observation simultanée du contact en imagerie rapide, afin d'une part d'identifier les temps
caractéristiques des processus physiques mis en jeu et dautre part d'accéder a la distribution
d’épaisseur au sein du contact. Cette méthodologie permet, en outre, de mesurer les valeurs
mstantanées des contraintes de cisaillement moyennées sur le contact et des vitesses de
déformations locales. Cest ainsi que nous avons pu montrer que la force de frottement, sur
I'ensemble du cycle transitoire, accélération - glissement pur - décélération, résultait d’une
contribution "liquide" visqueuse et dune contribution "solide" indépendante de la vitesse de
glissement, due au cisaillement dun film hmite. La contrainte associée a ce dernier est due au
cisaillement des couches adsorbées de surface d’épaisseur 3-4 nm et dépend a la fois du
lubrifiant et de la nature des surfaces en contact. La composante visqueuse est due a
I’écoulement du lubrifiant sous pression qui subit, dans les zones du contact ou 1l est présent,
une vitesse variable au cours du temps. Il se comporte comme un liquide rhéofluidifiant dont la
viscosité obéit a une loi de Cross. Celle-c1 est identifiée a partir des courbes de Stribeck et de
traction mesurées en régime stationnaire (voir chapitre 3). Cette approche physique, souligne le
role de la distribution spatiale du taux de cisaillement au sein du contact et de la réponse

rhéologique associée.

Les effets de la vitesse sur la réponse tribologique transitoire ont ensuite été analysés pour
toutes les cinématiques étudiées (Us = 10, 20 et 100 mm/s), pour un contact entre une bille en
acier et un disque en silice. Ces analyses montrent que :

— La contrainte de cisailllement, Tmince, est iIndépendante de la vitesse de glissement : elle
est pilotée par le cisaillement d’une couche limite de surface,
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— La contrainte de cisaillement, Tepais, est dépendante de la vitesse de glissement : elle est
due a l’écoulement visqueux du lubrifiant dont le comportement tribologique est
déterminé a partir des rhéogrammes issues des courbes de Stribeck et de traction
(chapitre 3).

Le comportement tribologique du contact lubrifié a également été étudié pour les couples de
surface suivants : Bille Acier/Disque Silice, Bille Acier/Disque DLC et Bille DLC/Disque
DLC, dans un cycle accélération - glissement pur - décélération avec une vitesse de glissement
maximale de 10 mmy/s. Ces analyses montrent que :

— La contrainte de cisaillement, Tpince, dépend de la nature des surfaces en contact ce qui
semble confirmer 'hypotheése de la contribution d'une couche limite adsorbée au
frottement.

— La contrainte de cisaillement, tgpais, due a I'écoulement visqueux du lubrifiant sous
pression est indépendante de la nature des surfaces, puisque le cycle de vitesse est le
méme pour toutes les expériences réalisées avec chacune des surfaces. Cela signifie
mplicitement que la nature des surfaces ne modifie pas les conditions aux limites,
d'adhérence a la paror.

Ainsi, les mécanismes d’agrégation, qui se produisent lors des phases de glissement pur,
dépendent de la nature des surfaces en contact. En particulier, nous montrons que 'agrégation
est controlée par le couplage entre les interactions lubrifiant/surface et la cinématique du
contact. Dans un contact DLC/DLC, les agrégats restent petits, stables et bien dispersés. Ce
processus particulier d'agrégation conduit a un frottement faible. Ces résultats soulevent la
question d’un probable effet de la polarité des surfaces qu’il conviendra d’étudier par la suite
afin d’améliorer la compréhension des phénomenes physiques qui régissent le comportement
tribologique du film interfacial en régime transitoire et en glhissement pur. De plus, I'étude de
'effet de la polarité des surfaces peut permettre de controler les phénomenes d’agrégation dans
un contact lubrifié et donc d’optimiser les pertes d'énergie par frottement mécanique dans les
contacts DLC/DLC, notamment dans la zone SPC.

Enfin, au-dela de l'identification de la loi rhéologique du lubrifiant sous pression et cisaillement,
1l est possible de relier les comportements tribologiques des couples lubrifants/surfaces sous les
sollicitations  transitoires analysées a la courbe de Stribeck classiquement utilisée pour
discriminer les régimes de lubrification (voir Figure 90). Ainsi, les différentes périodes des

cycles étudiés peuvent se positionner de la facon suivante :

— Entre t; et t3 (phase de glissement pur apres évacuation des agrégats hors du contact), le
contact est lubrifié par un film limite ayant une épaisseur d'environ 3-4 nm avec une
contrainte de cisailllement égale a Timince. Cette configuration correspond au régime limite
de la courbe de Stribeck ou les effets de surface sont prépondérants dans le
comportement tribologique.

— Entre t; et tp (période du glissement pur ou les agrégats se forment puis quittent
progressivement le contact) et entre t3 et ts (phase de remplissage du contact en
lubrifiant), le contact est composé de zones completement dépourvues d’agrégats
visibles (épaisseur, 3-4 nm), de zones avec des agrégats d'épaisseur variable au cours du
temps de glissement (entre 14 et 130 nm) et de zones lubrifiées par un film d'épaisseur
constante (entre 12 et 14 nm). Cette configuration s’apparente au régime mixte de la
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courbe de Stribeck ou le cisaillement des films limites et le cisallement visqueux
correspondant a I'écoulement du lubrifiant en film complet contribuent simultanément
et iIndépendamment au comportement tribologique du contact.

— Entre (g et t; (période ou la vitesse d'entrainement diminue jusqu'a s'annuler) et entre ts
et tg (période ou la vitesse d'entrainement augmente jusqu'a sa valeur maximale) le
contact est lubrifié par un film d’huile complet dont I'épaisseur dépend de 1'évolution
temporelle de la vitesse d'entrainement. Cette configuration s’apparente au régime EHD
de la courbe de Stribeck ou le comportement tribologique est controlé par la rhéologie
(ic1 non-Newtonienne) du lubrifiant.

Effets de surface

A [tz ; ta]
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Figure 90 : Schéma synthétique présentant le lien entre la courbe de Stribeck en régime
stationnaire et la réponse tribologique du lubrifiant en régime transitorre et en glissement pur
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Conclusion générale

Le moteur a explosion, utilisé dans 'automobile est en perpétuelle évolution pour des raisons
économiques et écologiques. Afin de diminuer les consommations de carburant des véhicules
Diesel et ainsi diminuer les émissions polluantes tout en augmentant la durabilité et la
robustesse des moteurs, I'un des axes étudiés est la réduction des pertes mécaniques par
frottement du moteur qui constituent 15 a 20 % de la consommation totale d’énergie du moteur
Diesel. 40 % de ces frottements proviennent des contacts Segments-Piston-Chemise (SPC). De
ce fait, la compréhension des mécanismes de lubrification de ces contacts, en tenant compte du

vieillissement des lubrifiants, constitue un enjeu a la fois technologique et économique.

Ce travail de these s’'inscrit dans le cadre général de la lubrification des moteurs Diesel en
présence de suies et s'intéresse plus particulierement au contact SPC. Une solution de rupture
est proposée en revétant les segments de couches minces Diamond-Like Carbon (DLC). La
cinématique sinusoidale du piston 1mpose au contact SPC certains points de fonctionnement
particuliers ou la vitesse d’entrainement du lubrifiant est tres faible et la vitesse de glissement est
tres forte. De ce fait, les épaisseurs du film d’huile séparant les surfaces antagonistes évoluent
également de facon importante. Le contact SPC passe ainsi par trois régimes de lubrification
distincts durant son cycle : limite, mixte et élastohydrodynamique et se caractérise par une
grande variabilité de ses conditions de fonctionnement. Dans ce contact, les lubrifiants sont
soumis a des conditions de sollicitation séveres. La complexité des phénomenes mis en jeu,
couplant mécanique et physico-chimie, explique la mauvaise connaissance des mécanismes de
réponse des lubrifiants et leurs comportements. I’objectif de cette these est double : 1l consiste
d'une part a étudier les mécanismes de lubrification en régime stationnaire et transitoire avec un
lubrifiant vieilli en fonctionnement, et d’autre part, a analyser 'impact des surfaces DLC sur ces
mécanismes de lubrification en termes de formation de film lubrifiant et de frottement.

Ce travall expérimental se base sur la mesure simultanée des forces de contact avec
I'observation directe du film interfacial, pour des cinématiques parfaitement controlées,

alternant roulement et glissement.

La capacité des lubrifiants, neuf ou vieilli, a former un film lubrifiant, est indépendante des
surfaces et elle conduit a I'établissement d’'un film homogene, sans agrégation significative
visible au sein du contact. Une viscosité effective, caractéristique de 1’écoulement du lubrifiant
dans la zone du convergent et inférieure a la viscosité dynamique a faible taux de cisaillement,
gouverne I’épaisseur de film. L’analyse rhéologique montre que cette viscosité effective résulte
plus d’un effet de filtration du convergent que d’un comportement rhéofluidifiant du lubrifiant

en entrée de contact.

L’analyse de la réponse tribologique de l'interface lubrifiée en film complet, aussi bien en
conditions stationnaires que transitoires, au travers de courbes de traction et de courbes de
Stribeck mais également lors des phases d’accélération et de décélération des solides, montre
que le frottement mesuré, indépendant des surfaces, résulte de I'écoulement visqueux d'un
fluide de Cross sous pression (Figure 91). La viscosité du lubrifiant dans la zone de haute
pression a faible taux de cisaillement correspond a la viscosité effective dans le convergent, ce

qui confirme leffet de filtration.
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Figure 91 : Evolution de la contrainte de cisaillement en fonction du taux de cisatllement,
mesurée pour huile vieillie en film complet en régime stationnaire et transitoire. La réponse
en frottement se modélise par I'écoulement visqueux d’un fliude de Cross sous pression (en
Iigne continue)

Une modélisation de la totalité de la courbe de Stribeck a 'aidde du modéle modifié d’Emmens-
Schipper a été proposée (Figure 92). Le frottement limite, quant a lui, est piloté par la nature

des surfaces et les couches limites adsorbées.
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Figure 92 : Evolution du coefficient de frottement en fonction du nombre de Hersey
(H=nctt. Us/(P.Orms)) mesurée pour huile vieillie en régime stationnaire. La modélisation
théorique de Ia courbe de Stribeck est également portée. i est indiqué en trait discontinu.
Cette valeur est issue des expériences en régime transitoire
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La déstructuration du lubrifiant et la formation d’agrégats se produisent lors des cycles
décélération - ghssement pur - accélération. De fortes hétérogénéités en épaisseur sont
corrélées a des fluctuations importantes du frottement. Ces phénomenes traduisent le role
fondamental de la distribution spatiale du taux de cisaillement au sein du contact et sa prise en
compte conduit a la modélisation théorique du frottement lors d’un cycle complet.

Les revétements DLC, développés dans le cadre de ce travail de thése, ont permis de diminuer
de maniere drastique le frottement limite, en régime stationnaire et transitoire. De plus, les
mécanismes d’agrégation, qui se produisent lors des phases de glissement pur, sont controlés
par le couplage entre les interactions lubrifiant/surface et la cinématique du contact : dans un
contact DLC/DLC, les agrégats restent petits, stables et bien dispersés.

Ces mécanismes d’agrégation sont gouvernés par le triptyque lubrifiant, surface et cinématique
de contact. Cec1 nous conduit a nous interroger sur le role de la polarité des surfaces. Si les
premieres expériences ne se sont pas révélées pour le moment concluantes, les essais de mise
sous champ électrique d’'un contact lubrifié et la mesure d'impédance de cette interface
confinée méritent néanmoins d’étre poursuivis. Cette approche peut permettre d’améliorer la
compréhension des phénomenes physiques qui régissent les mécanismes de la lubrification
colloidale en régime stationnaire et transitoire. De plus, le controle des phénomenes
d’agrégation au sein d’'un contact lubrifié, clairement corrélés a la dissipation, conduit a
loptimisation des pertes d’énergies par frottement mécanique dans les contacts DLC/DLC,

notamment dans la zone SPC.
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Les enjeux écologiques liés au réchauffement chimatique, et plus généralement la lutte contre la
pollution, ont occasionné une révolution sans précédent dans le domaine des transports. De
nombreuses recherches portant sur l'identification de voies d’amélioration du rendement
mécanique des moteurs a combustion interne ont été menées au cours de ces derniéres
décennies. Dans les moteurs Diesel, le contact Segments-Piston-Chemise (SPC) représente a lui
seul pres de 40 % des pertes d’énergie par frottement mécanique totales du moteur.

Ce travail de these sinscrit dans le cadre général de la lubrification des moteurs Diesel en
présence de suies et s'intéresse plus particuliecrement au poste SPC pour des contacts Diamond-
Like Carbon (DLC) lubrifiés. Ce travail de these s’appuie sur des outils de tribométrie
originaux pour reproduire les cinématiques particulieres des contacts impliqués au niveau de la
segmentation. Cette theése s’attache a identifier l'influence dun lubrifiant wvielli en
fonctionnement sur les mécanismes de lubrification et les mécanismes de frottement associés
de couches minces dures de type DLC, en balayant ’ensemble des régimes de lubrification
pour des conditions stationnaires et transitoires.

Les revétements DLC développés dans le cadre de ce travail de these ont permis de diminuer
significativement le frottement lIimite en conditions stationnaires et transitoires. La
déstructuration du lubrifiant via la formation d’agrégats, générés par le passage des suies, ou par
une annulation temporaire de la vitesse d’entrainement représentative des cinématiques de
contact observées en zone SPC, sont gouvernés par le triptyque, lubrifiant, surface et
cinématique de contact. Enfin, Panalyse de la réponse tribologique de I'interface lubrifiée en
conditions stationnaires et transitoires permet a la modélisation théorique du frottement lors

d’un cycle complet de glissement a vitesses variables.

Mots clés: DLC ¢ Lubrification * Mécanismes de frottement ® Processus d’agrégation ® Suies

Ecological 1ssues related to global warming, and more generally the reduction of pollution, have
lead to a major revolution in the field of transport. Considerable research work has been
carried out during the past decades in order to improve the mechanical efficiency of internal
combustion engines. In Diesel engines, almost 40 % of total engine energy losses due to
mechanical friction occur in the Piston rings-Piston-Cylinder contact (PPC).

The overall framework of this PhD thesis 1s Diesel engine lubrication in presence of soot and
this work focuses more particularly on Diamond-Like Carbon (DLC) lubricated contacts for
PPC region. Unique tribometry tools are used to reproduce the particular contact kinematics
mvolved m the piston assembly. This thesis aims to 1dentify the influence of an aged lubricant
on the lubrication and friction mechanisms of DLC hard coatings for all lubrication regimes in

steady-state and transient conditions.

DLC coatings developed during this thesis significantly reduce the boundary friction in steady-
state and transient conditions. The lubricant destructuring due to aggregate formation,
generated by the passage of soot, or by a temporary vanishing of the entrainment speed, are
governed by the triplet, lubricant, surface and contact kinematics. Finally, the analysis of the
tribological response of the lubricated interface in steady-state and transient conditions leads to
the theoretical modeling of the friction during a complete cycle of sliding at variable velocities.

Key words: Aggregation process ® Diesel soot ® DLC ¢ Friction mechanisms ¢ Lubrication



