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Introduction générale

RELATION ENTRE LA MICROSTRUCTURE, L’ETAT MECANIQUE ET LA FISSURATION
DE CERMETSALUMINE-CHROME ELABORESA PARTIR DE POUDRESNANOCOMPOSITES.

Introduction genérale

Dans la littérature, de nombreux articles traitent de I'optimisation des propriétés mécaniques des
cé&amiques par I'introduction dans la matrice soit de fibres céramiques [Gian9la, Urre97, Laa0l] ou de
particules cé&amiques [Belm96, Taru97, Wang01, Stern96], soit de particules métalli ques par diff érents procédés
comme la mécanosynthése [Os2095, Guic98a Guic97, Matt97, Loeh96, Jeon97, Schic97, Slag99 ou
I infiltration de métal liquide dans une matrice poreuse [Rodel95, Lieb01, Kuma01l]. Le but de I'addition de
métal dans une matrice céamique est |'optimisation de cetaines propriétés mécaniques de la c&amique
[Ewsu96, Seki97], comme sa résigance ala rupture [Walk94, Jeon97, Agha89, Aldri01], sa dureté [Mukh93,
Nawa94, Mish01, Dutta01] ou sa ténacité [Cho95, Tuan90, Trust97, Sbal00]. L' amdioration est obtenue par
pontage des fisaures par les particules ou les fibres de renfort, comme explicité par Bao, et al [Bao90, Sigl8g], la
déviation des fisaures par des interfaces [Sun96)] et la déformation dastique d plastique des particules ou des
fibres.

La phase servant de matrice & la phase de renfort ont en général des propriétés thermo-mécaniques trés
différentes du pint de vue du module d’Young, du coefficient de Poison et de la limite d’' dagticité mais
également du coefficient de dilatation thermique. Ces différences introduisent dans les deux phases des
contraintes lors du refroidissement du composite. Ces contraintes résiduelles peuvent étre bénéfiques pour les
méaanismes de renfort en permettant de réduire la formation de microfisaures et leur propagation. L’ analyse des
contraintes résiduell es expérimentalement et par calcul est largement pratiquée dans les matériaux métaliques
[Akse01, Broed1] ou céramiques avecrenforts [Mart99], ellel' est moins dans les composites cé&amique métal et
leurs effets aur la propagation des fisaures ont éé peu explorés. Certains auteurs [Luo97, Robe0Q] ont éudié le
réle des contraintes résiduell es sur I’augmentation de ténacité de composites alumine-SiC, mais en utilisant des
modéles smples, basé sur I'inclusion d Eshelby pour la détermination de la distribution de @ntraintes dans le
composite. Des études de répartition des contraintes ont &é menées dans des composites alumine-métal par
diffraction de neutrons [Cho99, Fitz97] ou de rayons X [Leon98], mais dles n'ont pas fait le lien entre les
contraintes, |'augmentation des propriétés mécaniques et la propagation des fisaures dans les composites, méme
s certaines montrent que laforme d la distribution des particul es dans les composites a matrice fragil e [ Sun96g]
influencent leurs propriétés.

L'utilisation des calculs par ééments finis, notamment, permet la détermination des contraintes et
déformations dans les matériaux multiphasés, avec deux objedifs principaux : la prévision des propriétés
macroscopiques du composite [Broedd1, ZimmO01] ou la connaissance fine des contraintes issues du procédé
d’ daboration al’ édhelle de la microstructure en utili sant des modé es plus ou moins Smples pour représenter au
mieux lamicrostructure rédl e des composites &udiés [Chri89).

A cejour, a notre wnnaissance il n'exige pas d éude faisant le lien entre les contraintes résiduelles

isaues de I'daboration dun composite a matrice céamique renforcée par des particules métalliques et plus
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Introduction générale

généralement I'état mécanique d’'un composite é la propagation des fisaures dans on volume e prenant en

compte lamicrostructure.

Présentation de I'éude:

L’ é&ude de composites alumine-métal engagéeil y a plusieurs années au Laboratoire de Science ¢ de
Génie des Matériaux et de Méallurgie a donné lieu a plusieurs theses [Os092, Guic98b], portant sur
I”éaboration de poudres et d' échantill ons massfs. Ces composites ont oltenus par pressage achaud de poudres
provenant du broyage réactif entre des poudres d’ duminium, d’ aumine & d' oxydes de cthrome ou de fer.

Un des objedifs de cetravail est de mieux connditre les diff érents congtituants et les différentes phases
des poudres mais auss des échantillons massfs. Les composites alumine chrome sont dabarés par un broyage a
haute énergie réali sé dans un broyeur planétaire en présence de hilles en acier permettant d'initier laréaction de
réduction de |I’oxyde de drome pour produire des poudres congtituées d’'un mélange d’alumine, d’' oxyde de
chrome, de chrome @ d’aluminium. Par un pressage achaud de ces poudres, le cmposite est densifié @ est
congtitué au final de deux phases mgjoritaires : alumine et chrome. Différents types de mmposites ont aing été
caractérisés, ils correspondent a des fractions volumiques de chrome mmprises entre 5 et 36%. Pour la fraction
volumique a 36%, différentes méthodes d' @abaration ont été testées permettant d’ oltenir des microstructures
tres diverses, I’ évolution de la microstructure en fonction des conditions de broyage des poudres a éga ement éé

anaysée

Pour mieux connaitre le champ de mntraintes internes ou résiduell es, une approche micromécnique est
utiliste Ces contraintes ont générées lors du refroidissement apres le pressage des poudres, du fait des
différences existant entre les propriétés thermo-mécaniques des congtituants des échantill ons massfs. Ces
contraintes pouvant conduire a la détérioration et a la fissuration du composite pourraient peut-étre auss étre
utilisées avec avantage @ renforcer le mmposite, du moins localement selon les taill es et dispositions relatives
des phases en présence

Les caculs par édéments finis ont &€ mis en cauvre sur des géométries proches de cdles de la
microstructure rédle en utilisant des arrangements périodiques de particules (en 2D et 3D) avec des formes
simples pour les particules (particules ghériques dans un cube d'alumine) avec des fractions volumiques de
métal comprises entre 1 et 40%. Puis I’ utilisation d’images isaues de la microscopie éedronique a balayage
(pour des images 2D) ou de la microtomographie (permettant d' obtenir une représentation 3D de la
microstructure) comme support de maillage pour les cdculs ont permis de mettre en évidence des configurations
et des arrangements particuli ers de particules.

Les résultats des cdculs par déments finis ont &é nfrontés aux résultats expérimentaux de
détermination des contraintes moyennes dans les phases métalique e cé&amique. La déermination
expérimentale des contraintes a éé réalisteau LURE en utili sant e rayonnement synchrotron de laligne DW22.
Pour la détermination des contraintes des procédures de préparation des échantill ons ont été mises en place pour
S asaurer que les résultats expérimentaux sont bien représentatifs du volume g obtenir les paramétres des phases
dans leurs éats non contraints afin d’ oltenir le tenseur complet des contraintes. Les résultats expérimentaux de

détermination des contraintes ont é&é cmparésa ceux isus des calculs par € émentsfinis.
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En plus de cdte éude des congtituants, de la microstructure et des contraintes internes, une procédure
d’ indentation de type hertzien (indentation d'un échantillon plan par une sphere) a éé mise en place pour
andyser le mode de fisauration des échantill ons massfs. Cette procé&dure a éé coisie en raison de la littérature
abondante qui existe a son propos, de la reproductibilité du procesaus de fisaration gu ele induit, avec une
fisaure en cone caactérigtique, mais auss de la posshilit é de déterminer andytiquement le champ de @ntraintes
généré par I'indentation pour le @as d’'un milieu homogene ¢ isotrope. Cette technique a éé cdibrée avec un
matériau connu, le verre, avant d’ étre appliquéeaux cemets Al,Os-métal.

La technique d'indentation a é&é rouvée sur le verre en déterminant par deux modéles utilisant des
approches physiques différentes, la ténacité (Kyi) du verre qui est bien connue par diverses méthodes dans la
littérature. Les deux modéles pour la détermination de la ténacité sont basés pour |I'un sur les fisaures qui
apparaisent ala surface de I’ échantillon, au niveau de la fisaure dreculaire formée prés de I'indenteur et I'autre
sur cequi se passe en profondeur, le long du céne de fisaure.

Les données isaues des calculs et de I’ é&ude de la fisauration sont comparées pour mieux comprendre
I"influence de la microstructure et des champs locaux de @ntraintes sur le comportement et les tragjedoires des
fisaures dans des composites biphasés adumine-métal. Des voies concrétes d’ amélioration voire d optimisation

des microstructures au regard de larésistancealafisauration en seront ains dégagées.

Plan du mémoire :

Au premier chapitre de cedocument, nous traitons de I' élaboration des composites alumine-chrome &
de leur caractérisation microstructurale @ chimique tout au long du procesaus, ¢’ est-a-dire depuis les poudres
brutes utilisées pour la mécanosynthése jusqu' au composite sous sa forme dense. Diff érents types de compaosites
sont éudiés, ils contiennent diverses fractions volumiques de chrome; différentes voies d'élaboration ont
également été testées pour faire varier leurs propriétés mécaniques.

Le second chapitre mncerne la détermination des contraintes résiduelles dans les phases alumine et
chrome adiverses échelles. Tout d’aboard al' échell e de la microstructure, en utilisant un code déments finis pour
la détermination des champs de wntraintes|ocaux sur des microstructures moddes, simples a mettre en ocauvre et
aisément analysables, mais également sur des microstructures proches de lamicrostructure rédl e des composites.
Ensuite, les résultats des cdculs nt confrontés aux résultats expérimentaux avec la détermination des
contraintes grace au rayonnement synchrotron. Un protocole epéimenta a €é mis en place pour la
détermination du tenseur compl et des contraintes, pour |es cermets alumine chrome.

Le troisiéme chapitre traite de la fisauration du composite par indentation de Hertz. La mé&hode est tout
d’ abord testé sur un matériau connu et pour lequel la littérature et abondante: le verre. Ensuite dle est
transposée sur les cermets alumine chrome. Le mode de fisauration des cearmets est analysé en relation avec la

technique d’indentation, de la microstructure du composite g de son état mécanique.
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Chapitre 1. Elaboration et caractérisation des cermets Aluming/Chrome

Chapitre 1. Elaboration et caractérisation des cermets

Alumine/Chrome

Introduction

Les composites éudiés dans ce travail sont oltenus par densification de poudres d’alumine-chrome
élaborées par un broyage réactif. Les applications et les utili sations envisagées pour ces composites nécesstent
de les préparer sous leur forme dense, pour lagquell e il est important de wnnéitre la nature des constituants ainsi
gue les conditions d éabaration pour mieux comprendre les effets de ces paramétres sur les propriétés
méaniques du composite find. Sur la base des travaux de J.L. Guichard et D. Os® [Guic98b, Os092], des
andyses des poudres ont été réalisées en faisant varier certains parameétres du kroyage, notamment le temps de
broyage, pour connaitre I'influence des éléments de broyage (bill s, jarres, poudres) sur le mmposite dense. Le
but est d’ oltenir des échantill ons auss reproductibles que posshble, et dont les paramétres microstructuraux sont
connus pour la suite des analyses des contraintes internes (dans le chapitre 1l) et permettant de poser les
hypothéses du calcul micromécanique @ de lafisauration (chapitre Il 1) des composites.

Dans une premiére partie, nous nous intéreserons au processus d éabaoration ;: mécanosynthese des
poudres d’alumine chrome, puis densification. Les effets de cetains parametres de broyage, comme le temps de
broyage @ la fraction volumique, sur le @mmposite dense seront étudiés dans une sewnde partie. La

microstructure finale du composite sera décrite dans la derniére partie.

A —Méanosynthese : élaboration et caractérisation des poudres

La mécanosynthése est un terme général qui définit un procédé d’' daboration a I’ état solide d'aliages
pulvérulents par des chocs méaniques. Née aix Etats Unis versles années 1970 cette technique et initialement
développée par Benjamin [Benj70] pour I'@aboration de aomposites a fins dispersoides d' oxydes répartis dans
une matrice métalique (alliage ODS), composites a structures résistantes a haute température destinés a
I’ aéronautique [Grar94).

La mécanosynthése et maintenant un procédé d'éaboration de toutes Dortes de @mposés
intermétalli ques [ Schw83, Caer94, Elkad6, Enay97], semi-métalli ques [Caer9Q], nitrures [Chen92], de mmposés
ioniques et de composites [Good97, Taka9d7] et de fagon générale, un moyen d' étude de réactions a I’ éat solide
[Arau93. Le broyage peut auss étre utilise mmme moyen d'activation de cetaines réactions ou formation de
composes [Gaff96]. Certaines posshilit és de la mécanosynthése sont détaill ées dans la revue bibli ographique de
Suryanarayana [ Sury01]

Il existe une variété importante de broyeurs permettant de faire de la mécanosynthése : broyeur vibrant,

attriteur, broyeur tournant, planétaire... Selon le type d appareil, les billes et la poudre sont animées d'un
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mouvement général d’ entrainement mécanique ou de rotation et les quantités d' énergie mises en jeu peuvent

varier de plusieurs ordres de grandeur.
A-1 Préparation des poudres alumine — chrome :

Les poudres de cmmposite alumine-chrome dudiéesici sont @abarées par un broyage réactif :
2Al +Cr,05(+ Al,O;) - 2Cr + Al,O,

Laréactioninitiéepar le broyage et laréduction del’ oxyde de dirome par I'aluminium pour obtenir du
chrome sous forme métallique d de I’alumine. Par I’ addition d’alumine dans le mé8ange initial de poudres, il est
possble de mntrdler lafraction volumique finale de chrome dans le mmposite [Os092-Guic98b], cete alumine
étant supposée inerte pour la réaction. Les masses respedives de poudres de départ : aluminium (ECKA -
Aluminium AS 011), oxyde de chrome (Riedel de Haen) et alumine (Baikowski chimie — Baikalox CR10) sont

gjustées en fonction de la fraction volumique finale souhaitée

Mouvement du
plateau

alref e| ap uoneloy

Force centrifuge.

(a) broyeur planétaire P7 (b) mouvement du plateau et des jarres (c) mouvement des billes dans la jarre

Figurel-1: Description des broyeurs planétaires et du procédé de mécanosynthese.

Le broyeur utilisé est un broyeur planétaire P5 (Fritsch) (figure I-1) sur lequel peuvent ére placées deux
ou quetre jarres d’ une mntenance de 500ml. Le rapport, masse de poudre sur mass de hill es, a éé choisi égal a
1/10 pour obtenir un régime chaotique [Maur9Q]. Ainsi, dans chaque jarre sont placés 5009 ¢k hill es en acier
(100C6) de rayon 20mm et ajouté 50g e mélange de poudre.

Pour I’ é&ude des cermets dumine-chrome, la procédure de préparation des poudres ayant é&é explorée
par JL. Guichard [Guic98b], il nous fallait déterminer le temps de broyage nécessaire al’ohbtention d’'une
microstructure reproductible, pour laquelle la réaction éait la plus avancée et limiter la pollution due aux
éléments de broyage. Pour cda, en utilisant les mémes poudres de départ et des procédures smilaires pour le
broyage, des lots de poudres correspondant a différents temps de broyage (entre 2 et 7 heures, avec un quart
d’ heure de repos aprés chagque heure) mais conservant une fraction volumique cnstante de chrome (21%) ont
é&té éudiés du broyage jusqu au composite dense. Une autre série de poudres conservant un temps de broyage
fixe (4 heures), mais ayant des fractions volumiques de chrome mmprises entre 9 et 36% a é&é daborée Pour la
fraction volumique a 36%. Une seconde méthode d'élaboration a auss été eplorée pour permettre la

maodification de la microstructure des composites. Cette méthode d’ laboration consiste en un mélange de lots de
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poudres isaus de procesaus de broyage différents. Les échantillons correspondants seront identifiés 36% 11, alors
que caix ohbtenus par la méthode standard seront appelés 36% |. Ce sont les études sur ces sries de poudres qui
sont dével oppées dans la suite de ce bapitre.

Des analyses par diffraction desrayons X ont &é menées afin de s asaurer de la pureté des poudres de

départ. Les pics des poudres de départ sont relativement fins et ne présentent pas de pics de phase minoritaire
A-2 Analyses par diffradion des rayons X

Des diffractogrammes ont été réalisés aur les différentslots de poudres afin de déterminer les phases en
présence ¢ voir I'évolution de la réaction de réduction de I’ oxyde de crome au cours du temps. Un apparelil
(SIEMENS D500, muni d'une anticathode au cobalt (A = 0,17889 nm), a &é utilisé.

Lafigure -2 regroupe les différents diff ractogrammes pour destemps de broyage variant entre 2 et 7 heures. Les
pics visibles ont ceux del’aumine, du chrome g de |’ oxyde de chrome. Sur certains diff ractogrammes des pics
correspondant au silicium sont visibles, cdui ci a éé gouté lors de la préparation et sert d' éalon. Les pics
correspondant a I’aluminium sous sa forme métallique ne sont pas visibles, ils snt confondus avec le bruit de
fond. Les pics correspondant au fer sont confondus avec ceux duchrome éant donné que leurs structures et leurs

paramétres de maill es nt trés proches’.

]
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Figure I-2: diffractogrammnes de poudres broyées pendant des durées comprises entre 2 heures et 7 heures
Fractionvolumique : 21% de drome

Ces analyses aux rayons X permettent de déterminer les différentes phases en présence a savair,
alumine, chrome @ oxyde de chrome qui sont les phases majoritaires. Des phases minoritaires ont également été

! Paramétres des é éments métalli ques
Al cubiquefacescentrées  Fm3m a=0.40495 nm Cr cubique centré Im3m a=0.28%10 nm

Fe cubique centré Im3m a=0.28664 nm
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déteaées (aluminium et fer, ce dernier éant difficile a distinguer du chrome). La présence d’' oxyde de cirome
quel que soit le temps de broyage de la poudre indique que la réaction de réduction n'est pas compléte. La
progresson de laréaction avec|’ augmentation du temps de broyage et visible par une diminution de I'intensité
des pics d' oxyde de drome avecune augmentation del’intensité des pics de chrome @ d' dumine.

Ces andyses permettent égaement de montrer que I'alumine n'est pas pure. En effet, les pics
majoritaires de I’alumine ne sont pas exactement aux positi ons de référence des fiches CPDS [I C-Al,O;] et des
éaarts entre les pics des poudres broyées et ceux des poudres de départ (alumine, oxyde de crome d chrome)
sont observables. Cette diff érence de paramétres de mailles et donc de positions des pics de diffraction, peut ére
attribuée au chrome en solution dans I’alumine®. L’aumine présente dans le mmposite est donc en rédité du
rubis, solution solide d’ oxyde d’aluminium et d’ oxyde de chrome. Un raisonnement similaire peut étre dfectué
pour le chrome en supposant que la phase métallique est une solution chrome-fer ou le fer est minoritaire. Etant
donné la forme des pics (voir figure I-3) et notamment leur largeur, il est possble que la concentration en

chrome de |’ alumine ne soit pas homogéne.

‘ Poudre broyée3 heures
w

7

intensité
]

- l Oxyde de chrome
| . Ut L
bl PR WILF'\""‘ vy ® .,4”_,‘)“ NL- '-N-,"'.ww .»Tw'wﬂfw Vh bl md‘-r‘.u’u ;ma!'u

M’#M wwwmw

Figure I-3: forme des pics del’ alumine dans|es lots de poudres
poud es de départ (chrome, oxyde de chrome & alumine) et poudres broyées

L'examen des gedres de diffraction des rayons X des poudres permet d'en extraire les différents
éléments [riet69], confirmant la présence des phases minoritaires, et d'évaluer les proportions des phases
majoritaires ains que leurs variaions en fonction du temps de broyage. La figure I-4 montre I’ évolution de la

fraction masg que des phases mgjoritaires, en fonction du temps de broyage des poudres.

2 Paramétres corindon et rubis
Corindon Structure rhomboédrique (RZ_SC) a=0.478nm  ¢=1.2991 nm (axes hexagonaux)
rubis Structure rhomboédrique (RZ_SC) a=0.488nm  ¢=1.3270nm
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Figure I-4: évolution dela fraction massique des phases en fonction de temps de broyage des poud es pour une fraction
volumique de chrome égale a 21%

La fraction massque de I’alumine augmente avec le temps de broyage @ cdle de I'oxyde de dirome

diminue au profit du chrome. Qud que soit e temps de broyage des poudres, il reste lestrois phases mgjoritaires,

et I' évolution des taux montre uneforme de saturation apartir d' une duréede broyage de 5 heures.
A-3 Analyses chimiques

L'analyse aux rayons X ne permettant pas de diginguer et de quantifier corredement les constituants
minoritaires comme le fer ou la structure de I'alumine dans les poudres (corindon ou rubis), des analyses plus

globales ont éé faites.

Analyses élémentaires

Le fer n'éant pas présent dans les poudres de départ, sa détedion est révélatrice de I’ usure des hill es et
desjarreslors du broyage. Des analyses élémentaires aur les diff érentslots de poudres permettent d' évaluer et de
relativiser cette pollution par rapport aux deux sources possbles du fer (billes et jarres), éant données les
différences de omposition entre les billes et les jarres. Les résultats de ces analyses sont donnés aur lafigure I-5.
D’ aprés la compositi on initiale des bill es et des jarres, le vanadium provient exclusivement des jarres, le fer et le
carbone proviennent a la fois des hill es et des jarres, le chrome provient des poudres de départ mais auss des
jarres, enfin I’aluminium n’ est présent que dans les poudres de départ. Pour les poudres correspondant a 4 heures
de broyage, deux analyses ont é&é faites pour les déments majoritaires afin de tester la variabilité en fonction des

échantillons.
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Figure I-5: analyses élémentaires des poudres aprés broyage

Les fractions massques de |I'aluminium, de |’ oxygene @ du chrome sont sensiblement constantes. Ces
andyses permettent de voir que I'introduction de phases minoritaires est relativement faible : inférieure & 3%
massque. Mais |’ évolution du taux de fer et de cabone va dans e sens d’ un acaroissement avec |’ augmentation
du temps de broyage @ donc une usure plus importante des bill es et des jarres. La forte fraction massque du
vanadium, pour un temps de broyage de trois heures, peut ére attribuée a une inhomogénéité de la poudre
étudiée la quantité de poudre analysée dant trés faible (quelques microgrammes). Les deux mesures faites pour
deux poudresisaies de deux broyages différents montrent une dispersion sur les valeurs bien que cdles ci restent
dans un méme intervall e (du fait des incertitudes). Mais, cdalais®e ewvisager qu'il peut y avoir des différences
de composition d’'un échantillon al’ autre mais également des hétérogénéités de mmposition locale.

Malheureusement, ces anayses et les données accessbles aprés le broyage ne permettent pas de
déterminer et de quantifier complétement les différentes origines des phases minoritaires. En effet, alI'issue du
broyage, les sules informations disponibles sont la perte de masse des hill es et la masse de poudre réaupérée

Une quantification de I’ usure des jarres est compliquée ¢ peu prédse € il et difficil e de savoir ce qui reste dans
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la poudre non réaupérée (coll éeaux parois des jarres et aux hill es it moins de 5% de la masse totale de poudre
réaupérée. Deplus, il n'y a pas de crréation direce aentre le temps de broyage, la masse de poudres réaupérées
(poudre non coll ée poudre wlléesur les parois de la jarre et poudre sur les billes) et I’ usure des bill es. Lafigure
I-6 montre la perte de masse des hill es ainsi que la masse de poudre réaupéréeapres le tamisage (a 100 um). Sur
unpremier ensembled' expériences, une aigmentation de I’ usure des bill es avecune forte variation a 6 heures est
observée En comparant al'analyse éémentaire du fer dans la poudre, powr un broyage de 6 heures, la fraction
massque de fer est maximale & correspond a1’ usure maximae des billes. |l existe une éolution paralléle entre
lafraction de fer mesurée & I’ usure des hill es, cequi permet d' expliquer I’ évolution de la courbe du pourcentage

massque du fer delafigure I-5 pour des temps de broyage de 6 et 7 heures.

90 6
X —A— Masse poudre

801 —Perte de Masse des billes

70 4

60 T4

50

40

30

Masse de poud re préparée (g)
Perte de Masse des Billes (g)

20

10 1

Temps de broyage (en heure)

Figure I-6: évolution dela masse de poudrerécupérée & dela perte de mass des hilles aprés broyage

Concernant la poudre, la masse réaupérée augmente jusgu’a un temps de broyage de 4 heures puis
diminue. Cette quantité est quasiment divisée par 2 pour les temps de broyage de 6 et 7 heures. Néanmoins il
faut souligner que les masses de poudres réaupérées ainsi que I’ usure des hill es ne sont pas reproductibles. En
effet, sur lafigure 1-6, pour un temps de broyage de 3 et 4 heures, plusieurs broyages sont représentés. Pour 3
heures de broyage, la mass de poudres varie peu alors que la perte en masse des hilles varie beaucoup (de 0.2%
a 1%). En revanche, powr un broyage de 4 heures, un phénomeéne inverse et observé, ¢’ est-a-dire que la perte de
mas< des hill es est quasment identique alors que la mass de poudre varie fortement (du simple ou doubl€)
pour les différents broyages. Ains pour des broyages qui ont permis de réaupérer 90g de poudre, la perte de
mas<e des hill es est équivalente a cdle mesurée pour des broyages ayant permis d obtenir =40 grammes de

poudres composites. L’ usure des hill es est donc trés variable & non reproductible.

Spedroscopie M dsshauer
Afin de mieux caractériser le fer, sous s différents éats d' oxydation, présent dans les poudres, des

anayses en spedroscopie Mdsshbauer en transmisgon ont été rédisées sur les poudres en sortie de broyeur pour
différents temps de broyage. La figure I-7 présente les gpedres typiques de poudre pour des durées de broyage

variables et des fractions volumiques variabl es (avec une duréede broyage fixe).
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Figure I-7: spectres Mdssbauer de poudres alumine-chrome pour différents temps de broyagee une fraction de chrome de
21% (a) pour différentes fractions de chrome & un temps de broyage de 4 heures( b).

Le pic central est caractéristique du fer allié au chrome @ le sextuplet de pics est caractéristique des
particules de fer provenant des billes de broyage, cdui ci éant magnétique. Les analyses montrent que le fer se
trouve sous différents états : a la fois sous forme métdlique d allié au chrome, en fonction de sa provenance
(bille ou jarre) mais le fer n'est pas us forme oxydée En outre il existe divers composés fer aluminium dans
les poudres composites, ainsi que quel ques carbures (quelques %). La proportion de fer alié dans une phase fer
chrome ou avec I'aluminium résiduel augmente avec le temps de broyage, mais il reste du fer magnéique
(caractérisé par le sextuplet) quel que soit le temps de broyage. Avec I’ augmentation de temps de broyage des

poudres, le taux de fer allié passe de 41,2%at a 48,3%at et alors que le taux de fer non alli é passe de 58,3%at a
51,7%sat.

A-4 Analyse granulométrigue

La granulométrie des diff érents lots de poudres a éé mesurée par un granulométre laser en fonction du
temps de broyage (figure I-8). Les résultats ont donnés dans letableau |- 1.
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Figure I-8: évolution dela granulométrie des poudres en fonction dutemps de broyage

En analysant les positi ons des maxima des courbes, une diminution générale de la taille des particules avec un

minimum situé aux aentours de 4 heures de broyage est observée |l existe une forte variation de la taille des

particules entre 2 et 3 heures. Les poudres broyées pendant 7 heures n’ ont pas été analysées.

dho s dso drs doo
2 heures 4,268 12,85 35,66 64,88 87,38
3 heures 2,748 8,477 26,12 53,55 83,75
4 heures 2,425 7,483 22,67 47,25 73,35
5 heures 2,362 7,674 23,98 48,30 7441
6 heures 2,223 7,765 2545 48,09 69,17

Tableau I-1: Taille des particules (en microns) de poudre pour différentstemps de broyage & pourcentage par rappart au
total (d, signifie que n% des particules ont une tailleinférieure a d)

Conclusiondel' étude des poudres alumine chrome

Les diverses analyses rédi sees aur les poudres a umine-chrome ont permis de mettre en évidence que la
réaction d' oxydation de I’aluminium et la réduction de I’ oxyde de dirome n’est pas compléte, méme avec un
nombre important de g/cles de broyage (broyage + repos). De plus, ces anayses ont permis de mettre en
évidence I'introduction dans les poudres de phases minoritaires par les déments de broyage (bill es et jarres).
Ced impli quant des évol utions de la compositi on chimique du composite au cours du broyage. |1 a également été
observé que la présence des phases minoritaires est peu reproductible.

La poudre brute, ala sortie des broyeurs est, méme pour les poudres de laboratoire, rarement utili sable
diredement. De plus, les poudres ont un asped et un comportement tres différent en fonction des conditions
expérimentales du procédé d' daboration, que ce soit la taille, la morphologie. Il exise aaement des
maodifications de la morphologie des poudres puisque pour laréaipération, il est posshled' utiliser des adjuvants
organiques. Ces adjuvants peuvent également étre une sourcede pollution des poudres.
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Etant donnée la faible reproductibilité de la mmposition des poudres (léments résiduels, taux des
phases mgjoritaires), il est difficile de caactériser I'ensemble des échantillons par des valeurs uniques. 1l est
donc nécessaire de amnsidérer chaque édiantillon comme un cas particulier dont les paramétres ont proches des

paramétres moyens de |’ ensemble, rappel és ci dessous.

Parameétres moyens des phases dans |es composites alumine chrome (broyés 4 heures) :

Chrome (15+ 3% massque a=2943 A £0.019
Alumine (49 £ 5)% massque a=4.759 A £ 0.008 c=13.013A +£0.012
Oxyde chrome (34 £ 4% massque a=4.961 A £ 0.003 c=13.595 A + 0.005

Compositi on en phases minoritaires

Fer (2 + 1)% massque
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B - Etude du composite densifié
B-1 Frittage : densification du composite

Les échantillons que nous étudions ont consolidés par pressage a chaud des poudres sdes ni
désaggloméréesni clas€es slon la procé&dure suivante :

18 grammes de poudre sont introduits dans une matrice de graphite de diameétre 30 mm, chemiséeavec
du papier graphite (épaisseur 0.2mm).

Le pressage uni-axial a chaud, rédisé sous vide secondaire selon le g/cle de la figure 1-9, donne des
pastill es d'environ 5mm d'épaisseur.

N Température
T ( C) """" Charge
1450°C |-~
30 MPa
850°C [-———-=
30 60 90 120 Terﬁps (min)
FigureI-9: cycle de température & de presson
Densité des composites

Des mesures de densité utilisant la méthode de la pous€ed’ Archiméde ont é&é faites pour un composite
fritté contenant 21% volumique de chrome, lesrésultats sont donnés aur lafigure I-10.

4.7

M

B g g
ES n o
.

densité (g/cm3)
b
w

4.2

4.1

1 2 3 4 5 6 T 8
Temps de broyage des poudres (h)

Figure I-10: mesures de densité des cermets frittés
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La variation de la densité en fonction du temps de broyage est reativement faible (minimum 4,42,
maximum 4,53). La valeur théorique d'un composite ntenant 21% volumique de chrome et 4,56 (en
considérant I’alumine pure & le chrome pur). Toutes les mesures donnent une valeur inférieure en raison des
porosités et de la différence de mmposition chimique dans le cmposite réd. Par rapport a la vaeur théorique, il
est posshle d évaluer letaux de porosité qui est inférieur a 3%. La porosité a également éé mesuréepar analyse
d' images, la résolution du M.E.B. éant suffisante pour digtinguer I' aumine, le chrome d les porosités des
composites. La comparaison des résultats concernant le taux de porosité et donnéefigure I-11. La variation du
taux de porosité est similaire par les deux méthodes (analyses d' images et pousse d’ Archiméde) sauf pour un
temps de broyage de 4 heures.

L'analyse d' image ne permet pas de refléter I’ évolution exacte de la porosité en fonction du temps de
broyage des poudres, mais elle permet d' obtenir un ordre de grandeur de cetaux. En effet, I’analyse d'image
représente une analyse locale de la microstructure @ est par conséquent sensible ala datistique, dors que la

pousste d’ Archiméde est une mesure moyenne sur I’ ensemble du composite.

4%

3%

% de porosité
2
‘

1% A

0%

1 2 3 4 5
Temps de broyage (en heure)

—+—Poussée d'Archiméde —8-Analyses d'images

FigureI-11: Comparaison des méthodes de mesures du taux de porosité
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Figure-12: éwolution de la densité avec la fraction volumique de chrome
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L’ évolution dela densité avecla fraction volumique de chrome, présentéesur lafigure I-12, montre que
la densté est proche (voire au-desaus) de la densité théorique, en raison de la présence de fer dans ces
composites qui représente un volume de la phase métalli que plus important que dans le s des fortes fractions
volumiques. C' est pourquai il est plus fréquent d' avoir des densités supérieures a la densité théorique pour les
faibles fractions volumiques de dirome.

B-2 Nature des constituants et compasition chimique

B-2.1 Diffraction desrayons X

Comme précélemment sur les poudres, la diffraction des rayons X est utilisée pour distinguer les
différentes phases en présence suivre I’ évolution de laréaction de réduction de I’ oxyde de chrome au cours du
temps et déterminer I'influence de I'gjout de phases minoritaires. La figure 1-13 regroupe quelques uns des
diffractogrammes ohbtenus sur les composites denses. Les pics marqués ont ceux du chrome d ceux

correspondant a une phase minoritaire AlgsCr4, l€s autres correspondent al’ alumine.
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Figure I-13: diffractogramimes de composites denses, a partir de poudres broyées entre 2 heures et 7 heures (les pics non
indexés corresponcent al'alumine)

Des analyses aux rayons X ont permis de montrer que le mmposite, sous s forme dense, est congtitué
d’alumine, plus ou moins enrichie en chrome, et de chrome principalement. L' oxyde de chrome a totalement
disparu, quel que soit e temps de broyage, la réaction s est achevée lors du frittage. Les phases minoritaires
comme le fer ou I’'aluminium ne sont plus détedables, les pics correspondant au fer étant confondus avec ceix
du chrome (structure cubique centrée ¢ paramétres de mailles treés proches). Pour les temps de broyage trés
longs (6 et 7 heures), une nouvelle phase @mngtituée d'aluminium et de chrome, identifiée comme é&ant une
structure proche de AlgCry, est détedable [I C-AlCr]. Les différents diffractogrammes montrent qu’il y a peu
d’ évolution de I'intensité des pics d dumine ou de chrome mntrairement aux diffractogrammes rédisés aur les
poudres.
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Une anadyse de type Rietveld [riet69] ne permet pas de mettre en évidence les hétérogénéités de
concentration en oxyde de drome de I'dumine, car I'introduction des autres phases (chrome, fer, etc.) et
I’ affinement des paramétres entrainent des problémes de mnvergence des calculs, ne permettant pas d' utiliser les
différentes compositions de I’ alumine (plus ou moins enrichie en oxyde de dirome) en méme temps. Par contre
I’existence d' hétérogénéités de composition de |I’alumine apu ére mise en évidence par un reauit des poudres a
la sortie du broyeur. Lafigure I-14 montre le diffractogramme d’ une poudre (Alumine chrome 21% volumique)
realite a 1400C pendant une heure. Le reaiit a deux objedifs : le premier est de terminer la réaction de
réduction del' oxyde de chrome d le semnd de relaxer les contraintes dans les poudres. La figure I-14 montre
gue tous les pics de I’alumine sont en fait la superposition de deux pics, les différences de paramétres de maill es
conduisant a une telle distinction des pics peuvent étre mises en relation avec la mncentration en oxyde de
chrome dans|’alumine cmprise entre 0 et 5%.
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Figure I-14diffractogramme d’ une poudre (Al,O; Cr 21% volumique) recuit a 1400°C (1 heure)

Phases minoritaires par diffraction desrayons X

A partir des paramétres de maill e des poudres les plus fines, une etimation de la composition peut étre
faite. Une loi de Végard est utili sée atre les paramétres de maille du chrome d du fer et il est possble de
déterminer |e pourcentage massque de fer dans la phase chrome (par rapport au chrome uniquement) :
Al,O5-Cr 9% contient 7.35% de fer

Al,0O;-Cr 5% contient 11.60 % defer
Pour les autres échantillons, le paramétre de maill e du chrome est supérieur a céui du chrome pur, la loi de
Vegard n'est donc plus applicable. Le pourcentage de fer déterminé par cette méthode et supérieur a cdui
déterminé par les analyses démentaires (voir partie A), pour I'édchantillon contenant 9% de chrome, ce
pourcentage et doublé par ladétermination de laloi de Végard.
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De maniere analogue, il est posshble de déterminer le pourcentage d' oxyde de dirome disout dans|’alumine. Le
tableau 1-2 donne les résultats du cdcul du taux d' oxyde de dirome dans I’alumine en prenant en compte les

paramétres aou c del’ oxyde de chrome® dans les échantillons massfs.

Echantillon % de Cr,04 % de Cr,04 Moyenne
apartir du ppramétre a apartir du perametre ¢
Al,O;—Cr5% 25% 23% 2,4%
Al,O;—Cr 9% 34% 33% 3,3%
Al,O;—Cr21% 32% 2,6% 2,9%
Al,O;—Cr 36% () 5,6 % 47% 52 %
Al,O;—Cr 36 % (1) 9,8% 8,9 % 9,3%

Tableau I-2 : éwvaluation du pourcentage d’ oxyde de drome dissout dans I’ alumine, en fonction des écarts de paramétres de

maille (pour centage massique)

Une autre méthode pour la détermination du pourcentage de dirome dans I’ alumine consiste a analyser
les diffractogrammes des poudres et des édchantillons masdfs. A partir des écarts entre les diffractogrammes
expérimentaux et des diffractogrammes cdculés pour des fractions de chrome nnues, le pourcentage de

chrome dissout dans I’ dumine peut étre estimé.

Echantillon % massque de Chrome dans |’ dumine
Poudre Echantillon Massf
Al,O;—Cr5% 0,6 % -
Al,O;—Cr 9% 3,7% 3,8%
Al,O;—-Cr21% 72% 3,8%
Al,O;—Cr 36% () 11,9% 71%
Al,O;—Cr 36 % (1) 178% 8,3%

Tableau I-3 : éwvaluation du pourcentage massique d oxyde de drome dissout dans |’ alumine, a partir des paramétres de
mailles calculés

Des écarts entre les poudres et les échantill ons massfs ont observés d’ une part & cause des contraintes
résiduelles existant dans les massfs et d’autre part en raison des différents traitements effecués pour obtenir les
poudres. En effet des échantill ons massfs ont broyés puis passs dans des bains d’'acide pour disoudre une
partie du chrome massf et faciliter la mise en poudre, diminuant la fraction massque de chrome métallique.

Ains dansles poudres, lafraction massque de chrome dissout dans|’alumine gparait plusimportante.

B-2-2 Fluorescence

La diffraction des rayons X ne pemet pas d'anayser tous les constituants phase par phase. Par

exemple, les mesures donnant la fraction volumique de chrome ne permettent pas de distinguer le chrome sous

3 Rappels : Cr,04 Structure Rhomboédrique R3C;a=04958nm; ¢ = 1,3594 nm
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sa forme métalli que, correspondant aux particules, et le ciromeionique **Cr qui correspond a1’ oxyde de dirome
disout dans!’aumine.

Une autre technique a donc éé utilisée pour déterminer la fraction d oxyde de chrome dissout, dle est
fondéesur lafluorescencede I’alumine. L’ anayse repose sur I’ observation des gedres de fluorescence des raies
R1 et R2 durubis alasuite d’'une ecitation laser (YAG doublé 532rm). [MA93]. Les résultats présentés dansle
tableau 1-4 ont é&é ohtenus sur des échantill ons massfs. La technique utilisée pour les quantifications éant en
cours de dével oppement, il n' a pas été posshle de pratiquer des mesures aur des poudres, a caused' un signal trop
faible, qui auraient permis d' affiner les valeurs et notamment d' édiminer les effets des contraintes résiduell es qui
perturbent les mesures.

échantillons 5%Cr 9%Cr 21%Cr 36%Crl 36%Crll
%Cr dans Al,O; 2,1% 3,4% 2,6% 4,3% 54%

Tableau I-4 : pourcentage massique de chrome dans |’ alumine, mesuré par fluorescence sur des échantillons massifs

Les pourcentages massques de chrome en solution dans I'aumine, mesurés par fluorescence
augmentent avec|’ augmentation delafraction volumique globale de dirome dans le mmposite. |l est difficile de
conclure prédsément, pour les fortes concentrations d oxyde de drome dans I' alumine [Marg0Z. Pour le
moment, seuls des tests pour des concentrations inférieures a 2% atomique ont été validés (soit 1% massque).

Le pourcentage de chrome dissout dans |’ aumine et en bon accord sur le massf avec les mesures rédi sées, sur

des grains d'alumine, par laméthode de lafluorescence, malgré les limitations de cete technique.

B-2.3 Analyses chimiques

a Analyse chimique locale

Des analyses a la microsonde de Castaing ont ééréalisées aur les composites denses, dont les temps de
broyage de poudre sont compris entre 2 et 6 heures. Une analyse quantitative prédse des diff érents constituants
n’est pas possble e raison de la taille de la sonde (environ 1um?®) par rapport a la taille caactéristique de la
microstructure qui sont du méme ordre de grandeur. Ced se traduit par de fortes oscill ations aur les profils de
compasition (comme sur lafigure I-15) qui présente des profil s de mmpositi ons traversant certaines particules).
Ces ostill ations existent quel que soit le temps de broyage des poudres, la taille caactéristique de la
microstructure (distance interparticulaire, taille de grains de I'alumine) é&ant du méme ordre de grandeur quel
gue soit | e temps de broyage, comme nous le verrons ultérieurement (C2.2).
Aing, seules les plus grosses particules métalli ques (probablement issues de I’ usure des billes et des jarres) ont
é&té aaysees, ains que leur environnement dired. Pour chague temps de broyage, plusieurs particules ont été
choisies slon un critére de talle. Cette taille devait ére suffisamment grande pour que le faisceau fasse
plusieurs mesures dans le métal. Ains les particules analysées ont une surface au moins supérieure a 10umz,
Mais comme la fraction de métal (Fer + Chrome) n’atteint pas toujours 100%, cda signifie qu une partie de la
matrice a & analysée d@ donc lerésultat n’est que qualitatif (voir figure I-16). Méme en prenant en compte les
autres ééments connus (aluminium, oxygene, etc.) le résultat oscille autour de 100% et est généralement
situé entre 96 et 104%.
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Figure I-15: profil de composition traversant certaines grosse particules de chrome

100
2h o0 o
= 3h o -
$ 70
z o 70
g g
¢ 601 Z 0
g £ 50 S 50
H < £
S 40 8 40
< o 4h
201 0
10 N | |
0

3888

% massique
@
3

% massique
a o
3 &

IS
3

w
S

6h

90
80
70
60
mFer
. BChrome
20 5h
10 | |
0 0

Figure I-16: réparition du fer dans|es grosses particules métalliques
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Lateneur en fer de ces particules augmente avecle temps de broyage. De plus, |'absence de fer dans la
matriceindique qu'il n'est présent que dans la phase métallique alors que le chrome est lui présent auss dans la
matrice, sous deux formes|' une en solution dans!' alumine, |I' autre sous forme de petites particules. De plus, les
mesures du taux de fer dans les particul es de grande taill e montrent une inhomogénéité du fer puisque le taux de
fer varie localement de 0 a 50% en masse. Aing, les petites particules métalliques emblent étre exclusivement
congtituées de dirome, et le fer est principalement locali sé dans les plus grosses particules. Lors de ces analyses,
les ééments vanadium et Molybdene, provenant des jarres n’ ont pu étre détedés.
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b- Anayse démentaires sur les échantillons massfs

Pour mieux analyser la cmntamination, comme dans le @s des poudres, des analyses élémentaires ont
été faites. Pour cette série, ce n’est pas le temps de broyage qui a été pris en compte mais la teneur volumique
attendue en chrome (voir figure 1-17). Les éléments analysés sont le chrome, le fer et I'aluminium pour
I”’ensemble de leurs états d’ oxydation posshles.

50%

40%

30% +

20% 1

Pourcentage massique

10% -

— ] —4
0% ‘ . . : : :
0 5 10 15 20 25 30 35 40
Fraction volumique de chrome
——%AL —B-%Cr —— %Fe

Figure-17: analyses é émentaires des composites massifs.

Le fer, comme dans le @s des poudres précélemment analysées, est présent en faible quantité. Il
représente environ 3% de la mase totale, quelle que soit la teneur en chrome de I’ échantillon. La fraction
massque de chrome rrespond bien au pourcentage de départ et paralléement al’augmentation de la fraction
de drome, lafraction dauminium et donc d' alumine diminue.

C- Spedroscopie Mdssbauer

Comme pour les poudres, des analyses en spedroscopie Mdsshauer en transmisson ont été réali sées aur
des édhantillons massfs de composite. La figure 1-18 présente un spedre typique rédisé sur un composite
obtenu a partir d’ une poudre broyée(4) heures.
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Figure -18: spectre Mossbauer d’un composite massif alumine-chrome broyé 4 heures

contenant 21% volumique de chrome

Le spedre ne présente plus qu' un pic central, lefer est donc combiné avecle crome, les autres états du
fer ont disparu lors du frittage. Les particules métalliques du composite sont donc constituées, au moins pour

cetaines d entre dles, d’ une solution soli de chrome-fer.

C — Microstructure : observations et analyses quantitatives

C-1 Présentation d’ ensemble des microstructures

Préparation des échantill ons pour I’ observation au MEB

Les composites, unefois densifiés, sont débarrassss de I’ envel oppe de @rbone par poli sssge mécanique
puis déoupés a I'aide d’ une micro-tronconneuse (Struers Labgpo). Dans la majorité des cas, les édhantillons
sont enrobés dans une résine achaud pour une meilleure tenue lors du polissage. Le polissasge mécanique et

rédi sé grace a des disques et des poudres diamantées de diff érentestaill es (250, 20, 6, 3 et 1um).

C-1.1 Evolution de lamicrostructure en fonction dutemps de broyage.

A partir des lots de poudres qui ont éé caactérisées dans la partie A, des composites denses ont éé
élabarés en gardant la méme procédure powr chacun d entre eux. La figure 1-19 présente des microstructures de

composites Al,Os-Cr 21% pour des temps de broyage allant de 2 &7 heures.
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Figure I-19: image de microscopie dectroniquea bdayageillustrant I’ évolution dela microstructure des compaosites en
fonction du temps de broyage

L’ observation des microstructures pour les faibles temps de broyage indique une répartition hétérogéne
des tailles de particules, ains qu une plus forte proportion de porosité. Avec |’augmentation du temps de
broyage, la distribution des taill es de particules apparait plus homogéne avec une réduction de la proportion de
porosité. Ces deux points ont développés dans la suite. Les observations des microstructures mettent en
évidence une grande diversité de formes et detaill es des particules métdliques. De fagcon & mieux appréder cette
diversité de tailles des particules, la figure I-20 présente des images M.E.B. pour différents grosssements
autour d’'une méme particule métallique. On note que les talles séchdonnent d’'une longueur maximale de
20um (voire d' avantage) jusgu a quelques dizaines de nanométres. De plus, les différentes classes de taille sont

réparties aléaoirement, ains les plus petites particules de dirome dtoient les plus grosses.
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Figure |-20: diversité detailles de particul es dans |es composites.

C-1.2 Evolution de lamicrostructure avecla fraction volumique

Plusieurs composites denses contenant diverses fractions volumiques de chrome ont été élabarés afin
d' éudier les effets de la teneur en chrome sur la microstructure. La figure |-21 présente les microstructures

correspondantes.

Figure I-21: image de microscopie dectronique a balayage pour des composites comportant diverses fractions volumiques

de chrome pour un temps de broyage de 4 heures

La microscopie dedronique permet derévéler que les composites alumine chrome présentent une forte
proportion de porosité lorsque la fraction de chrome et faible. Les écdhantillons a 21% contiennent
qualitativement le moins de porosité. Pour les fractions faibles, les particules métalliques ont une forme
globalement circulaire, la régularité de forme des particules diminuant avec I’ augmentation de la quantité de

chrome. L'augmentation de la teneur en chrome implique une aigmentation des contacts entre particules et la
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phase métalli que se trouve connedée pour les fractions les plus @evées, ced ayant &é mis en évidence par J.L.

Guichard [Guic98b] par des essais de amnductivité dedrique sur les cermets alumine chrome @ alumine fer.

Remarque : L'analyse des images de microscopie dedronique a balayage a faible grossssement, a montré une
tendance des grosses particules métaliques a s aplatir dans la diredion perpendiculaire au chargement, ced est

visible sur les particules de grande taille ¢ afaible grossssement, commel' illustrelafigure |-22

Direction de pressage

Direction de pressage

Figure I-22: image de microscopie dectronique a balayage a faible grossissement, influence de la dredion de pressage sur
I orientation des particules métalliques de grande taille

Ces observations ont également permis de mettre en évidence plusieurs échelles de taill e aing qu' une
trés grande variabilité de forme (circulaire, concave, convexe, ...).

D’autres paramétres d' élabaration (mélange de poudres issues de divers broyages) permettent de
modifier la microstructure. La figure 1-23 présente quel ques exemples illustrant, pour une fraction volumique en

chrome de 36%, la variété des microstructures pouvant étre produites.

Figure 1-23: microstructures de composite contenant 36% volumique de chrometype 1

(élaborés a partir de plusieurs poudres i ssus de broyages différents)
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Taillede grains de I'alumine

Les observations faites a partir des images de microscopie éectronique a balayage, ont permis de
déterminer la taille de grain de I'alumine. Pour cda, des édchantillons de cemets contenant diverses fractions
volumiques de chrome ont été reauits ous vide secondaire ades températures entre 1000 et 1100°C pour révéler
la microstructure de I'alumine et plus particulierement les joints de grains. Apres reauit, |'observation des
surfaces est fortement perturbée par la présence des particules méalliques, d'une part par leur grand nombre &
d'autre part par leur évolution lors du reauit. Il est donc difficile d'observer corredement un grand nombre de
grains d'alumine permettant de faire une analyse systématique @ donc des mesures gatistiquement sati sfai santes.
Toutefois, par des analyses locales, lataille de grain del'alumineapu étre etimée ¢ vérifiée @ diff érents points
de lamicrostructure pour I'ensemble des composites.

Dans les cermets alumine, pour des fractions volumiques de métal comprises entre 9 et 36%, lataille de
grain de l'alumine est del'ordre de 1um. Cette taille est suffisamment faible pour pouvoir considérer la matrice

comme isotrope sans risque de microfisauration [ZimmO1]
C-2 Taille @ forme des particules métalli ques

C-2.1 Fraction surfaci que/volumigue

A l'aide du logicid d'analyse d'image Apheion [aphe00Q], la fraction de surface occupée par les
particules métalliques a été estimée Dans ce but, les images de microstructures observées au M.E.B. sont
seuill ées pour différencier les particules métalliques de la matrice (gréce au fort contraste entre I’aumine & de
chrome, Les particules apparaisent avec des niveaux de gris élevés aur ces images). Etant donnée la bonne
résolution du M.E.B. il est également posshle de distinguer les porosités de la matrice @ donc d’'en anayser la
fraction. Aprés traitement d’un nombre d'images datistiquement représentatif, le logicied Aphdion restitue la
proportion de "pixels' correspondant a une cdégorie de niveaux de gris ce qui peut aisément ére transformé en
fraction surfacique de métal ou de porosité. Les pourcentages surfaciques ainsi mesurés peuvent étre comparés
aux pourcentages volumiques des composites, les deux valeurs éant égales en moyenne pour un grand nombre
d'images.

Ce processus a permis de déterminer la fraction surfacique de phase méalique aprés frittage. Les
résultats présentés ci-dessous (vair figure I-24) concernent un composite mntenant 21% volumique de chrome.
Cette fraction est, en général, supérieure au 21% attendu. Cette surestimation de la fraction volumique de métal
est due aux conditions d'observations et d' anayse des édchantillons. En effet, le contraste des phases telles
gueles ont percues au MEB dépend de la préparation des échantill ons mais également de leur contenu
(fraction métallique, porosité, etc). De plus, les conditions d' analyses ont également trés ensbles dansle @as
des édhantillons alumine-chrome. Par exemple powr oltenir un bon contraste, la tension accédératrice doit ére
relativement élevée ¢ cda entraine que des particules stuées us la surface sont également révélées. Sur la
figure 1-24, la variation en fonction du niveau de seuil est reportée & ne présente pas de palier qui permettrait
une bonne distinction des phases alumine @ chrome. La valeur de seuil entrel’aumine & le chrome dépend donc
de |’ observateur et de I’ échantill on.
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Pour une méme valeur de seuil, la fraction surfacique de métal augmente |égerement avec le temps de
broyage, |a fraction surfacique des porosités (porosités rédles + grains d’ alumine dédchausss) diminue avec un

minimum a 6 heures de broyage d reste inférieure a 3% que que soit |e temps de broyage des poudres.
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Figure I-24: fraction surfacique mesurée par analyse d images a partir de photographie M.E.B.

C-2.2 taill e des parti cules métalli ques

Principe de lamesure des aurfaces de particules par anayse d’ images
Lelogicid d' analyse d' image permet de recnnaitre chacune des particules présente sur I'image, aprés
seuill age de cdle-ci et de calculer lataille en pixels de chacune de ces particules. Comme les dimensions en

pixels et en microns de I'image sont connues, lataill e des particules métalliques peut donc &re mesurée

Les mesures de la taill e mettent en évidence une grande diversité de taill es, la surface des particules
éant échedlonnéede 0,1 um? jusqu' & 100um?, en moyenne. Les résultats des mesures (regroupées par intervalles
de taill es) sont présentés aur la figure I-25. Cette figure présente un nombre limité de dasses pour augmenter sa
lisibilité, maisl' analyse a porté sur un nombre de dasses plus important.

La répartition en taill e des particules permet de voir que les temps de broyage wurts (2-3h) ains que les temps
longs (6-7 heures) sont propices a la formation de grosses particules métalliques. De plus, un temps court (3h)
permet également d' obtenir des particules de méa ayant une surface faible, les histogrammes montrent que le
temps de 3 heures est |e plus représenté dans la gamme 0-0,3 um?. Pour les tempsintermédiaires (4 et 5 heures),
on observe un comportement semblable, 1a surface des particules évoluant de fagcon similaire avec une plus forte
proportion de petites particules pour un temps de broyage de 5 heures par rapport a un broyage de 4 heures. Mais
pour des poudres broyées 4 heures puis frittées, la proportion de particules dont la surface et entre 1 et 2 pm? est

plusimportante que pour une poudre broyée5 heures.
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Figure 1-25: pourcentage surfacique des particules par classe detaille

La distribution de taille des particules méalliques ne présente pas de différences trés sgnificatives en
fonction du temps de broyage, les niveaux des histogrammes nt équivalents. En revanche, pour des composites
présentant des fractions volumiques de cdrome diff érentes, les digtributions de taill e peuvent étre trés diverses,

comme ill ustré sur lafigure I-26.
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Figure-26: digtributions detaille pour diverses fractions volumiques de chrome.

Les échantillons dabarés par la méthode "standard” correspondent a 4 cycles de broyage, le mmposite
36% (II) éant larésultante de mélange de poudres isaues de broyages différents. Pour les composites contenant 9
ou 36% de chrome, la taill e des particules est plus importante dors que pour le composite @ntenant 21%, le
majorité des particules est dans les classes de taille intermédiaires. Pour les composites avec 36% de cirome, en
contrélant le mode de broyage, il est posshle d’ obtenir des microstructures trés diverses. En effet, pour le 36%

(1), une préférence pour les classes de taille supérieure a 200 um?2 est observée alors que dans le 36% (1), la
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majorité des particules ont une taill e inférieure. Ces différences dans la répartition en taille des particules sont

uniquement dues au mode de broyage.

C-2.3 Facteur de forme des particules métalliques

Principe de lamesure du facteur de forme
Comme précéemment, le logiciel Aphelion reconnait chacune des particules et mesure I'écat entre la

forme delaparticule @ un cercle. Le facteur de forme est cdculé par larelation :

facteurdeforme= A;)_nzs (=1 pour un cercle)

S: surfacedelaparticule

P: p&imétre delaparticule

L’ éude du facteur de forme des particules (vair figure [-27) montre que des temps de broyage @urts
favorisent un facteur de forme plus élevé. Ce facteur de forme doit étre relativise : les observations nt faites en
microscopie éedronique abalayage, la détermination du facteur de forme &ant donc rédiséesur des oljets 2D
qui sont des coupes d'objets 3D. Cependant, on peut admettre qu' une éolution du parametre 2D rend
qualitativement compted' unetendancesimilaire en volume.
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Figure 1-27: pourcentage de particules par tranche de facteur de forme

Le facteur de forme des particules métalli ques montre que les plus petites d' entre el es présentent le plus
de formes convexes, mais ced est a pondérer par la limite de détedion du microscope & la résolution de
I"analyseur d'image. Les particules présentant des facteurs de forme plus importants sont les plus nombreuses.
Toutefois, il existe une tendance & une augmentation du facteur de forme pour une méme dase avec

I augmentation du temps de broyage.
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Comme pour ladistribution detaill es, lestres grosses particules ne sont pas prises en compte, mais étant
donné I éaasement des particules de grande taill e (perpendiculairement ala diredion de pressage), e facteur de
forme de ces particules est faible.

C-3 Connexité de la microstructure

C-3.1 Connexité 2D

En utilisant les images de microscopie éedronique abalayage la connexité des particules métalli ques
peut étre déterminée Cette dude a é&é menéea l' aide du logicid Aphelion [aphe0Q]. Le principe mnsise a
distinguer les particules métalli ques de la matrice dans une image en seuillant cdle d par rapport a leur niveau
de gris. Ensuitelelogicid détermine le nombre de particules dans I'image ainsi que le nombre de trous dans les
particules (en fait del' alumine). La onnexité (ou nombre d Euler) est alorségale a

N = nombre de particules —nombre de trous
Si les particules ne mmportent pas de trous, le nombre d’Euler est alors égal a la densité de particules par unité
de surface

Lafigure|-28 regroupe les résultats de détermination de la densité de particules en fonction du temps de
broyage des poudres ayant servi al’@aboration des composites denses et la figure 1-29 représente |’ évolution de
la densité de particules en fonction de la fraction surfacique de chrome mesurée La densité surfacique est un
indicaeur del’ augmentation du nombre de particules.
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Figure I-28: éwolution de la densité de particule en fonction de temps de broyage des poudres
édhantillons contenant 21% volumique de chrome
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FigureI-29: éwolution de la densité de particule en fonction dela fraction surfacique de crome

La densité de particules augmente en méme temps que le temps de broyage des poudres, ce qui indique
une diminution de lataill e de cdl es-ci, comme cda a déja éé observé auparavant (figure I-25 & figure I-19). La
diminution de la mnnexité avec |’ augmentation de la fraction surfacique de chrome indique que les particules
sont de moins en moins isolées dans I’ ensemble de la microstructure. La densité de particules diminue avec
I' augmentation de lafraction volumique, donc les particules de chrome ont des tailles de plus en plus importantes
et cdles-ci sont connedées entre dl es. Les images de microscopie dedronique abalayage reflétent d'aill eurs cet
effet (figure 1-21). Pour les faibles densités, les particules ont isolées, il existe peu d'interaction entre dles alors
gue pour les fortes fractions surfaciques de chrome, I'interaction entre particules devient de plus en plusforte. La
variation de la densité de particules avec la faction volumique implique que pour les faibles fractions, il y aura
peu d interaction entre les particules alors que pour les fortes fractions, |' influence des particules sur leurs
voisines sra plus importante, les champs de ntraintes sront donc modifiés, I' évolution des fissures au

voisinage de ces particules en sera également perturbée

C-3.2 microtomographie X

La microtomographie X [Mair99, baba01, buff95] permet de recnstruire le volume analyse en 3D. la
technique est basée sur I' acquistion d' un grand nombre de radiographies d' absorption par rayon X a travers
I'" édhantill on au moyen d une canéra CCD. Entre chague radiographie, I' échantill on est tourné pour étre vu sous
un ange différent par le déedeur. L' ensemble des radiographies est ensuite traité numériquement pour
remnstruire une cate tridimensionnelle des coefficients d' absorption aux rayons X de I' échantillon donnant
indiredement une image de la microstructure. Les expériences ont ééréalisees sur laligne ID19 del' ESRF. a
Grenoble avec unerésolution de 1um.

Le principe du stockage des informations repose sur le démupage du vdume analysé en domaines de
1micron®, & chacun de ces domaines correspond un niveau de gris. Lorsque le niveau de gris, permettant de
distinguer les deux phases, powr le matériau a éé fixé, il est possble d attribuer chaque abe, de 1 micron

d’ aréte, formant I’ensemble du vdume aune phase ou une autre en fonction de son niveau de gris.
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Un échantillon de ermet contenant 21% volumicue de chrome, de taille 1x1x10 mm?® a éé utilisé pour
rédiser des images de tomographie. Le volume global ayant é&é recnstruit a une taille de 400x800x151um?.
Des images du volume recnstruit et de quelques particules de chromeisaies de cevolume sont présentées sur la

figure1-30.

Figure 1-30: images isaues de la tomographie X
volume global (800x400x151unT) (b) particule de chrome (27x37x15unT) (c) ensemble de petites particules de chrome
(61x81x151um®) (d) particule de chrome (30x30x49pnT)

Les figures ci-desaus permettent de se faire une idée globale de la forme et de la répartition des
particules de chrome dans le volume. Malheureusement, la résolution des images de tomographie est de 1um ce
qui est supérieur alamajorité destailles de particules (figure 1-25) ce qui impli que que de nombreuses particules
de dhrome ne sont pas visibles car elles ont confondues avecla matrice Par conséquent les images ci-desaus ne
représentent que les particules dont la taille est supérieure au micron. Ced est visible sur |'évolution de la

fraction volumique de crome en fonction du riveau de seuil (figure I-31). Le niveau de seuil utilisé pour
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représenter les particules de la figure 1-30 correspond a une fraction volumique de 5 & 10% inférieure au 21%
attendu. Donc avec une résolution de 1um, entre 5 et 10% du volume des particules de chrome sont perdus. Ce
seuil n’a pas été sdedionné a une valeur plus élevée ar les représentations pour ces Uil s ne arrespondent pas
a la microstructure attendue (figure I-21) avec une structure organisée @ filaments. Le seuil correspond a la
valeur du riveau de gris (compris entre 0 et 255) pour laquell e tous les voxels ayant un niveau de gris égal ou
supérieur au seuil sont considérés comme éant du chrome é tous les voxels ayant un niveau de gris inférieur au

seuil sont attribués ala phase alumine.
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Figure[-31: éwolution dela fraction de chrome en fonction du riveau de seuil pour les données issues de la tomographie X

Cette figure montre qu'il faut atteindre une crtaine valeur du seuil pour voir une évolution de la
fraction de chrome. Pour une valeur de seuil inférieure a 70, la fraction de chrome est 100% ce qui permet de
vérifier le fait que la phase alumine est une moyenne entre I’'aumine (enrichie en chrome) et les petites
particules de chrome (inférieure & 1um®). Au-dela de 70, la fraction de chrome mesurée diminue rapidement
pour atteindre une asymptote qui dépend de la taill e des particules de chrome dans le volume @nsidéré. Ains
pour le volume mntenant uniquement des petites particules de chrome, la fraction de chrome déterminée ai fort
niveau de seuil est plus faible que dansle s ou le volume @ntiendrait une grosse particule de chrome, ced est

dd aune éosion des bords des particules, plus marquéesur |es particul es de petites taill es.

C-3.3 Connexité de lamicrostructure 3D

A partir des images de tomographie X, il est possble de mesurer la @mnnexité des particules, afin de
vérifier quelle phase englobe I'autre. Pour cda, I'approche de Jernot & Al [Jern01], déaite dans|' annexe 1, est
utilisée Ce principe a éé appli qué aux différents volumes extraits du volume global. Les résultats de mesures de
N3, nombre de onnexité en 3D, sont présentés aur la figure 1-32. Ces mesures ont été réalisées en faisant varier

leniveau de seuil.
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Figure-33: illustration del’ évolution des particules
niveau de seuil bas, quelques Dnes convexes ® dessnent
niveau de seuil intermédiaire, la structure est filamentaire, entiérement conredée
niveau de seuil haut, les particules, de forme mnvexe, se diginguent.

Pour les niveaux de seuil s bas, quell e que soit laséledion, il N'y a pas de variation de N; en raison de la
moyenne faite sur |es trés petites particules (<1pum®). Avec!’ augmentation du niveau de seuil (entre 70 et 100),
une augmentation de N5 est constatée (zone 1), signifiant que quelques zones du vdume sont démnnedées de
I’ensemble, voir la figure I-33a) pour uneillustration. Au-dela d’un niveau de seuil égal a 100, N3 pass par des
valeurs négatives (zone 2). La mesure d’ une connexité négative crrespond a une structure filamentaire (figure I-
33b) entiérement connedée ne permettant pas de distinguer les différentes particules formant la microstructure.
Lorsgue le niveau de seuil dépase 150 (zone 3), la microstructure n’est plus conneaée (figure 1-33c), les
différents objets formant cette microstructure peuvent donc é&re différenciés et la mnnexité redevient positive,
cdle d diminuant ensuite avec I’ augmentation du seuil en raison de la diminution de la fraction volumique de
chrome.

D’ aprés les résultats ci-desaus, le niveau de seuil séledionné (185 correspond a une structure non
connedée C'est-a-dire que la matrice @ alumine englobe les particules de crrome, ce qui correspond aux

diverses observations faites en microscopie dedronique. Des mesures réaliseées aur des volumes, extraits du
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volume global, contenant diff érentes fractions volumiques de chrome (entre 3 et 18%) ne changent pas le signe
de la mnnexité dansla zone observée, c'est-a-dire pour un seuil situé autours de 185. Toutefois, des mesures de
conductivité dedrique globales réalisées aur des cemets alumine chrome [Guic98] indique que cetype de
composite est conducteur, donc quil existe au moins un chemin ou la microstructure et connedég ce qui
N'apparait pas pour le niveau de seuil chois et I'échantillonnage de la microstructure sur lequel ont porté les
mesures morphol ogiques.

La tomographie dteint ici sarésolution limite sur les cemets, I'augmentation de la résolution est toute
fois possble mais c'est au détriment du volume analysé @ donc de la statistique sur les particules. Cela se traduit
par des variations continues de la fraction volumique d de N5 en fonction du seuil. Méme s avec une résolution
de 1um?, une partie des particules n'est pas détedtée cdles-ci peuvent ére assmil ées & des phéroides dispersés
dans la matrice On peut donc penser que la mnnexité de ces particules est positive, renforcant le caactére
englobant de la matricevis-a-vis des particul es de chrome.

Par le choix d'un seuillage visuel, en accord avec les observations faites en microscopie éectronique a
balayage, on oltient une fraction volumique plus faible que cdle attendue & cuse de la perte des petites
particules, confondues avec la matrice & une nnexité positive, indiquant que les plus grosses particules sont
isolées les unes des autres. Ce paramétre sera utilisé pour définir les formes des particules de chrome dans les
maillages ééments finis des chapitres Il et 111 qui devront correspondre a des formes sSmples présentant

également des connexités positi ves.
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D — Discusgon / Conclusion

Le suivi de I'évolution des poudres lors des différentes étapes de préparation des cemets a permis de
mettre en évidencela présence de mnstituants minoritaires, comme lefer qui provient des billes et des jarres, ou
laprésenced’ oxyde de dirome dans!’alumine. Le suivi par diffraction desrayons X del’évolution de la réaction
permet de dire que laréduction de I’ oxyde de chrome suit un procesaus continu au cours du temps de broyage,
mais que cel e-ci n'est pas achevée ¢ setermine lors du frittage des poudres pour obtenir un composite dense.

La microsonde de Castaing, la diffraction des rayons X, les analyses chimiques ains que la
spedroscopie Mdssbauer ont confirmé la présence de fer allié au chrome @ plus particulierement dans les
particules de plus grande taill e. La présence d’ oxyde de cirome dans I’alumine a @alement pu ére onfirmée
avec une homogénéisation de la structure du rubis au cours du frittage. Ces constituants minoritaires ont pour
principal effet de modifier les propriétés mécaniques des phases dans lesquell es il s sont introduits, ains e fer a
unréle durcisseur dans le chrome, ains que I’ oxyde de cthrome dans I’'alumine ou sa ncentration reste faible

[Rossr1]. 1l devraen éretenu compte ultérieurement dans !’ interprétation des cdculs et des observations.

L' examen des microstructures en 2 dimensions (microscopie optique & microscopie éedronique a
balayage) et en 3 dimensions (microtomographie X) conduit a penser que les composites alumine chrome se
présentent sous la forme d'une matrice dumine dans lagquelle sont incorporées des particules de dirome non
connedées au moins jusqu a des fractions volumiques de |I' ordre de 20%. Pour les fractions supérieures,
I' isolement detoutesles particulesn' est plus une hypothese rédiste. De plus, il a é&é montré que ces particules de
chrome posedent une grande variété de formes, avec des aspeds plutét circulaires/sphériques pour les petites
particules et beaucoup dus complexes, présentant notamment de nombreuses concavités pour les plus grosses,
rendant leursinterfaces irréguli éres et une tres forte variabil ité de lataille des particules et visible sur les images
de microscopie dectronique, les particules de cdrome pouvant avoir des surfaces (en coupe) de plusieurs
centaines de microns? jusqu' a quel ques nanometres?,

L’ observation des microstructures a également mis en évidence la présence de porosités, cdles-ci éant
présentes en faible quantité, moins de 3% du vdume. Mais dles pouront jouer un réle dans la relaxation des
contraintes dans le composite & les mécanismes de fisauration

Cette diversité de formes et de taill es va poser un probleme pour la modélisation puisqu'il est difficile
de mettre en lumiére une quel conque structure "moyenne” simple qui pourrait, en larendant périodique al’infini,
remnstituer le omposite dans son ensemble.

En outre, trois phases ont en présence dans le cmposite (alumine, chrome d porosité) avec des propriétés
diverses et mal connues $parément. Il est en effet difficile d' appréhender les propriétés de la phase alumine et
du chrome séparément, les deux éant fortement liées du fait de la mécanosynthése dont la reproductibilité est
encore mal assurée Ces propriétés vont avoir une influence sur les contraintes résiduelles présentes dans la

forme dense des cermets mai s également sur son comportement en fisauration.
Le procédéd éaboration des composites par mécanosynthése perrat de contrdler certains aspeds de la

microstructure, comme la taille moyenne des particules ainsi que la distribution de ces tailles, ced en modifiant

le temps de broyage ou la fraction volumique de chrome ou encore en utilisant divers cycles de broyages. En
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revanche, d'autres aspeds ont difficil ement contrélables dans les composites, ce sont notamment les é éments
minoritaires qui sont introduits par les @ éments de broyage, comme le fer, ou par I'avancement de la réaction de
réduction de I'oxyde de chrome par I'aluminium qui conduit & la présence d'oxyde de crome en solution avec
['dlumine. Chaque mmposite sous s forme dense est en quelque sorte un cas unique. Méme s globalement la
compasition des composites pour une série de broyages est la méme, chacun possede ses particul arités locales de
compasition, de forme, de taille @ de répartition des particules métalliques. Grace aux diverses techniques de
visualisation de la microstructure, comme la microscopie éedronique g la tomographie X, il va étre posshle
d’ utili ser les images produites par ces techniques comme support pour la modéli sation du composite.

Gréce aux diverses analyses menées aur les composites, nous avons maintenant une meilleure
connaissance de la mmposition des phases c&amique @& métallique. Nous pouvons utiliser ces données pour
déterminer I'influence des hétérogénéités aur les propriétés mécaniques des phases et donc sur les contraintes
résiduelles.

Concernant le omportement en fissuration du composite, sa microstructure @ ses propriétés seront
confrontées a un champ de @ntraintes ayant une forme apriori connue s le composite avait des propriétés
homogeénes, la présencede la phase métallique va bien évidemment perturber ce damp de @ntraintes théorique.
Cda permettra danalyser la fisauration a diverses échdles, I'une macroscopique en considérant le mwmposite
avec des propriétés moyennes, l'autre al'échell e de la microstructure en tenant compte des effets des propriétés

de chaque phase.
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Chapitre |l : Contraintes résiduell es dans des cermets

Alumine Chrome

Introduction

Les contraintes résiduelles dont I'origine dépend de I’ histoire thermique, mécanique @ chimique du
matériau peuvent avoir une influence sur son comportement ultérieur. Dans un matériau composite subissant des
variations de température, leur origine est liée aix dfférences de wefficient de dilatation thermique entre les
différents congtituants: renforts e matrice Leurs niveaux oépendent des propriétés individueles des
congtituants (module d' éasticité, coefficient de Poison, coefficient de dilatation thermique, limite d' dadticité).
Les contraintes internes peuvent jouer un rdle sur I'initiation de fisaures ou plus largement sur la rupture des
matériaux car ¢'est la combinaison des contraintes résiduelles et des contraintes appliquées qui influencera le
comportement global dumatériau. C'est pourquoi pour des matériaux ol I’ on vise amaitriser les microstructures
pour le mmportement ultérieur, comme cest le @s dans les ceamets alumine-chrome, il est important de
connaitre la répartition, le sens et les niveaux de ces contraintes al’ échell e de lamicrostructure.

Dans une premiere partie, nous déterminons ces contraintes par des calculs micromécaniques rédi sés
avec le code de alcul par @éments finis, SYSTUS [Syst01]. Les résultats ont éé obtenus en utilisant des
microstructures idéales, constituées de particules de chrome de formes smples dans une matrice d’alumine, et
des microstructures plus proches de la rédité, pour lesquelles les formes de particules ont issues des
observations de la microstructure rédl e réalisées par diverses techniques d’'imagerie actudlement disponibles.
L’ éude porte sur les effets de la fraction volumigque du chrome, de la géométrie des particules, du comportement
méaanique des particules métalli ques et dela matrice

Dans une semnde partie, les résultats de détermination des contraintes résidudlles par diffraction des
rayons X, réalisteau L.U.R.E. sont présentés.

Enfin, dans une derniére partie, les résultats des calculs aux ééments finis et les contraintes
déterminées expérimenta ement sont comparés et discutés.

A — Approche micromécanique

La méhode des dléments finis est bien adaptée pour la détermination des contraintes et des déformations d'un
matériau hiphasé, en particulier des gradients présents dans chaque phase. Elle permet auss de déduire les
propriétés macroscopiques des matériaux, a partir de certains paramétres pertinents de la microstructure. De
nombreux travaux de la littérature cncernent la prévision de ces propriétés (Nous ne dtonsici que des travaux
portant sur des composites a matrice céamique)
*  macroscopiques [Rosp00, Dura9(], comme les propriétés élastiques [Jaen72, Ravi94],
le comportement en traction [Lamo97] ou en fluage [HolImOQ] et le wmportement en fatigue
[Pand02.
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e microscopiques ol les champs de ntraintes locales en se plagant a I’édhelle de la
microstructure sont également étudiés [Rosp00 Alos96, Akse01], quant aux effets de fraction
volumique [Yilm98] &t d'arrangement de la seconde phase (particule, fibre) [Ravi94, Leon98,
Fisc94] et dans une moindre mesure de la omplexité géométrique de la microstructure [Akse01].
Certains auteurs ont également analysé le réle des interfaces [Lamo97] et le rdle des porosités
[Gian91b, Robe00, Shan01].

Notons gque I'anayse de thamps mécaniques locaux pour des composites a matrice fragile g renforts
métalli ques ductiles n’a &é que peu abordéedanslalittérature [Greed9, Bruc02, Weis97, Kohl96]

Le but de cdte dude et de déterminer les contraintes d origine thermique, dues aux différences de dilatations
thermiques entre le chrome @ I'alumine, qui apparaisent dans le @mposite alumine chrome lors du
refroidissement depuis satempérature de frittage (1450°C) alatempérature anbiante.

Dans un premier temps, les propriétés thermomécaniques des deux phases utilisées comme données
d'entrég ains que les descriptions de la microstructure par ééments finis, sont présentées. Ensuite, nous
andysons les résultats pour des microstructures idéales 3D. Puis les diff érences entre des microstructures idédes
en 2D et 3D sont exposées. Finalement nous traitons le s de la microstructure rédle en 2 dimensions et 3
dimensions.

A-1 - Propriétés thermomécaniques des phases

Pour réaliser I’ &ude micromécanique, il est nécessaire de mnnaitre I’ évolution des propriétés thermo-
méaniques telles que le module d' Y oung, le wefficient de Poison et le wefficient de dilatation thermique des
deux phases en fonction de la température. Ces données ont é&é etraites de la littérature. Ne onnaissant pas
I”éat chimique exact du chrome & de I’alumine dans le cmposite & qui, comme nous |’ avons montré dans le
chapitre |, est variable d' un échantillon a I’ autre, les deux phases ont été mnsidérées comme pures. La validité
de cete approximation sera discutéepar la suite.

Dans le cas du module d' Y oung, comme pour le efficient de Poison, les données de la littérature ne
couvrent pas I’ensemble du domaine de température &udié, auss elles ont éé extrapolées linéairement vers les
plus hautes températures (entre 600°c & 1450°C).

La figure IlI-1 donne I’ évolution du module d’Young duchrome d de I'alumine depuis la température
de frittage et jusqu & la température ambiante. Pour le chrome, les données choisies sont cdles de Maykuth &
Jaffer et Munday & a [Mayk57, Mund64 qui correspondent adu chrome polycristallin. Pour I'aluming, il existe
un grand nombre de nuances d'dumine a, les propriétés dastiques dépendant fortement des impuretés, de la
taille de grains, des porosités [Teff66, Soyr66, Munr97, Akbu9g. Notre thoix sest porté sur les données
fournies par Chung [Chun69] pour une alumine a polycristalline ayant une taill e de grain de 1um, proche de

cdl e déterminéedans |es cermets alumine-chrome.
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Figurell-1: Evolution en fonction de la température des modules d’ Young duchrome & del’alumine

Lafigurell-2 présente |’ évolution du coefficient de Poisson du chrome é de I’ alumine en fonction de la

température. Pour le chrome, nous n’avons pas trouvé de donnée périmentale sur son évolution en fonction de

la température. Les valeurs des constantes d' dlagticité G, Cyy & Cip [PAM71, Katar9] ont été utilisées pour

recalculer le mefficient de Poisson en faisant une hypothése d’isotropie (Notons que les modules d’ dagticité

obtenus par cette méthode sont proches de ceux donnés sur lafigure l1-1).
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Figurell-2 : Evolution en fonction de la températur e des coefficients de Poisson du chrome  del’alumine

Lafigurell-3 présente les évolutions des coefficients de dilatation thermique de I’ alumine et du chrome

extraites de [Hand70s, Hand70c]. Ces données ont en bon acocord avec diverses éudes faites sur le chrome
[Whit86, Whit96, Stam98, Bole63, Robe83, Dubr97] et sur I'dumine [Wach6l, Sglav99, Hoff99]. Les

différences de dilatation thermique etre les deux constituants permettent de prédire que I'dumine est

globalement en compresson et le chrome en traction aprés | e refroidissement.
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Figurell-3: coefficients de dilatation thermique du chrome & del’alumine.

Une inversion du sens de variation des propriétés du chrome est observée autour de 38°C, température
de Néd, correspondant a une transition magnétique du chrome. Cette transition magnétique influencel’ ensemble
des propriétés méaaniques du chrome & ele a fait I’oljet (comme la trangtion magnétique a—120°C), de
nombreuses éudes [Muir87, Albed2, Will81, Cama82, Whit61, Bole63)].

Pour I’ &ude micromécanique, nous sIpposons un comportement thermod astique pour I'alumine & un
comportement thermoél astoplastique powr le dirome. La posshilit € de relaxation des contraintes dans I’ dumine
par glisement aux joints de grains au-dessus de 1200°C [DigiO1, Munr97, Heue7Q] n' est pas prise en compte
dans cette éude.

Les diverses études aur la limite d éasticité du chrome [Wain57, Gilbe63, Marc62, Mats00, Allen64,
Mats96, Manb95, Mori97] montrent que cdle-ci et ses variations en fonction de la température dépendent de la
pureté du chrome, notamment la teneur en oxygene d azote. La limite d' @asticité du chrome a ¢¢ fixéea 150
MPa a 20°C, avec une déaoissance linéaire jusqu'a 0 MPa a1853°C (température de fusion du chrome). Nous
avons chois d'utiliser cette évolution de la limite d’ éasticité par rapport aux données existantes du chrome
[Weav61] en raison du manque d’'information sur sa pureté g des inhomogénéités chimiques constatées dans les
composites denses. Cette é/olution est en assz bon accord avec les éudes de Stamm et Y omoshu [Stam98,
Stam01, Yomo9§g].

Nous avons considéré un éaouissage linédre avec un module d’ éaouissage mnstant et égal a 10000
MPa, de maniére quelque peu arbitraire, en |I' absence de données plus prédses. Cette valeur semble surestimée
en particulier a haute température, mais nous montrons dans I'annexe 2 que son incidence sur les valeurs de

déformation plastique d les niveaux de ntraintes résiduell es cdculés est relativement faible.
Ces propriétés méaaniques du chrome d de I’adumine ont été utilisées pour I'ensemble des calculs

présentés dans cete partie. La sensibilité du cdcul aux variations de ces propriétés a éé dudiée ¢ est présentée

en annexe 2.
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A-2 - Malll ages
Les smulaions par édéments finis ont é&é dfectuées pour différents modéles de microstructure :

arrangements périodiques 2D et 3D de particules de chrome dans une matrice d’dumine, images binaires de

régions caractéristiques de lamicrostructurerédle en 2D et 3D.

A-2.1 Microstructuresidéales
a)—3D

Des arrangements périodiques de particules phériques de chrome dans la matrice dumine ont éé

congtruits en 3D. Pour des raisons de symétrie, seulement un huitiéme de |I’ensemble de la cédlule et nécessaire
pour effecuer le cdcul thermo-mécanique. La périodicité est asauréeen imposant aux noauds des faces externes
de rester dans un plan paralléle a céui de leurs positions de départ. Diff érentes fractions volumiques de chrome

comprises entre 1 et 40% (voir figure 11-4) ont &é mnsidérées.

(@

Figurell-4 : microstructuresidéales 3D (a) 20% volumique (b) 1% volumique

Des déments tétraédriques a 10 noauds ont é&é utilisés, les autres formes d' é éments ne permettant pas
d’ approcher de fagon satisfai sante la forme sphérique des particules métalli ques.

b) - 2D

Des microstructures idéales 2D, plus simples a mailler, ont auss été envisagées. Ces maill ages ont été
rédisés avec pour base une cdlule carée ontenant une particule méallique drculaire. Pour I'éude de la
fraction surfacique, |es particules méalli ques ont des rayons variables (figure 11-5) pour représenter des fractions
surfaciques de 1 a 50%.

Pour des raisons de symétrie, seulement un quart de la cdlule globale est nécessaire powr les calculs
microméaaniques. Pour toutes ces microstructures en 2D, un arrangement périodique de cel ules identiques a été
supposé, en imposant aux lignes externes de demeurer paraléles a dlesmémes, de facon analogue aux
microstructures idéales 3D. Dans la diredion perpendiculaire a la célule une condition de déformation plane

généraliséea étéimposee

53



Chapitre Il : Contraintes résiduell es dans des cermets Alumine Chrome

@ (b) (©)
Figurell-5: microstructuresidéales 2D (a) 1% (b) 20% (c) 40% fraction surfacique

A-2.2 Microstructurerédl es
a) - Obtention d un maillage 2D

Un maillage de la microstructure rédle en 2D a éé réalisé a partir d’une image obtenue en microscopie
dledronique abalayage. Cdle-ci est seuillée pour distinguer les particules et la matrice Un algorithme de
traitement d’'images développé a I'aide du logiciel Aphdion [Aphe0Q] déermine les contours des interfaces
chrome/alumine, permettant ains a I’ utilitaire de maillage de SYSTUS [Syst01] de réaliser un maillage des
particules et de la matrice (voir figure 11-6). La taille de la cdlule a éé fixée a cinq fois la portée du
covariogramme de I’image dont est isue la partie utilisée pour le maillage [Serr82]. Ce mvariogramme et
donné sur la figure 11-7. Le principe du covariogramme et de mesurer les écats de surface (ici cdle des
particules) entre une image @ la méme image Iégérement décalée de quelques pixels. Il est ains posshle de
déterminer la surface pour laquelle la différence antre les deux images est sensiblement laméme. La portéede la
microstructure est définie mmel' intersedion dela curbe avec son asymptote.

Le maillage a ééréalise de maniére aohtenir des édéments relativement fins a proximité des interfaces
tout en conservant des temps de calcul raisonnables (de I’ ordre d’ une journée CPU).

(@ (e)

Figurell-6: (a) image MEB dela microstructure, (b) zone séledionnée (c) image seuillée (d) Maillage complet de la celule
(e) maillage des particules
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Figurell-7 covariogramme de I'image MEB.

La cdlule de cdcul est ici supposéelibre de se déformer. Un cdcul effectué avec une hypothése de
périodicité n'a pas montré de diff érences majeures aur les champs locaux de wntraintes (de 100 & 200 MPa sur
les composantes du tenseur des contraintes) qui seront analysés par la suite. Comme précélemment, une

hypothése de déformation plane généralisée &t utilisée

b) - Obtention d un maillage 3D

La microtomographie par rayons X permet de recnstruire le volume aalysé en 3D, comme nous
I’avons déait dans le chapitre I. Le principe du stockage des informations de microtomographie est un
découpage du volume analysé en domaines de 1 pm?>. A chaque voxel correspond wn niveau de gris. Lorsque le
niveau de gris permettant de distinguer les deux phases, a ééfixé, il est possble d' attribuer & dhague voxel (de 1
micron d aréte) une phase ou une autre (alumine ou chrome) en fonction de son niveau degris.

Pour passr des données isaues de la microtomographie au maillage 3D de la microstructure, il faut
construire un volume éuivalent a ceui séedionné, discrétiser ce volume en cubes dont la taille et équivalente
a chaque voxe et attribuer a chacun de ces voxels les propriétés du chrome ou de I’ dumine (voir figure 11-8)

Le probléme du maillage de la microstructure en 3D est le méme que ceui lié ason observation.
Comme une partie des particules ont une taille inférieure & 1um?, les images isaues de la microtomographie ne
reflétent pas exactement la microstructure rédle. De plus|’ utili sation d’ éléments cubiques impose des conditi ons

de ontinuité particuli éres aux interfaces, avecdes snguarités aux sommets des cubes.
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@ T

Figurell-8 : exemple de maillages de la phase métallique réalisé a partir des données de la microtomographie; les
dimensions totales des Dnes sd ectionnées ont (a) 39x42x14unt et (b) 40x40x40um®, seuls les é éments asociés au

chrome sont représentés.

Pour les cdculs de mntraintes rédisés sur la microstructure rédle en 3D, la cdlule est libre de se
déformer. En effet, en raison de @pacités de cdcul, pour le moment insuffisantes, il n'a pas éé possble de
prendre en compte des conditions de périodicité, ni un volume suffisasmment grand pour étre représentatif de
I”’ensemble de la microstructure. Les volumes #ectionnés ont donc des zones particuli éres de la microstructure.
Toutefois différents types de zones ont éé choisis comme |’ environnement d' une « grose » particule de chrome

figure 11-8 (a) ou un ensemble de petites particules de chrome figure -8 (b).

Pour tous les cdculs, les interfaces métal-céramique ont &é mnsidérées comme parfaites. Les résultats
des calculs correspondant aux noeuds de I’ interface alumine-chrome ne sont pas représentés, en raison du fait que
nos maillages ne sont pas suffisasmment fins prés des interfaces. Les calculs ont rédisés dans I’ hypothése des

petites déformations en supposant un éaouissage i sotrope.
A-3 - Champs de oontraintes locdes

Dans cdte partie, les contraintes résiduelles dans le composite alumine-chrome générées lors du
refroidissement de 1450°C (température de frittage) a la température ambiante sont cdculées. Tout d'abard, les
microstructures idéales ont éudiées pour mettre en évidence les effets de la fraction volumique € de la
plasticité des particules métalliques sur les contraintes internes. Comme la microstructure rédle est modédlisée a
partir d’une image 2D, nous hous intéreserons aux dfférences entre des modées 2D et 3D dans une semnde

éape. Enfin le @as delamicrostructurerédl e sera é&udié en 2D et 3D.

A-3.1 Microstructures idéales 3D

a- Evolution des contraintes en fonction delatempérature
Pour bien comprendre les éats de mntraintes résiduelles aprés refroidissement, nous anaysons d'abord

I'évolution des contraintes en fonction de la température. Consdérons le @as d'une distribution de particules
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sphériques correspondant a une fraction volumique de 20% de crome. |l est possble de suivre I’ évolution des
contraintes en fonction de la température pour certains points particuliers : le @ntre de la particule métallique, le
premier noaud du maillage situé apres I'interface dans la matrice & le noaud au bad de la cdlule. Comme le
montre lafigure [1-9.

Pour la présentation des résultats, nous avons choisi d'utiliser la mntrainte hydrostatique (6,,=0y/3),
car ele représente la triaxialité des contraintes et la ontrainte de Von Mises (0e=((3/2)0ijoij)1’2) ca Nnous nous
intéresons a la posshilit € de déformation plastique du chrome qui peut influencer le omportement ultérieur du

composite a la fisauration. Nous présentons auss |’ évolution de la déformation plastique éuivalente wmulée

(eP =J’ds P avec deP = (2/3 dede )uz) al’interface (premier noaud dans le chrome.).

3000 1.0%

2500

T 0.8%

2000
o-e‘bord

[
°©
=]
£
E 1500 | O interface ;
= T06% =
~ (=
8 @
< 1000 A Om,chrome ©
= S
= 104% S
S 5001 04% .9
© £
O chrome S
01 w—
N
Om,bord T02% O
500 - O interface
"_’%
-1000 T T T T : X *—% 0.0%
0 200 400 1000 1200 1400

600 . 800
Température (° C)

Figurell-9: éwolution en fonction de température des contraintes de Von Mises et hydrostatique pour trois points
particuliers d'un maillage sphére dans cube, contenant une fraction volumique de 20% de cdrrome

On a onsidéré de facon un peu arbitraire, 1450°C comme éant la température ou les contraintes ont

totalement relaxées. Généralement, on considére, de facon également arbitraire, qu' il existe de larelaxation dans

I' dumine polycristalline jusgqu’ a 1200°C [Munr97, Wach61] en raison de la présenced une phase vitreuse entre

1200°C et 1450C et des glissments aux joints de grains. Ces phénoménes n' éant pas pris en compte, hous
avons glivi le g/cle de refroidissement du composite, son influence sur les niveaux de ntrainte est analysée @
annexe 2. Pendant le refroidissement, comme la contraction thermique du chrome est plus importante que cédle
del’aumine, cdui ci et misen traction tandis que I’alumine et en compresson.

Dans I'alumine, entre 1450°C et 150°C, la mntrainte de von Mises augmente pour atteindre son plus
haut niveau a 150°C, ensuite, el e diminue faiblement en raison des variations respedives des coefficients de
dilatation thermiques des deux phases (figure 11-3). Lorsgue la transition magnétique du chrome intervient, un
léger changement du sens de variation de la cntrainte de Von Mises est observé. Au bord de la cdlule, la
contrainte de von Mises a un niveau beaucoup dus faible mais suit une évolution similaire. Au centre de la

particule de chrome, la @ntrainte de von Mises reste nulle durant tout le refroidissement, du fait d un état de
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contrainte hydrostatique. De faibles déformations plastiques (inférieures a 0,04%, donc négligeables) sont
générées dansle chrome au cours du refroidissment entre 1250°C et 300°C.

L’ évolution de la mntrainte hydrostatique dans le chrome é I'alumine est en accord avecles variations
respedives des coefficients de dilatation thermique des deux phases. Le dirome est en traction et I’alumine en
compresson. Comme pour la ntrainte de Von Mises, la contrainte hydrostatique augmente jusqu' a 150°C puis
diminue, latrangti on magnétique a galement un effet sur son évolution.

Dans la plupart des cas qui seront éudiés par la suite (en particulier ceux correspondant a des
géométries convexes), les contraintes de Von Mises et hydrostatique ont des évolutions smilaires avec la
température, seulsles niveaux des contraintes différent. C' est pourquoi les résultats suivants ne wncerneront que
les profils de @ntraintesrésiduelles (a20°C).

L’ évolution des contraintes le long d'un axe, a 20°C, dans le @s d'un maillage sphéere dans cube

contenant une fraction volumique de 20% de chrome est donnée sur lafigure [I- 10.
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Figurell-10 : Evolution des contraintes le long d’un axe dansle cas d’ une sphére de chrome dans un cube d’ alumine (20%
volumique)

Au centre de la particule de chrome, un éat de mntrainte hydrostatique avec g,; 0o ,, 0045 (0=0)

est observé, I' éat de contrainte s écate de |I' éat hydrostatique quand on s approche de |' interface métal-
cé&amique @ la contrainte de Von Mises augmente. C'est également prés de I'interface que le chrome et
déformé plastiquement. Cet effet est di a I'interaction entre particules comme nous le discuterons
ultérieurement.

Dans I'alumine, 0, est en traction adors que 0, € 033 sont en compresson (0,,=033). Les niveaux de
contraintes diminuent lorsque I’on s @oigne de I'interface comme on peut le voir auss pour la @ntrainte de
Von Mises. Notons auss que o, reste devée au bard de cdlule en raison de I' interaction avec les particules
voisines. La contrainte hydrostatique et en compresson et son niveau est quasiment constant a —350 MPa le
long de I’axe. Une simulation effectuéesur un maillage plus fin (annexe 2) a permis de montrer que nos résultats
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ne sont pas tres endbles alataille des déments et que I'on peut se permettre une extrapolation des profils des

contraintes obtenus dans chaque phase au niveau de l'interface

b - Effet de lafraction volumique

Les composites alumine chrome, daborés par mécanosynthése, peuvent contenir des fractions de
chrome dlant de 9% a 36% [Guic98b]. Pour anayser I'effet de la fraction volumique sur les contraintes, les
calculs ont éérédisés aur des maillages représentant diff érentes fractions volumiques. La figure l1-11 montre les

évolutions des contraintes le long d’ un axe pouwr les cas 20 et 40%.
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Figurell-11 : Effet dela fraction volumique, particules sphériques

La comparaison des différents résultats montre que I’augmentation de la fraction métallique (de 20 a
40%), donc I'amplification de I'interaction entre particules conduit a une aigmentation de la @ntrainte de Von
Mises al’interface L’augmentation de la contrainte de Von Mises est également visible au bard delacdlule en
raison de la présence des particules voisines. La compresson, dans |’ alumine, augmente passant de -350 a—1500
MPa. Dans la particule métallique, 1a @ntrainte hydrostatique diminue (de 1250 a 950 MPa). La déformation
plastique atteint 0,3%, cdle-ci restant localistée al’interface Toutefois, la fraction de particule déformée
plastiquement augmente avec!’ interaction entre les particules.

Pour une fraction volumique faible (1%), les niveaux de @ntraintes sont comparable a cex du modéle
de Scherer [ScheB6] correspondant au cas d' une particule de métal sphérique incluse dans une sphére d’alumine
comme le montrent les valeurs du tableau II-1 (dans ce @s, il n'y a pas de déformation plastique des particules

qui sont dans un état de mntrainte hydrostatique)

Modéle périodique 3D Modéle de Scherer
Ohydrostatique — Particule 1497MPa 1479MPa
OvonMiss — iNterface 1870MPa (extrapol €) 1778MPa

Tableau I1-1 : comparaison entrele mode e périodique 3D et e modéle de Scherer
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¢ — Effet du comportement méaanique du chrome

Afin d éuder I'effet de I'acoommodation plastique du chrome sur les niveaux de ntraintes, des
calculs ont éé rédisés en considérant un comportement éastique pour le chrome. Avec I'augmentation de
I'interaction entre particules, des contraintes déviatoriques apparaisent dans les particules, comme le montrent
les profilslelong dun axe delafigure [1-12 pour une microstructure correspondant a une fraction volumique de
40% (pour exacerber les effets).
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Figurell-12 : profils de contraintes pour un comportement élastique « éastoplastique du chrome (particule sphérique 40%
volumique)

Ces contraintes conduisent a I'apparition de déformation a I'interface méta-cé&amique. Cette
déformation plagtique atteint 0,3% a 20°C dans le @s de la fraction volumique de 40% de méal.
L' accommodation plastique du chrome mnduit a une augmentation de la compresson dans I' alumine &t une
faible diminution de la contrainte de Von Mises par rapport au cas ou les deux phases sont dastiques. Comme
attendu, les contraintes dans le chrome sont relaxées et la contrainte de Von Mises diminue pour atteindre un
niveau en accord avec la limite d' éasticité dans la zone plagtifiée L’ utili sation d autres variations de la limite
d’ dagticité aveclatempérature, comme éudié dans|’annexe 2, change peu les niveaux de déformation plastique
calculés. De méme, la variation du coefficient d’' éaouissage, du chrome ne modifie pas de facon sensible le

niveau de déformation plastique dansle cdrome.

A-3.2 Comparaison entre modéles 2D et 3D

Jusqu' a présent, seules les microstructures modéles en trois dimensions ont éé éudiées. Par la suite,

I"analyse de la microstructure rédl e sera auss faite en 2D. Etant donné les différences de nditions aux limites
en 2D et 3D, cdaimpli que des modifications des champs de @ntraintes. Les diff érences entre modéles 2D et 3D
sont discutées dans la littérature pour les matériaux composites, mais le plus uvent par rapport a la prévision
du comportement macroscopique du composite (par exemple en traction [lung95, Lipp97). L’incidence de

I"hypothese 2D sur les champs locaux est peu explicitée[BohmO0Q]. Pour la quantifier, nous avons effedué des
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calculs sur des microstructures 2D correspondant a diff érentes fractions surfaciques de chrome, comprise entre 1
et 40%.

Pour analyser I'évolution des contraintes en comparaison avec les microstructures idédes 3D, un
maillage en 2D a été rédise en conservant le méme rapport taille de ceélule/rayon de particule (e maillage 2D
correspond a une mupe guatoride du maillage 3D). Pour une fraction volumique de 20%, ce maillage
correspond a une fraction surfacique de 41%. Les profils de cntraintes résiduelles montrent que la particule
n'est plus dans un état quasi-hydrostatique & dans le s d' un comportement éastoplastique du chrome, cda
implique une déformation plastique non négligeable de I'ensemble de la particule (0,22%) (figure 1l-13). Cette
déformation plastique eiste dans |I’ensemble de la particule @ n’est plus, comme dans le @as 3D, uniquement
localisée a I'interface Un faible gradient de déformation plastique est observé prés de l'interface 1l faut
souligner que méme pour une fraction surfacique faible (1%), il existe une déformation plastique non
négligeable du chrome (0,2%) due ala condition limite.

Dans|’alumine, les profil s de cntrainte sont semblables, maisleurs niveaux sont plus élevésen 2D : la
contrainte de Von Mises augmente @ la cmpresson dans I'alumine augmente éalement. Des différences de
niveaux de mntrainte hydrostatique sont auss observés dans le chrome.
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Figurell-13: profil de contraintes résiduelles et déformation plastique pour des microstructures idéales 2D et 3D
Nous avons auss montré que I’augmentation de la fraction surfacique en 2D produit les méme dfets

gue I'augmentation de la fraction volumique en 3D, c'est-a-dire une aigmentation des niveaux de ntraintes

dans|’aumine & une augmentation dela déformation plastique dansle crome. (figure 11-14)
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Figurell-14 : effet dela fraction surfacique pour des microstructures idéales 2D

Nos résultats ont montré que les analyses 2D peuvent donner des indications quant aux évolutions de
champs locaux avec différents paramétres comme la fraction volumique ou le mmportement mécanique du
chrome, mais conduisent a surestimer la taill e des zones plagtifiées et les amplitudes de déformation plastique

dansle chromeains que les niveaux de mntraintes dans|’aumine.

A-3.3 Microstructuresrédl es 2D

Les calculs ont &é dfecdués sur différentes microstructures correspondant a des échantillons contenant
9, 21 et 36% volumique de cirome. Les figures I1-15 et 11-16 cbnnent les éats de contraintes (hydrostatique &
de Von Mises) et de déformation plastique awmulée a20°C pour des microstructure mntenant 21% et 36% de
chrome respedivement.

L' observation desisovaleurs de mntraintes et de déformation sur les microstructure rédl es montrent des
hétérogénéités de la mntrainte hydrostatique dans la matrice avec des zones en compresson et d autres en
traction. Des niveaux élevés pour la @ntrainte de Von Mises nt visibles dans les zones ou les particules ont
une forte interaction. Des gradients de déformation plastique sont également visibles dans les particules de

chrome, en particulier aux endroits ou les particules présentent des concavités.

Pour analyser plus finement ces champs locaux de ntraintes, nous avons choisi trois stuations
particuli éres de la microstructure a 21%.
* uneparticuleisoléeayant une forme globalement circulaire, comme la particule A
*  des particules proches les unes des autres, augmentant aing la fraction locale de méd (particule B
et C)
*  des particules présentant des concavités (particule C)

Des profil s de mntraintes ont é&é tracés atravers ces particules.
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Figurell-15: isovaleurs des contraintes (en MPa) et de la déformation dastique pour une microstructure réelle mntenant
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Figure I1-16 isovaleurs des contraintes (en MPa) et dela déformation plastique pour une microstructure réelle contenant
36% de dirome
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Cas d'une particule ayant une forme globalement circulaire

Lafigurell-17 montrel’ évolution des contraintes a travers une particul e globalement circulaire.
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Figurell-17 : profil de contraintes & déformation pastique pour une particule quasi circulaire
(issue dela microstructureréelle 21%) (particule A)

Dans|’alumine, la ontrainte de Von Mises augmente lorsqu’ on se rapproche de I’ interface, comme
pour la microstructure idéal e contenant des particules circulaires. La contrainte hydrostatique, du coté 1, est en
compresson maisle niveau de antrainte n’ est pas constant ; la variation est plus snsible que dansle @sidéal.
De plus, du cété 2, la particule présente une | égére mncavité cequi entraine que la mntrainte hydrostatique est
en traction proche del’ interface puis passe en compresson, comme hous le verrons ultérieurement.

Dans la particule de dirome, la contrainte de Von Mises est constante a un niveau proche de 150 MPa,
la @ntrainte hydrostatique est également constante a 1100 MPa. Pour la déformation plastique, un gradient plus
élevé est observeé que nous attribuons auss alaforme dela particule. Le niveau maximal atteint 0,4%.

Les digtributions de cntraintes dans le cas de cate particule sont proches de cdles oltenues pour un
arrangement périodique de particules circulaires 2D éudiés précélemment avec des différences liées a la

géométrie locale de la particule non parfaitement circulaire.

Cas de deux particules en forte interaction

Ce @s, illustré sur la figure 11- 18, concerne des particules métaliques, ayant des formes globalement
convexes, proches|’une del’autre.

Du c6té 2, I’évolution des contraintes est proche de cdle précéemment éudiée (particule drculaire
isoléd. Du cbté 1, le niveau de la contrainte de Von Mises reste mnstant, probablement en raison des effets de
bords, qui dans ce @s ont libres de se déformer. Entre les deux particules, I'augmentation des contraintes est
tres ensible, la @ntrainte de Von Mises atteint 3000 MPa @ la compresson augmente fortement avec la
contrainte hydrostatique qui atteint —1250 MPa. Les effets de I’ interaction entre particules sont donc similaires a

ceaux observeés pour des microstructuresidédes.
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Pour la particule de chrome B (ayant une forme quas circulaire), les niveaux et les évolutions de
contraintes ont similaires au cas précdent ; la présence du gradient de déformation plastique et due a
I’interaction entre les particules, comme dans le cas de microstructures idédes 2D et 3D. Pour la particule C, la
contrainte hydrostatique et & un niveau moins devé, mais surtout la déformation plastique présente des
évolutions complexes qui sont une onsaquence de I’ interaction entre les particules mais également de la forme
delaparticule.
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Figurell-18: profil de contraintes & déformation pastique pour deux particul es proches

(issue dela microstructure réelle 21%) (particules B et C)

Cas de particules présentant des concavités
Cette @nfiguration donne des champs de wntraintes locales caractéristiques (figure 11-19). La

contrainte hydrostatique pase e traction dans I'alumine @ ced dautant plus que I'on se rapproche de

I'interface
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Figurell-19: profil de contraintes & déformation pastique pour une particule concave (issue de la microstructureréele

21%) (particule C)
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Le niveau de déformation plastique dteint un maximum de 3% et ce maximum n’est pas localisé a
I'interface Nous reviendrons plus tard sur les gradients de déformation plastique observés. La contrainte de Von
Mises a un niveau élevé prés de I'interface Dans la matrice @ plus loin de la particule, son évolution est

perturbéepar les particules voisines (cité 2).

A-3.4 Microstructures idéales 3D avecdes morphol ogies complexes

L’examen des champs de @ntraintes locales des microstructures rédles 2D, montre dairement que la
morphologie mncave des particules métalliques modifie les contraintes internes en faisant passer la @ntrainte
hydrostatique en traction dans I’alumine et en augmentant les niveaux de déformation plastique dans les
particules. Pour sasarer quil sagit effectivement d effets liés a la morphologie des particules et non au
caractére 2D de la simulation, des particules 3D de forme @ncave ont é&é spédaement modédli sées. Pour les

trois types de particules envisagées ci aprés, une fraction volumique proche de 20% a éé respedée

a Maillages émentsfinis
Nous avons "dessné' des particules métalliques présentant différentes concavités (figure 11-20), les

différences étant principalement marquées par le signe de cél es-ci.

z

N
X

Particule| Particulell Particule |l

Figurel1-20 : particules concaves pour des microstructures idéales 3D
(a) particules entiéres (b) cellules pour le alcul

Certains paramétres caractéristiques de leur morphol ogie sont résumés dans e tableau |1-2, ce sont :
le signe du rayon de @urbure dansle plan xOz
le signe du rayon de @urbure dansle plan yOz
I”ouverture de la particule (distance par rapport al' axe) lelong del’ axe Ox

les axes de symétries, S'il en exige.
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Particule| Particulell Particulelll
R (plan xOz) <0 <0 <0
R plan (yOz) >0 00 <0
Ouverture Croissnte Constante Constante
Axe de symétrie Oz Aucun Ox

Tableau |1-2 : parameétres géométriques des particul es concaves

Pour ces microstructures, un arrangement périodique de particules est pris en compte.

b- Résultats

Les évolutions des contraintes et de la déformation plastique sont données aur la figure 11-21 pour la
particule |, figure 11-22 pour la particule |1 et figure 11-23 pour la particule I11. Les profils ©ont donnés le long de
I’axe Ox ou se trouve la concavité, sur les autres axes le mmportement des contraintes est smilaire & cdui de
particules convexes précéemment étudiées, a cause de la forme des particules sur ces axes.

Dans le chrome, I" évolution des contraintes de Von Mises est laméme dans les trois types de particules
. la ontrainte est constante dans la particule, mais n’est pas nulle au centre mme dans le @s d'une particule
convexe (sphérique). De plus, la déformation plastique affecte I’ ensemble de la zone concave de la particule &
n’est plus uniquement localisée al’interface Le niveau de la mntrainte de Von Mises est plus faible dans le as
delaparticule | (=80 MPa) que pour les deux autres (=150 MPa), avec éalement des évolutions différentes de la
déformation plastique. Dans la particule I, le maximum de la déformation plastique se situe au centre de la
particule dors que dans les particule Il & 1lI, la déformation plastique maximale se situe al’interface, comme
dansle @as d' une particule mnvexe. On peut noter qu’ un gradient similaire a céui de la particule | a éé observé
dans le @s de la particule C de la microstructure rédle 2D (figure 11-22). La ontrainte hydrostatique est en
traction dans les trois particules et son niveau est constant, de I’ ordre de 1000 MPa, avec une tendance a une

|égére déaoissance prés del’interface
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Figurell-21 : profils de contraintes et déformation plastique pour |a particule concavel
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Figurel1-22 : profils de contraintes et déformation plastique pour la particule concave ll
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Figurel1-23 : profils de contraintes et déformation plastique pour la particule concave Il

Dans I’alumine, I’ évolution de la @ntrainte de Von Mises différe selon les types de particules. Dans le
cas de la particule |, le omportement de la ntrainte de Von Mises est similaire a céui observé pour les
particules convexes (fort niveau de contrainte al’interface & une déaoissance de la ontrainte au fur et a mesure
del’éoignement de I’interface)

Pour la particule I, le cmmportement de la ontrainte de Von Mises differe fortement du précélent. Il
est plus faible @ varie relativement peu tant que I’alumine et partiellement enveloppée de chrome (x<0,6).
Lorsgue x est supérieur a 0,6, le niveau de la @ntrainte de Von Mises augmente jusgu’ a une valeur de 1840
MPa. Cette augmentation est lerésultat de I’ interaction avecles particules voisines.

Dans le cas de la particule 1, I'évolution dela mntrainte de Von Mises est similaire a cdui de la
particule I1. La contrainte alopte un profil moins constant a I’ intérieur de la particule avec une augmentation du
niveau a partir de I'interface jusqu' a un maximum a 500 MPa puis une déaoissance lorsque |’ ouverture de la
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particule aigmente. Pour x>0,6, en dehors de la particule, le niveau de la mntrainte de Von Mises augmente de

nouveau jusqu' a2150 MPaau bad dela cdlule. Il existe également une forte interaction entre les particules.

Pour la contrainte hydrostatique, dans le cas de la particule |, le comportement est similaire acdui des
particules convexes. La contrainte est en compresson et elle reste mnstante le long de I’ axe a un niveau proche
de -310 MPa, valeur proche de cdle obtenue dans le s d'une particule mnvexe mntenant également 20%
volumique de cdrome. Pour la particule 1, la contrainte hydrostatique est en traction prés de I’interface son
niveau dminue pour atteindre un état de cmpresson lorsgue I’ influence de la particule est moins snsible. Pour
la particule 11, comme dans le @as précédlent, la @ntrainte hydrostatique et en traction. Le niveau de la
contrainte, prés de I'interface est proche de céui observé dans le chrome (=850 MPa) et reste globalement
constant. Lorsque la position sur |'axe arrespond a une augmentation de I’ ouverture de la particule, le niveau de
la mntrainte hydrostatique diminue. En raison de |’ influence forte des particules voisines, le niveau atteint par la
contrainte hydrostatique au bord dela cdlule et tresfaible (-30MPa).

La présence de mncavité, asociée a une éolution non croissante de I'ouverture de la particule,
entraine le passage de la mntrainte hydrostatique en traction prés de cdte cncavité. Mais ce phénomeéne
nécesste éalement un comportement éastoplastique du chrome. En effet, lorsque le chrome a un comportement
dlagtique, la mntrainte hydrostatique reste en compresson comme I'illustre la figure 11-24. Le niveau de
compresson est faible dans la zone englobée par la particule @ augmente lorsque I'influence de la particule
diminue. Dans 1" alumine, I’ évolution de la mntrainte de von Mises est similaire au cas éastoplastique, seuls les
niveaux dfférent. Dans les particules de drome, les gradients de wntraintes de von Mises élevés dans le @as
élastique (qui conduisent d' ailleurs au gadient de déformation plagtique dans le s éastoplastique) sont bien

visibles. Le méme type de comportement est observeé pour la particule ll.
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Figurel1-24 : Profils de contraintes et déformation plastique pour la particule mncave |11 avec un comportement élastique
et dastoplastique du chrome
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Pour mieux comprendre cequi se pass dans la zone mncave des particules, il est nécessaire d’ analyser
I' évolution des composantes du tenseur des contraintes. La figure 11-25 présente |I' évolution des différents

composantes lelong del' axe Ox powr un comportement dastique @ éastoplastique du chrome dans la particule
.
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Figurell-25: dii lelong cel'axe Ox pour la particulelll.

Dans la particule, pour un comportement élastique, les trois composantes nt en traction mais|' éat est
loin d é&rehydrostatique, méme au centre de la particule. Avec un comportement éastoplastique pour le chrome,
I' ensemble de la particule est déformée plastiquement et les contraintes sont relaxées permettant d' obtenir un état
hydrostatique plus uniforme dans la particule. Dans|' dumineg; passe e traction et 0, augmente permettant le
passage del' alumine en traction, preés dela mncavité. En dehors dela particule @ avecl' influencedu bord de la

cdlule, la ontrainte hydrostatique diminue. Pour la particule Il, des évolutions smilaires des composantes des
contraintes sont observées dans la particule d pres de la concavité.

Remarque : On peut se demander s le mmportement observé dans la concavité est lié au fait que dans cete
zone, I' alumine est partiell ement englobéedans le chrome. En fait, méme dansle as extrémeou |I' alumine serait
complétement incluse dans le chrome, elle serait toujours umise a des contraintes de cmpresson, comme

nous!' illustrons en annexe 3. C' est lagéométrielocale qui joue un réle prépondérant sur le champ de mntrainte.

A-3.5 Microstructurerédl e 3D

A partir des analyses tomographiques, il a &é possble de mener le méme type de @lcul sur des zones
de la microstructure rédle 3D maillées par ééments finis comme nous I' avons déait précélemment. La figure
11-26 représente les iso-surfaces et des coupes de la microstructure permettant de visuaiser les évolutions de
contraintes et de déformations plagtique respedivement pour une zone contenant esentiellement une grosse
particule @ son environnement et une zone mntenant une répartition de petites particules. Les coupes présentées
sont perpendiculairesal’ axe z & correspondent a diff érentes hauteurs par rapport au gan de base.
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Figurel1-26 : isocontraintes et isodéformation pour des coupes faites dans une microstructurerédle 3D —

Plan ce mupea 1 4, 7, 10 et 13um- Volume autour d une particule de chrome - taille dela zone : 39x42x14un?®

Ladistribution des contraintes montre que le chrome est soumis a un éat de mntrainte hydrostatique en
traction tandis que I'alumine est globalement en compressgon. |l est tres intéressant de noter que localement, a
proximité des particules, lorsque cdles-ci présentent des concavités, on retrouve un éat de traction dans
I'dumine qui diminue quand on séoigne de la particule, comme dans le cas de microstructures idédes
présentant des concavités. Le niveau de mntrainte de traction peut atteindre localement 500 MPa, comme pour
les particules concaves idéales. Les niveaux de wntraintes de traction dans les particules (=1000MPa) sont auss
proches de caix ohtenus dans les particules idéales concaves (et inférieurs a caix calculés pour des particules
sphériques). Il faut auss souligner que pour ces calculs, il n'y a pas de onditions de périodicité cequi modifie
également les états de mntraintes en particulier prés des bords.
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Concernant la ontrainte de Von Mises, el e et sensiblement constante dans les particules de chrome &
son niveau est en acoord avec I'évolution de la limite déasticité @ de la faible déformation plastique présente
dans le dirome entre 0,02% et 0,60%. La déformation plastique du chrome n'est pas uniforme & des gradients
peuvent apparaitre cmme dans le @s des microstructures idéales. Dans I'alumine, notons que le maximum de la
contrainte de Von Mises n'est pas stué al'interface Du fait de la morphologie des particules, ladistribution de la
contrainte de Von Mises est complexe & son évolution est similaire & cdle observée pour les microstructures

idéales concaves.
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Figure 11-27 : isocontraintes et i sodéformation pour une coupe faite dans une microstructure réelle 3D — Plan de coupe a 1,
4,7,10, 13 et 16um Répartition de petites particules de chrome - taille dela zone : 20x20x20unt

Ces résultats permettent donc de cnfirmer les principaes caractéristiques des champs de @ntraintes
déja mise en évidence par les smulations aur lesmicrostructuresrédles 2D et sur les microstructures idéales 3D.
Mais éant donné que la microstructure rédle a une taille bien inférieure & cle de la résolution de la
microtomographie, voir le chapitre |, dune part et que d'autre part la taille du vdume anaysé et relativement

faible, lesrésultats sont a prendre avec précautions pour |'asped quantitatif.
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A-4 Contraintes moyennes dans les phases

Les calculs microméaniques ont permis d’ analyser les champs locaux et leurs hétérogénéités dans les
deux phases. Dans la deuxiéme partie de ce tapitre, les contraintes moyennes dans chacune des phases sont
déterminées expérimentalement par diffraction des rayons X. Il est donc nécessaire de nnaitre les contraintes
moyennes calcul ées, afin de pouvoir les comparer al' expérience

L es contraintes moyennes dans chacune des phases nt calculées a partir des contraintes sur chacun des
éléments du maillage @ de son volume (ou sa surface pour les cas 2D). La @ntrainte hydrostatique moyenne
calculée pour les différentes microstructures est reportée sur les figures 11-28 et 11-29 en fonction de la fraction

volumique de dirome.
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Figurell-28 : contraintes moyennes dans le chrome
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Figurell-29 : contraintes moyennes dans|’alumine
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Pour les microstructures idédes 3D (particules ghériques), on note une déaoissance de la @ntrainte
hydrostatique de traction dansle chrome @ une augmentation de la contrainte hydrostatique de compresson dans
I’alumine, toutes deux sensiblement linédres. Les évolutions ont similaires pour les microstructures idédes 2D
avec des niveaux en traction plus faibles dans le chrome & plus élevés en compresson dans I'dumine
conformément a nos analyses antérieures (figure 11-13. De plus, pour le chrome d I’alumine, cette é/olution est
proche de cdl es données par e modéle de Mori-Tanaka pour les contraintes moyennes dans les phases [Mori 73,
Tayao(].

Pour les microstructures idédes 3D avec des particules concaves, la contrainte hydrostatique de
compresson dans I' alumine est d'autant plus faible que les zones umises a des contraintes de traction sont
étendues. En effet, dans le @s de la particule 1l la fraction volumique d’alumine soumise aune @ntrainte de
traction est de 18% alors qu elle n’est que de 3% pou la particule 111, comme il ressort de la figure 11-30.
Simultanément, on note une diminution de la traction dans le dirome. La méme tendance est observée sur les
simulations rédles isaies de la tomographie. Notons que la microstructure composée d’'un arrangement
périodique de particules concaves n' est guére représentative de lamicrostructurerédl e ex moyenne.

Pour les microstructures rédl es 3D, les résultats sont dispersés esentiellement en raison du fait que les
volumes analysés ne sont pas représentatifs de I’ensemble de la microstructure. Si on considére les volumes
contenant esentiellement une grose particule @ son environnement, on note une contrainte hydrostatique en
compresson dansl' alumine assez faible, voire une mntrainte en traction, ced a ause de lafraction dalumine en
traction qui peut atteindre 60%. Dans le s d’une répartition de petites particules (représentant une fraction de
17%), la contrainte hydrostatique et également faible, mais en compresson. Pour le chrome, la contrainte
hydrostatique reste en traction autowr de 1000 MPa.
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Figurel1-30 : influence dela fraction volumique d'alumine en traction sur |es contrai ntes moyennes
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B - Déermination expérimentale de mntraintes par diffradion des Rayons X dans des

cermets alumine chrome
B-1 - Théorie — Méthode

La détermination des contraintes par la diffraction des rayons X ou des neutrons sont des techniques
largement utilisées pour divers types de matériaux [Reim99]. En fonction des matériaux, ces deux techniques
complémentaires [Watt96, Wern00] permettent de déterminer les contraintes en surface pour des matériaux
absorbants aux rayons X, ou plus en profondeur pour le s des neutrons [Fior00, Maju88, Pyza96, Chodd9] ou
des matériaux peu absorbants vis-a-vis du rayonnement X [Rupp89 Levi94, Hehm95]. D'autres techniques
existent pour la détermination des contraintes en surface, comme I'indentation de type Sharp [Carl01, Sure98] ou
I'indentation de Hertz [Robe99].

La déermination de mntrainte par diffraction des rayons X repose sur la modification des paramétres
de mailles des phases en fonction des contraintes appliquées ou résiduell es. Ains a partir des diffractogrammes,
en mesurant le changement de position des pics par rapport a un état non contraint ou de référence, il est posshle

d’en déduireles contraintes appli quées ou résiduell es [Noya87, Mach61].

Généralités aur laméthode des $n2 [Noya87, Mach61, With95

Pour expliciter les relations entre mntraintes et déformations, on considére 2 repéres, tels que ceui
déait sur lafigure 11-31, lerepére de lapiece & X4, X, X5° et lerepére X, X, Xs. Xi® est un repéreliéala
diredion de détermination des contraintes obtenu par une rotation d'angle ¢ autre de I'axe X5°. i est ladiredion
de mesure de la déformation (normale au plan hkl), ) éant entrel'angle la diredion i et I'axe X35°. Une fois les
distances réticulaires déterminées a partir de la position des pics de diffraction, la déformation dans la diredion

dgy —d
A, est obtenue par &, =%
0

ou dy, est ladistanceréticulaire du dan (hkl) dans un état déforme & d, la distance réticulaire du plan pour un

état non déformé. Cette distance et déterminée apartir de la positi on des pics de diffraction par laloi de Bragg

2d,,, Sin6 = A
?(39 :X3(P
Y /n/' X,
X,P
¢
X,P .
X

Figurell-31: repére XPliéa piéce X?liéala drection de mesure
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Dans le repere lié alapiéce(X:, X,P, X3P), s le matériau est isotrope & homogéne, dans le domaine

dlastique, ladéformation dansune direcion ¢ Y est donnéepar larelation :

Epy = %Szl(% ‘033)5i”2¢' + 033+ (013089 +0235in¢)sin2¢/J+ Silo11+ 025+ 033

Oy = 0110052 ¢ +0o, sin? ¢ + 204, Sing cosp

sin@
s¢¢,=In - . 4
d, sing,

S, et S, sont les constantes é asti ques radiocristal ographi ques.

Etat triaxial de ontraintes
Dans un étet triaxial de @ntrainte, e tracé de g4, en fonction de sin? Y, pour un angle ¢ donné, donne
une dlipse, la pente de I'axe de I’élipse permet de cdculer la valeur de 0y - 033 L’ ouverture de I'ellipse est

proportionnelle au cisaillement (013 COSp + 0y, sin¢)et permet d'accéder aux contraintes de dsaill ement. Les

différences de mntraintes g, - 033 sont des valeurs moyennes dans la phase mnsidérée

a ¢ =0 lescontraintes accessbles ont O11- O33 O13
¢ =90 lescontraintes accessbles ont 0o O33 Oo3
26 W0

HU 11 o 12 o 13

\.__/.-/./LIJ<O O 12 0 2 O 5

HO- 13 o 23 o 33

[ .

>
Sin2y

Pour déterminer toutes les composantes du tenseur des contraintes (en particulier 033) il est nécessaire de

connaitrel’angle B,.

Cas particulier :
En surface, pour un matériau monophasé, la contrainte normale est nulle, cequi implique 033 =0
La pente del’ axe de |’ élli pse donne la @ntrainte gy :
a ¢ =0 lescontraintesaccessbles ont O11 O13
¢ =90 lescontraintes accessbles ont 022 Oo3
Si deplus!’état de contrainte est biaxial (013=0,3=0) , on oktient unerelationslinédre entre 20 et sin2Y. La pente

deladraite pour ¢$=0 donne o, &t pour $=90 0,
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La méhode des $n2y pour un état triaxial de @ntraintes a été utilisée pour déterminer le tenseur des

contraintes dans chacune des phases des cemets a umine chrome.
B-2 Parametres expérimentaux

B-2.1 Préparation des échantill ons

La détermination des contraintes moyennes dans les phases des composites alumine chrome a éé
rédiste @ utilisant le rayonnement synchrotron du L.U.R.E., sur la ligne DW22. Le schéma de la ligne est
présenté sur lafigure I1-32. Le rayonnement synchrotron permet d obtenir un flux important et de travaill er avec
deslongueursd' ondes faibles. Dans notre s, les conditions expérimentales ont é&é choisies de facon a obtenir

une information en volume sur |les contraintes.

127 eriztal
Anneau monochci"]émateur
de (plan) Echantillon dang son
astockage . environnement
Fentes & Fentntes a privnlli?re [vide, cellutleﬁfE’BT, attmo]sphére
" ouverture contrélée, ete...
32:32;;6 verticale et
‘ horizontale
!
wiggler |
Détecteur
Moniteur MNal 2
N Fhotodiode zcintillations
28ME cristal (1o
(focalization
sagittale] Diffractomeétre
| l | 4 cercleg |
! ' ' ' Distance &
0 16 m 25 m 338m |z zource

Figure 1l- 32 : schéma de principe de I’ expérience DW22.

Les mesures ont concerné différents échantillons contenant des fractions volumiques de chrome
comprise entre 9% et 36%. Des montages en réflexion ou en transmisson ont éé utilisés avec des longueurs
d’onde faibles (0,1 nm). L’ utilisation de laréflexion ou de la tranamissgon pour la détermination des contraintes
dépend de la teneur en chrome des échantillons. En effet, le dirome et un éément trés absorbant vis-&-vis du

rayonnement X alors que I’alumine est un composé peu absorbant [Klug74]
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Ains en réflexion, la profondeur de pénération du rayonnement est supérieure a une ceitaine de
microns pour les échantill ons contenant 5 cu %% de drome mais cdle-ci chute fortement (jusqu' a 50um) pour
les échantillons a forte teneur en chrome, (tableau 11-3). La @ntribution des 10 premiers microns est également

reportéepour voir I' influence de la surface sur les mesures.

Fraction volumiquede  Profondeur de pénétration Contribution des 10

chrome premiers microns
9% 136 um 16%
21% 77 pm 30%
36% (I) & 36% (I1) 49 um 40%
Tableaul1-3 : liste des échantillons, profondeur de pénétration des rayons X (en réflexion et pour 95% du rayonnement
absorbés)

Les mesures en réflexion ont été faites aur les échantill ons polis mécaniquement avec diverses olutions
diamantées (taille minimum 1um). Les mesures en transmisson ont éé réalisées aur des échantillons amincis
meéaniquement jusqu’ a une éaiseur voisine de 100um, ce qui correspond a environ dix fois la taille des plus
groses particules de chrome @ permet de onsidérer que I'information obtenue cncerne bien le volume des
phases [Rupp96 Hana83]. L'amincissement mécanique, pour la transmisson, a é&é obtenu avec des disques
diamants (taille des cristaux : 20um et 6um).

Les images de microscopie dectronique abalayage présentées aur la figure 11-33 montrent les microstructures
des différents édhantillons utili sés.

Figure 11-33 : microstructure des échantillons utilisés pour la détermination des contraintes
() 9% (b) 21% (c) 36% (1) (d) 36% (Il)
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B-2.2 Détermination du paramétre 26,

Comme nous l'avons déait précélemment, la mé&hode des $n2 P permet de déterminer les différences
de ontraintes dans les phases. Pour déterminer le tenseur complet des contraintes, il faut connaitre les
paramétres de maill e des diff érents constituants dans le s ou le matériau n’est pas contraint. S de nombreuses
données existent dans le s de matériaux purs [IC-Cr, IC-Al,O4], dle ne sont pas auffisantes dans notre s ou
les congtituants des camets ont des compositions chimiques complexes pas forcément identiques d'un
édhantillon al’autre, comme céa a éé montré dans le chapitre .

Diverses techniques ont été testées pour déterminer les paramétres de maill es du chrome & de I'alumine
tels quils existent dans les cemets alumine-chrome (reauits de poudres, attaques par des acides, érosion
méanique) [Rogal0]. La méthode que nous avons trouvéela plus fiable d reproductible, est une mwmbinaison
entre des attaques a I'acide @ de pilonnage d'un échantillon massf pour obtenir des poudres dont la
granulométrie est suffisamment fine pour pouvoir considérer que les contraintes ont relaxées en raison de la

proximité d’ une surfacelibre.

Pour ohtenir des poudres & partir d’'un édhantill on massf de ermet, cdui-ci est pilonné dans une des
jarres de broyage (en acier Z155CVD12) au moyen d'un pilon ayant une grande surface de mntact avec la
poudre (barreau en acier). Aprés pilonnage des plus gros morceaux, la poudre et placéedans un bain d acide
nitrique pur pour une duréede 20 minutes. Le mélange acide/poudre est brase en permanence Le passage des
poudres dans I'acide permet d'affaiblir I'ensemble de la structure du composite en dislvant le chrome e
surface. Les poudres nt ensuite filtrées et nettoyées a |’ éhanol. Cette série d' opérations est renouvelée une
seconde fois. Enfin la granulométrie des poudres est affinée pour obtenir les différentes classes de taille, en
broyant les poudres sches dans un mortier. Cette technique permet d obtenir des poudres dont la granulométrie
est inférieure a 25um. L'inconvénient majeur de cdte technique de préparation est I'introduction de pollution
dans les poudres lors du dernier pilonnage. En effet, I'alumine est trés abrasive, et les carmets accentuant cet
effet, la conséguence est que des constituants du mortier se retrouvent dans les poudres finaes, principal ement

dansleslots de poudres dont les granulométries ont les plus faibles.

4

Jarre ——  HNO;3
Baredl | |opm o@ues®e

Poudre \_Q

Agitateur
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B-3 - Contraintes dans les cermets alumine chrome

B-3.1 Vé&rification delalongueur d’ onde

Le monochromateur est réglé pour obtenir A=0,1nm. Pour connaitre exactement la valeur de la longueur
d’ onde dont dépendent toutes les valeurs de paramétres de maill es, une poudre d' oxyde de cé&rium (Ce0,) dont le
paramétre de maille et connu® [|C-CeO;,] est utilisée Un diffractogramme est rédisé sur la poudre (figure II-
34). Les pics les plus sgnificatifs ont repérés par leur maximum et la longueur d'onde et gjustée pour

correspondre au mieux au diffractogramme

8000 -é
7000 —;
6000 ‘;
5000 —E
4m0 ‘;
300 —;
200 —;
1000 —;

R

0 T T T T T T T T e T T P e e e T Al
20 30 40 50 60 70 80 920 100 110

2-Theta - Scale

Figurel1-34 : diffractogramme de la poudre CeO,, utilisée pour la vérification dela longueur d’ once.

Pics utili sés pour la détermination de A :

(hkl) (11 (200 (220 (311 (331 (422 (511 (531 (620
20 1841° 2128 3028 3567 4747° 5379° 5734 6622° 7146°

Ains lalongueur d' onde exacte utili séepour la détermination des contraintes dans les cearmets est :
A =0,099%85 nm
Cette longueur d’ onde, déterminéeau début de la série d expériences, a été vérifiéeau cours des autres

expériences en gjoutant & cetains |ots de poudres du sili cium dont le paramétre de maill e est également connu®.

B-3.2 Diffractogrammes — détermination des parametres de mailles des édchantill ons massfs et des poudres

Afin de mnnaitre le paramétre 26, des échantillons, des poudres ont éé préparées slivant la procédure
précéemment exposée Pour déterminer les paramétres de maill e du chrome d de I’alumine pour les diff érentes
granulométries de ces poudres, un dffractogramme et réalisé pour des angles de diffraction compris entre 26 =
[15° - 61°] et [94° - 97°] pour le pic (411) du chrome & 20 =[103.8° - 105.2°], pour le pic (526) del’alumine

* Paramétredemailledu CeO,  a=0,54111 rm [I C-CeO2]
® Paramétredemaille Silicium  a=0,543094 nm[IC-S] :
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Pour déterminer les paramétres de maille du chrome d de I’alumine des échantillons massfs, des
diffractogrammes en réflexion ont é&é oltenus pour des angles de diffraction équivalents & caix des poudres.
Aing, 4 pics du chrome d 8 pcs de I'alumine ont été utilisés, les indices (hkl) des plans ont résumés dans le
tableau 11-4.

Chrome h k I Alumine h k I
1 1 0 0 1 2
2 0 0 1 0 4
2 1 1 1 1 0
2 2 0 1 1 3

Sili cium h k I 0 2 4
1 1 1 1 1 6
2 2 0 2 1 4
3 1 1 0 3 0
4 0 0
4 2 2

Tableaul1-4 : indices (hkl) des pics utilisés pour la détermination des paramétres de mailles du chrome & de I’ alumine

Pour chaque édhantillon massf et chaque poudre éudiés, les parameétres de maille du chrome d de
I’alumine sont déterminés par gjustement des pics, sur les diff érents pics assciés aux phases en ne prenant pas
en compte les pics superposes ou ceux dont I'asymétrie est trop importante (due aux hétérogénéités de
concentration ou bien aux contraintes). Les diffractogrammes, présentés sur lafigure II- 35, montrent que les pics
sont trés fins et que le bruit de fond est faible ¢ régulier. Un déplacement des pics est observeé pour e massf et

un bruit de fond plusimportant dansle @s de la poudre.

1 ‘ | | Poudre <25pum

‘\
WWVUKWMM iAo et

J JU{ massf

2-Theta - Scale

!

%

Figurel1-35 : diffractogramire des poud es de granulométries inférieures a 25um et de I’ échantillon massif pour un
composite contenant 21% volumique de chrome
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Les figures 11-36 et 11-37 connent I’ évolution des paramétres de mailles, du chrome & de I'auming,
pour les différentes tailles de poudres ainsi que pour les édhantill ons massfs (les résultats pour |’ échantillon
massf ont éé placés arbitrairement a une granulométrie de 100 atitre de comparai son).

0.2890

<25pm

0.2888 1 /’ i

¢ 0.2886

/ massif
0.2884 /

paramétre de mailles : a (en nm)

0.2882
25um< <63pm 63um< <100pm
0.2880 T T T T T T T T
20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
granulométrie
——a (Cr - 9%) —B-a (Cr - 21%) —©—a (Cr - 36%)

Figure11-36 : évolution du paramétre de maille du chrome en fonction de la granulométrie

0.4782

0.4780 -

<25pm 25um< <63um

o o o o

> > > >

3 3 3 3

N N N N

N N o ©
. . .

paramétre de mailles : a (en nm)

63um< <100um massif
0.4770 A %\ %
0.4768 T T T T T T T T
20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
granulométrie
—A—a (AL203-9%) -B-a (AL203-21%) —o—a (AL203-36%)

1.3050
. 1.3045 4
E %
=4
& 13040 -
(8]
$ 13035 { <25um  25MM<<63um 63um< <100um massif
=
1S
o 1.3030
°
g
‘e 1.3025 1
©
g

1.3020 -

1.3015 . . : : : : : :

20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
granulométrie
—A—c (AL203-9%) -6—c (AL203-21%) -B-c (AL203-36%)

Figure 11-37 : évolution des paramétres de mailles de |’ alumine en fonction dela granulométrie
Les résultats obtenus permettent de voir que les différences entre les échantillons massfs et les poudres

de faibles granulométries nt trés nettes, signe qu'il existe des contraintes non négligeables dans les cermets

alumine chrome. On peut également remarquer que dans le @as du chrome, un paramétre de maill e inférieur au
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paramétre de maille donné par les fiches ICDD est mesuré®, pour |'échantill on & 9% de chrome. Ced est dii ala
présence de fer dans la phase chrome, qui ayant un paramétre de maille inférieur (a= 0,28664 nm) peut faire
diminuer le parametre du chrome. Pour I’ensemble des échantill ons, le paramétre de maille diminue en méme
temps que la granulométrie des poudres, les granulométries les plus importantes donnant des parametres voisins,
mai s néanmoins en desous du parameétre du matériau massf.

Pour I’alumine, comme pour e chrome, une variation sensible des paramétres de maill e en fonction de
la granulométrie et observée Mais I'analyse des variations de paramétres est complexe dans ce @s. La
sensibil ité des résultats au pic dont le troisiéme indice (1) possede des valeurs devées, est trés importante, ce qui
correspond a une trés grande sensibilité sur le paramétre ¢ de I'alumine. De plus, les parametres de I'alumine
restent supérieurs a caix de I’alumine pure a @use de la présence de I’oxyde de dirome en solution (voir le

chapitrel).

B-3.3 Application de laméthode des Sn? Y aux cermets

Pour I'applicaion de la méthode des sn2y, une rotation des échantill ons est nécessaire (pour fixer les
axes de rotation en fonction des variations de I’angle ), dépendant de la différence de mntraintes que I'on
souhaite mesurer.

Pour les diffractogrammes en réflexion, les différences de ntraintes mesurées ont :

0,1-033 avec  ¢=0° et 0,033 avec  $=90°

Rotation pour lamesure
de 0y 033

Rayonnement incident

-7

Rotation pour lamesure
de 0,,- g3

Les angles Y choisis pour les analyses sont :

Y 0 1292° 1843° 2275° 2656° 30° 3321° 3627° 3923° 4213 45
Sinz Y 0 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3 0,35 0,4 0,45 0,5

Tableaul1-5: angles y pour la détermination des différences de contraintes, montage en réflexion

Les pics utilisés pour appliquer laméthode des $n2 Y en réflexion pour I'échantill on Al,Oz-Cr 9% sont
Alumine (526) 1025° <20 < 103,5° Chrome(411) 941° < 20 <
97,0°

En transmisgon, pour desraisons d’ accesshilit é & de limites liées au goniométre, |es diff érences de ntraintes
mesurées ont

0330, par rotation autour del’axe Oy et 0,>-G14 par rotation autour de I’ axe Oz

® Chrome a= 0,28840 rm — Aluminea= 0.4758 rm ¢ = 1.2991 nm
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Rayonnement incident

Rotation pour lamesure
de0s3 0y ’

Og3

Rotation pour lamesure
deo,, 0y

Les angles Y choisis pour les analyses sont :

Pour mesurer 0,011

] 0 1843° 26,56° 3321° 3923
0,2 0,3 0,4

Sy 0 01

0,5 0,6

45°  50,76° 56,78 6343 7156° 90°

0,7 0,8 0,9 1

Pour mesurer 033055

W

Sy 05 04 03 02

-45° -3923° -3321° -2656° -1843°

_011 0 0,1 0,2

0° 1843° 2656° 3321° 3921° 45

0,3 0,4 0,5

Tableaul1-6 : angles y pour la détermination des différences de contraintes, montage en transmission

Les pics utilisés pour appliquer laméthode des $n2 Y en transmission pour les échantill ons Al,Os-Cr 21% - 36%

() - 36% (II) sont

Alumine (13 10 20=7100+1°

Chrome (123) 20=80,6°+ 1°

Une fais les pics enregistrés, la méhode des $n2 Y impose de @nnaitre la position du pic. Pour cda deux
méthodes ont éé appli quées : laméthode du barycentre centré (Bc) et une méthode par ajustement du gc.

Une fois les positions des pics déterminées pour chaque angle ), la méthode des sn2y est appliquée

pour connaitre les différences de @ntraintes et les contraintes de dsaill ement correspondantes. Ces valeurs sont
calculées en prenant en compte tous les pics répondant aux restrictions de la norme XP A 09-285 (mai 1999
[XP99]. Deux exemples d'élipses obtenus en tracant la déformation, liéeau déplacement du pic, en fonction de

sinay pour le chrome é I'dumine sont présentés sur lafigure 11-38.
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0.0006

0.00056

0.00052

0.00048

0.00044

0.0004

Pic (123) du chrome

0.2
Eha 4

0.3 0.4 0.5

0.00025

0.0002

0.00015

0.0001

0.00005

0

-0.00005

-0.0001

-0.00015

-0.0002

Pic (13 10) de l'alumine

Figure11-38 : exemple d'élipse pour |'application dela méthode des sin2y

Les résultats concernant les diff érents échantillons sont regroupés dansle tableau 11- 7 et 8.

Echantillon Barycentre centré (Bc) gjustement du pic
o (MPa) Ac Différence o (MPa) Ao
Al,O03-Cr 9% 011-Ox3 92 135 011-Ox3 -23 131
O13 -44 69 O13 16 67
099033 90 203 099033 9 226
023 -32 103 O3 -30 120
Al,03-Cr 21% 011-Ox -15 11 011-Ox -16 13
O12 -7 10 O12 -6 11
03302 32 36 03302 -35 24
O3 -5 7 O3 -10 5
Al>,O5-Cr 36% 011-02 -30 51 011-02 -43 53
) 012 -7 46 012 0 48
099033 -226 122 O33-O2 -160 186
023 -12 23 Ou3 -28 36
Al,O3-Cr 36% 011-Ox -115 90 011-Ox -11 3
{l)) 01 68 73 01 -13 3
03302 -67 59 03302 41 45
O3 7 11 O23 1 8

Tableau I1-7 : différences de mntraintes, contraintes de dsaill ement et incertitudesAo pour le chrome. Valeurs obtenues par

les deux méthodes de détermination dela position du pic
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Echantillon Barycentre centré (Bc) gjustement du pic
o (MPa) Ac o (MPa) Ac
Al,Os-Cr 9% 011-O33 37 175 011-O33 -21 46
O13 -24 90 O13 -6 23
099033 55 154 099033 125 106
O3 23 78 O3 -31 54
Al,05-Cr 21% 011-Ox 15 10 011-Ox -9 10
O12 -11 9 O12 -5 9
03302 -4 55 03302 4 62
023 20 11 O3 14 6
Al,O3-Cr 36% 011-Ox 9 34 011-Ox 24 16
() 012 -10 31 012 -13 15
O33-02 -12 58 O33-02 11 70
O3 31 11 O3 38 14
Al>,O5-Cr 36% 011-02 54 95 011-02 25 21
(1 012 30 76 012 -7 17
033702 295 325 033702 98 112
O 17 48 O 3 21

Tableau I1-8 : différences de mntraintes, contraintes de dsaill ement et incertitudesAo pour I'alumine. Valeurs obtenues par

deux méthodes de détermination dela position du pic

Les résultats montrent que sauf dans quelques cas particuliers, les différences de @ntraintes sont
relativement faibles ainsi que les contraintes de dsaillement. De plus, les incertitudes peuvent ére édevées. Il
existe auss des différences sur les niveaux de @ntraintes en fonction de la méthode utilisée pour la
détermination de la position des pics. La cause principale et la forme des pics qui sont asymétriques pour le
chrome d présentent de fortes variations d'intensité pour I’alumine. En ce qui concene les incertitudes, dles
résultent des variations d’intensité des pics, en raison du temps de omptage faible par rapport a |’ absorption de
I”échantill on, I’ absorption variant en fonction de I'inclinaison des échantillons lors de I’ évolution des angles .

D’autres urces d'incertitude tiennent ala forme des picsinfluencéepar I’ éaouissage.

B-4 Tenseur des contraintes dans les phases

A partir des différences de mntraintes et des contraintes de dsaillement, il est possble de alculer
chacune des composantes du tenseur des contraintes. Pour cda, la formule de détermination des contraintes pour
unange | éga a0 est utiliste Ainsi, connaissant les différences 03505, €t 0G4, On ohtient, dansle @s de la

transmisson :
€y=00,,-0,,) ~ Sil(os3=022)+ 2022 - 014)]

55438

011 = (eq)
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022 =

1
=S, +3
52 St

(eq2)

Pour le asdelaréflexion, les différences de mntraintes mesurées ont g11-033 € 02>-033, il €st donc posshle de

calculer o33 dedeux maniéres différentes :

_Ey=0(0,,-0,) ~Sil(011-033)+ 2025 ~033)]

O33=

_&y=0(0,05) ~ Sl[(azz - 033) + 2(011 ~033 )]
33~

1
=S, +3
52 St

25,435

(eqd)

(eqd)

La détermination des constantes S;(hkl) et %4S,(hkl) est déaite en annexe 4 powr I'alumine & le chrome. Pour

chague édtantillon, on prend le 8, correspondant, déterminé pour des poudres de granulométrie inférieure a

25um. Le alcul des contraintes et de la @ntrainte hydrostatique dans le drome d |'alumine pour les

édhantillons de cermets sont données dans le tableau 11-9. Lorsque plusieurs méthodes ont employées pour la

détermination d'une @ntrainte, la valeur utiliséepour le alcul dela mntrainte hydrostatique est la moyenne.

Echantillon Al,O3-Cr 9%

Méthode 033(603) 033(€04) 02 (027033) 011(011-033) Om
Bc Cr 240 279 349 351 302
Al,O3 -121 -142 =77 -95 -101

ajustement Cr 180 197 197 165 186

Al,O4 25 20 148 2 57

Echantillon Al,O3-Cr 21%
Bc Cr 265 254 250 238 252
Al,O3 -138 -141 -123 -145 -139
ajusement  Cr 263 253 231 218 241
Al,O4 -12 -24 -21 -20 -17
Echantillon Al,Os-Cr 36% (1)
Bc Cr 494 503 464 460 479
Al,O4 -207 -169 -198 -181 -193
ajustement Cr 676 619 450 459 557
Al,O4 -48 -30 -24 -19 -34
Echantillon Al,Os-Cr 36% (l1)

Bc Cr 182 270 67 259 203
Al,O3 59 -185 113 107 54

gjustement Cr 405 304 338 345 357
Al,O4 49 -52 74 46 39

Tableau I1-9 : contraintes g; et contrainte hydrostatique dansle chrome & I’alumine calculées a patir des deux différences

de contraintes mesur ées.
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Les deux méthodes de déermination des positions des pics donnent des valeurs de wntraintes
sensiblement différentes. Pour I'alumine, I’ utilisation de |’ une ou I’ autre des méthodes peut changer le signe de
la ontrainte. Pour les échantillons Al,Os-Cr 21% et 36% (l), le chrome et en traction et I'alumine en
compresson. Pour I'édchantillon Al,Os-Cr 36% (II), le chrome & I’alumine sont en traction. Pour |’ échantillon
Al,Os-Cr 9%, le chrome est en traction, mais il est difficile de mnclure sur le signe de la ntrainte moyenne
dans I'aumine, puisque I'une des méhodes donne une mntrainte de traction et I'autre une ntrainte de
compresson. Lafigure I1-39 donne les variations des contrai ntes hydrostatiques dans le chrome d dans|' aumine
en fonction de lafraction volumigque de chrome. Quell e que soit la fraction volumique, le chrome et en traction,
ced éant confirmé par les deux méthodes. On note une augmentation de la @ntrainte avec la fraction
volumique. Pour I'alumine, pour les fractions volumiques faibles, les contraintes ont faibles, les deux méhodes
ne permettant pas de anclure sur le signe. Pour les échantill ons élabarés slon 1a méthode standard (hors type
(1), I'alumine est en compresson avec une tendance aune augmentation de la mmpresson avec la fraction
volumique, mais les niveaux de ntraintes restent faibles. Enfin pour |'échantillon 36% (Il), dont la

microstructure est différente, une contrainte de traction pour I'alumine et donnéepar les deux méthodes.

800

600 -

736%I

400 A

200 36% Il

40 45
36% |

Contrainte hydrostatique (MPa)

-200 A

-400

fraction volumique de chrome

—o— Alumine (ajustement) -8- Chrome (ajustement) -o— Alumine (bc) —4—Chrome (bc)

Figure11-39 : contraintes hydrostati ques déterminées par rayonnement synchrotron
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C - Synthése - discusson

Nous avons reporté sur la figure I1-40 les évolutions de la contrainte hydrostatique en fonction de la
fraction volumique de dirome, mesurées respedivement dans le dirome d dans I'alumine, et déterminées par les
deux méthodes (barycentre @ntré d@ gjustement). Sont également reportées les évolutions de mntraintes
obtenues par le cacul, pou |'ensemble des configurations idédes et rédles. 1l ressort essntiellement des écats
importants entre les niveaux de cntraintes mesurés et cdcul és dans le chrome.

1600 (a)
[}
c
c
S
3 1200 -
EF
s
S o
T E
@ 2 8001
° 5 .
Se
e
@ é 9% 36% type |
c
-§ T 400+ 21%
5 >36% type Il
7 '
0 T T T T T T T
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fraction volumique de chrome
—+—Calculs —&- barycentre centré —&-ajustement
400 (b)
9%
| 21%
g é 36% type II
: b
S
3 0 * T
£®
© % 36% type |
29 -200
8 <
g5
25 400 A
< 0
o C
=3
© -600 1
€
o
(s}
-800 .
-1000 T T T T T T T T
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
fraction volumique de chrome
——Calculs —&-barycentre centré —&-ajustement

Figure 11-40 : comparaison entreles contraintes calculées et les contraintes déterminées par diffraction des rayons X (a)
chrome (b) alumine

L’ évolution dela mntrainte hydrostatique dans le chrome déterminée epérimentalement ne arrespond
pas a cdl e déterminéepar les cdculs. Par les cdculs micromécaniques, I"augmentation de la fraction volumique
de méa entraine une diminution de la @ntrainte hydrostatique moyenne alors qu'expérimentalement, une
tendance al’augmentation des valeurs des contraintes hydrostatiques est observée. De plus, les niveaux de
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contraintes présentent des différences importantes, ceux-ci éant beaucoup dus élevés pour les contraintes
calculées que pour les contraintes estimées par lamesure.
Dans|’alumine, les calculs ont montré que la mntrainte hydrostatique est en compresson, méme pour les faibles
fractions volumiques de chrome d le niveau de @ntrainte augmente, en compresson avecla fraction volumique
de dirome. Concernant les contraintes déterminées expérimental ement, une méme tendance du point de vue de
I”évalution est observée. Les différences sur les niveaux de mntraintes ont moins importantes que dans le @as
du chrome.

Dans le chrome, ces éarts calculs expériences emblent diminuer quand la fraction volumique
augmente @ dans I' aluming, ils augmentent. L' analyse de ces écarts doit prendre en compte ala fois les

difficultésd ordre expérimenta et les hypothéses et simplifications de la modéli sation.

Du point de vue expé&imental

La diffraction des rayons X permet de déterminer les contraintes moyennes dans les phases. Les
niveaux de antraintes ont sensibles a divers paramétres : gradients de composition, pureté des phases, taille
de grains, textures, etc. De plus, la détermination des contraintes dans les cermets n’est pas aiseg comme le
montrent les résultats le montrent avec des incertitudes élevées et des différences ensibles en fonction de la
méthode utili sée(barycentre entré ou gjustement des pics)

La détermination expérimentale des contraintes dans les camets aumine chrome a montré que
I’ obtention de mesures fiables et reproductibles est une chose difficil e en raison des diff érences de mmportement
des deux phases vis & vis du rayonnement synchrotron, |I’alumine dant peu absorbante et le chrome trés
absorbant. De plus, du fait de |’ élaboration des composites, d’autres caractéristiques perturbent la détermination
de ces contraintes comme la présencedu fer, I’ enrichisement del’alumine en oxyde de chrome ou I’ apparition
de textures dans le cdrome pour les échantillons avec une forte fraction volumique de métal. Toutes ces
difficultés conduisent a des valeurs de mntraintes présentant de fortes incertitudes.

De plus, laréaction de réduction de I’ oxyde de cirome par |I'aduminium n’est pas compléte dans les
poudres al’issue du kroyage, cette réaction se terminant lors du frittage. Mais ne @mnnaissant pas |’ évolution de
laréaction au cours du frittage & de la densification du composite, un réarangement des grains d’alumine lors
delamontée & température et avecl’ évolution de laréaction, un enrichissement de cédle-ci en chrome sont tout
a fait envisageables. Comme une partie de I’ oxyde de chrome n’a pasréagi, en fonction de la granulométrie des
poudres, alafin du frittage, des gradients de composition en chrome, en dumine & autres phases minoritaires
sont posshles.

Un autre facteur qui influence énormément le niveau de mntrainte déterminéepar diffraction des rayons
X est le paramétre 20, correspondant au matériau non contraint. Les niveaux de mntraintes dépendent de ce
paramétre, par exemple une variation de 0,01° sur le parametre 26, peut entrainer une variation de 50MPa sur les
contraintes. Dans le @s des cermets alumine-chrome, les paramétres 26, ont é&té déterminés aur des poudres dont
la granulométrie et inférieure a 25um. Or les observations de la microstructure en 2D (par microscopie
éledronique abalayage) ou en 3D (par microtomographie X) ont montré que I'édhelle caactéistique de la
microstructure est de I'ordre de quelques microns. Dans les poudres utilisées pour la déermination des
paramétres 26,, il est possble qu'il existe encore des contraintes résiduelles qu induisent des erreurs sur les

parameétres du matériau non contraint et donc sur les niveaux de @ntrainte déterminés par diffraction des
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rayons X. Pour illustrer I"'influence du paramétre 26,, le tableau II-10 donne les valeurs de 26, dé&erminées a
partir des poudres et cdl es déterminées a partir des cdculs de moyennes des contraintes, en effecuant le cdcul a

I’inverse pour des microstructures idédes 3D proches du pourcentage volumiqueréd.

Alumine — chrome 9% volumique

20, (exp) 26, (10% vol) 20, (exp) 264 (10% vol)
Chrome 94.676° 94.886° Alumine 104.246° 104234°
Alumine — chrome 21% volumique
20, (exp) 264 (20% vol) 20, (exp) 264 (20% vol)
Chrome 80.723° 80.830° Alumine 71017° 70.986°
Alumine — chrome 36% volumique (1)
20, (exp) 26, (35% vol) 20, (exp) 20, (35% vol)
Chrome 80.814° 80.802° Alumine 70.866° 70.962°
Alumine — chrome 36% volumique (11)
206, (exp) 26, (35% vol) 20, (exp) 26, (35% vol)
Chrome 80.757° 80.802° Alumine 70.615° 70.962°

Tableau I1-10 : comparaison entre les paramétres 26, expérimentaux & ceux calculé a partir des contraintes moyennes du

calcul aux élémentsfinis.

La différence eitre le paramétre 26, expérimental et cdui qui est calculé est importante pour
I” échantill on comprenant une faible fraction de chrome, ¢' est-a-dire une taille de particule tres faible par rapport
ala granulométrie des poudres. La différence antre les parameétres 26, expérimentaux et calculés diminue avec
I’augmentation de la fraction volumique donc avec I'augmentation de la taille des particules de chrome. Pour
I’alumine, pour les échantillons élabarés slon le procédé "standard”, la diff érence maximale et de |’ ordre d’un
dixieme de degré. Une augmentation de la différence avec I’augmentation de la fraction volumique de chrome
est observée, ce qui est compatible avec une dégradation de la pureté de I'aumine due notamment a

I" enrichiseement en chrome.

Les analyses chimiques rédisées aur les poudres et sur les échantillons massfs présentées dans le
chapitre I, ont montré la présence de fer dans le chrome. Celui-ci est réparti en solution solide dans les plus
groses particules. En faisant I' hypothése quel’ ensemble du fer est mis en solution dans le chrome, il est posshble
d en déduire un paramétre @, qui conduit a des contraintes beaucoup fdus éevées que cdles indiquées
précéemment. Aingd, pour le mmposite ontenant 21% de dirome, la @ntrainte hydrostatique ans calculée &t
de 1100 MPa au lieu de 250MPa. On ohtient également des contraintes plus élevées pour les autres types de
composite (1000 MPapour e 9% et 920 MPapouwr le 36%). Ces valeurs peuvent ére onsidérées comme limites

supérieures des contraintes dans le chrome.
Dans les composites alumine-chrome, les différences de mntraintes mesurées étant faibles, le niveau
des contraintes dans les phases est déterminé par les paramétres de I' état non contraint. Les incertitudes aur ces

paramétres entrainent apparemment un déséquili bre des contraintes dans les composites. En effet, la somme des
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contraintes pondéréepar la fraction volumique des phases ne donne pas une @ntrainte globale nulle mais cdle-
Ci et en traction. Ced est principalement di a une sous-estimation du parametre de I'éat non contraint dans
I'aAlumine en raison de difficultés expérimentales pour déterminer les parameétres de mailles. En effet, comme le
montre la figure 11-37, le parametre de maill e de la phase aibique du chrome diminue avec la granulométrie ce
qui va dans le sens de mntrainte de traction dans le chrome. Logiquement, I'alumine doit &re en compresson
pour compenser la traction dans le chrome, par conséquent ses parametres (a @ ¢ de la maille hexagonale)
doivent augmenter avecla diminution de lataille des poudres. S cette tendance est visible pour le parametre a,
ele et moins nette powr le paramétre ¢ en raison des difficultés expéimentales pour la détermination de ce
paramétre. En effet, pour avoir une bonne estimation (et une bonne prédsion) de ceparamétreil faut avoir acces
a des pics de haut indice de Miller "I, or lors de nos expé&imentations, nous étions confrontés d'une part a des
limitations matériell es pour atteindre les pics correspondants et d'autre part la superposition de cetains de ces
pics avec ceix du chrome anpéchait leur utilisation pour la détermination des paramétres de maille. Ces
problémes de prédsion sur les parametres de lamaill e hexagonal e de d'alumine, non contrainte, conduisent a une
sous-estimation des contraintes de cmpresson et donc aun non équilibre gparent des contraintes globales dans
les composites.

Malgré ces difficultés expérimentales, une tendance peut étre dégagée avec des contraintes
hydrostatiques en traction dans le chrome, des contraintes faibles ou en compresson dans I'aumine pour les
édhantillons élaborés par la voie standard. La @ntrainte déterminéedans |’ échantill on contenant 36% de chrome
de type (Il), met en évidence I'influence de la microstructure & donc de la morphologie des particules sur les
niveaux de ntraintes résiduelles dans le matériau final. Par rapport a un édantillon élaboré par une voie
standard, les contraintes dans le chrome @ I'aumine de ce échantillon sont beaucoup dus faibles. Cette
diminution des contraintes avec I'introduction de mncavité et un phénoméne qui se retrouve, a un degré plus
faible, dans le @s des microstructures idéales concaves. La modification de la microstructure entraine une
modification des contraintes résiduelles, puisgque les contraintes sont en traction dans I’alumine pour
I’ échantillon 36% (II).

Du point de vue du cdcul

L'éude micromécanique a permis une analyse détaillée du développement des contraintes internes au
cours du refroidisement dans les composites alumine dirome. 1l a é&é montré que pour des particules phériques
de drome, distribuées périodiquement dans une matrice d'alumine, les caractéristiques principales du champ de
contrainte sont, dans le chrome, une contrainte hydrostatique quasiment constante et en traction et une
faible déformation plastique locali séepres de l'interface ; pour I'alumine, une contrainte de Von Mises maximale
al'interface @ une contrainte hydr ostatique uniforme et en compression.

Avec l'augmentation de la fraction volumique, les interactions entre les particules conduisent a une
diminution du gadient de la cntrainte de Von Mises dans I'alumine @ a une augmentation du niveau de la
contrainte al'interface Parall dement la cntrainte hydrostatique augmente en compresson dans I'alumine.

La comparaison entrelesmodées 3D et 2D (sous une cndition de déformation plane générali sée ont

montré que les analyses en 2D introduisent une anisotropie qui induit une déformation plastique non négligeable
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gue I'on considérera mmme non rédi ste, dans | es particules de chrome. Malgré céa, les distributions de
contraintes dans la matrice & dansles particules sont comparables dansles cas 2D et 3D.

Les calculs sur les microstructures rédles 2D, isales dimages de microscopie dectronique, ont mis en
évidence I'influence de la morphologie des particules et notamment de la présence de @ncavités qui modifient
fortement le champ de ntraintes locales avec la présence d'une ntrainte hydrostatique en traction dans
I'aAlumine, pres des particules et I'augmentation de la déformation plastique. Ces résultats ont éé cnfirmés par
des calculs aur des microstructures en 3D présentant des concavités. L'utilisation des images de la tomographie
X apermisde onfirmer I'influence de la morphol ogie des parti cul es, notamment des concavités, sur le champ de
contraintes locales.

Concernant ces résultats calculés, il faut souligner tout d'abord que du fait de nos capacités de cacul
limitées, les maill ages ne sont pas auss fins que souhaités, en particulier & proximité des interfaces, et peuvent
conduire a des incertitudes aur les niveaux des contraintes moyennes calculées. Nous avons estimé les
conséguences de la non prise en compte des mailles contenant les ncauds de l'interface sur nos résultats. Comme
attendu, les écats restent faibles dans le @s ou les gradients de @ntraintes ont faibles. C'est le cas pour les
contraintes hydrostatiques dans le chrome ol la suppresson des éléments d'interface exgendre des variations de
quelques MPa pour les microstructures 3D et 2D idéales et inférieures a 20MPa pour les particules concaves et
microstructures rédles. Dans I'dumine, la variation est auss de quelques MPa sauf dans le @s de la
microstructure idéde a40% de chrome ou on atteint 25 MPa et dans la particule wncave lll ou I'écat séléve a
40 MPa (a ause delazone detraction a proximité del'interface).

Les différences entre les calculs et les expériences peuvent avoir différentes origines. Tout d'abord les
calculs portent principalement sur des microstructures idéal es (arrangement périodiques de particules hériques
dans une matrice aibique) et les images de microscopie éedronique a balayage montrent que la microstructure
des carmets est loin des microstructures idédes utili sées ci-desaus. Le plus ouvent la distance antre particules
est de I’ordre de lataille de la particule voire supérieure ¢ les interactions sont probablement plus limitées que
cdles prises en compte dans les calculs, sauf lorsgue des particules de grandes tailles sont présentes ce qui n'est
pas la majorité des cas.

D'autre part, les données d'entrée nécessaires aux cdculs (propriétés mécaniques, coefficients de
dilatation thermique) correspondent a des phases, dumine g chrome, pures. Les diverses éudes, menées aur les
poudres et les échantillons, ont bien montré que ces deux phases ne sont pas pures. La présence d'oxyde de
chrome dans I’'alumine & cdle du fer ou encore du carbone, du vanadium ou du molybdéne qui sont présents
principalement dans la phase méalique peut changer les propriétés dagiques des deux phases et leur
comportement en fonction de latempérature. Néanmoins, il semble que la prise en compte du réle des impuretés
sur les propriétés méaaniques conduit a des variations qui ne dépassent pas 10% (voir annexe 2).

Nous pouvons auss noter que les valeurs des contraintes moyennes dans le chrome cdculées et
expérimentales ont plus proches dans les cermets contenant une fraction volumique de 36% de chrome. Le
mode d'obtention de ces carmets implique que la mmposition chimique des phases c&amique @& métallique est
probablement 1a plus homogéne puisgu'il sagit de la réaction soechiométrique (il n'y a pas d'ajout d'aluminelors
de laréaction), alors que pour les cermets contenant une fraction volumique de chrome de 9% qui présente des
hétérogénéités chimiques plus importantes, les niveaux de cntraintes sont plus @oignés de caix obtenus par le
calcul.
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Une des hypothéses de nos calculs est une relaxation compléte des contraintes & 1450°C, et leur
génération dés le début et tout au long durefroidisssment en desous de céte température. Dans I'alumineg, |'état
relaxé, selon lalittérature [Munr97, Wach61], pourrait ére prolongé jusqua 1200°C. Or, a cause des gli sements
aux joints de grains dans I'alumine a haute température, mais la modification de latempérature de relaxation des
contraintes dans nos cal culs change les niveaux des contraintes moyennes dans les phases. Par exemple pour un
modél e sphére dans cube a 20% de chrome, s |a température de relaxation est 1200°C au lieu de 1450°C, les
contraintes moyennes dans le chrome sont 770 MPa (par rapport & 1260 MPa) et on ohtient une @ntrainte
hydrostatique mmpressve de 275 MPa dans I'alumine (contre 314 MPa). Les niveaux obtenus ont certes plus
faibles mais pas assz pour rejoindreles niveaux des contraintes expérimental es.

Des effets de relaxation peuvent auss se produire dans le chrome di & un comportement visqueux a
hautes température. Néanmoins, des smulations effectuées en supposant des valeurs de limite d'élagticité plus
faibles a haute température (voir annexe 2) ne montrent pas de fortes variations des niveaux de contraintes
résiduelles.

La nature des interfaces peut également jouer un réle important sur les contraintes locales dans les
phases. Dans tous nos calculs, cdles ci ont é&é mnsidérées comme parfaites. Or un comportement différent de
ces interfaces est posshle @ également la présence de gradients de mncentration en oxyde de cirome dans
I’alumine, pres des particules peut influencer les contraintes dans la matrice & dansles particules.

Toutefois de par la nature du procé&dé d'daboration, la mécanosynthése, qui implique une forte
interaction entre les phases et le fait que la réaction de réduction de I'oxyde de cirome se termine lors du
pressage a chaud, on peut penser que l'interface entre le méal et la céamique est une interface relativement
forte. Les observations en microscopie dectronique a balayage viennent conforter cete idée En effet,
I'observation des images, quel que soit |e type de composite, ne montre pas de particule ayant subi un début de
décohésion, du seul fait du refroidissement, comme on pourait Sy attendre s I'interface éait faible, au vu des
niveaux de mntraintes déterminées expérimentalement, ains que de la grande variété des tailles de particules

présentes dans ces matériaux.

En résumé nous considérons que les valeurs des contraintes moyennes dans les phases déterminées
expérimentalement représenteraient plutét une borne inférieure d les valeurs du cdcul micromécanique sur les
microstructures idéales 3D (sphére dans cube) une borne supérieure pour les niveaux de @ntraintes existants
dansles cermets.

Les champs de mntraintes locaux tels qu'ils ont éé alculés par la méthode des € éments finis pour les
différentes microstructures rédles donnent les principales caractéristiques des champs de mntraintes effectifs.
Leur influence sur les chemins de fisaration poura donc &re aaysée en référence aix parametres

géométriques de la phase métallique.
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Chapitre Il : fissuration des composites alumine chrome

Introduction

L’indentation d'une surface plane par une sphére est un probléme de contact dlagique qui fait I’ objet
d’ études depuis plus d'un siede depuis que Hertz [Hert82, Hert96] et Huber [HubeO4] ont établi la solution
andytique de ce probleme méanique. Les développements autowr du contact Hertzien [Lawn68] permettent
désormais de mnnaltre le champ de mntraintes al’intérieur du matériau indenté.

L'utilisation dindenteur sphérique sur des matériaux fragiles, comme les composites alumine-chrome,
permet d’ oltenir des chemins de fisauration qu se développent de fagon prévisible @ reproductible au niveau
macroscopique. |l est donc possble d' analyser |I' évolution de la propagation des fisaures dans le volume du
composite. La propagation des fisaures est influencéepar la microstructure du composite, du fait de la présence
de la phase méalliqgue [Song98, Wulf96] et des contraintes résidueles [Kim96]. La caactérisation
microstructurae d les calculs de détermination de mntraintes dans le mmposite, permettant de mnnaitre I' état
méanique du composite sous s forme dense, vont permettre de mieux comprendre le diemin de fisauration des
compasites alumine-chrome.

Dans ce dapitre, les principes de lathéoried' indentation de Hertz sont rappel és et appliqués au casd' un
matériau connu : le verre. Ensuite le ontact Hertzien est utilisé sur les composites avec une analyse en deux
temps : tout d abord au niveau macroscopique avec I' observation des différents gades de la fisauration et la
détermination de la ténacité des différents composites. Puis|' analyse est menée au niveau microscopique pour
évaluer I' influence de la phase métalique sur la propagation des fisaures. Enfin le chemin de fisauration dans les
composites est analysé en relation avec la morphologie de la phase métallique € les contraintes résidudlles. Au
coursdel' analyse, des comparaisons entre les résultats expérimentaux et les résultats isaus des calculs basés sur

lathéorie de Hertz sont effecuées.
A — Théorie de Hertz — contact élastique

Quand wn indenteur sphérique dur est prese @ntre la surface plane d'un matériau fragile, il n'y a
initidlement contact qu'en un seul point. Lorsque la charge augmente, le point de mntact se transforme en un
disque. Ced est un cas particulier d'un probléme de mntact éastique qui a &é originelement résolu par Hertz
[Hert96, Hert82] : dans un contact hertzien, un champ de ntraintes purement éastique est créé sous
I'indenteur. Ce thamp de contact dastique est usuellement calculé a partir de la solution proposée par Huber
[HubeOd]. Si la charge est augmentée ai-dela d’'une valeur critique, un cercle de fisaure est initié a partir d' un
défaut de la surface de I’ échantill on juste al’ extéieur de la zone de @ntact. Avecl’augmentation de la dharge,
un cone de fracture se développe sous la surface La figure I11-1 schématise I’ évolution des fisaures dans les

matériaux.
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Apparition d’unefisare Propagation ce lafissure
perpendiculaire ala surface en forme de cone

Figurelll-1: casgénéral d uneindentation hertzienne

Zeng & a [Zeng92a, Zeng92d)], Lawn [Lawn68, Fran67] et Warren R. [Warr78] ont montré qu'il était possble
de déduire du calcul du champ de @ntraintes lors d' une indentation de type Hertz, les valeurs de la ténacité du
matériau indenté. Ce @l cul est fait par une intégration numérique et ne présente pas de forme analytique ssimple.
Warren [Warr95] propose une autre méthode de détermination de la ténacité a partir de la mesure de la charge
critique d’ apparition du cercle de fisaure. D’ autres auteurs utilisent diverses formulations dérivées de ces deux
méthodes [Till55, Matz83, Nade73, Laugs4]

A-1 Détermination du champ de contraintes

Pour |’ établi ssement de la solution analytique du champ de @ntraintes généré lors de I'indentation, les
hypothéses, formulées par Hertz, sont les siivantes : la zone de mntact a une forme dliptique, les deux solides
sont élastiques et semi-infinis, le rayon de la zone de mntact est faible devant les rayons de curbure des deux
surfaces et les glides forment un contact sans frottement.

Pour le s particulier ol lazone de mntact est un disque, le champ de @ntrainte a &é exprimé dansles

systemes de coordonnées cartésiennes et cylindriques [Zeng92a, Zeng9d, Fisc97, Lawn74).
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Figurelll-2 : schéma del' indentation sphérique, avec les principal es nations
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Dans le systéme cylindrique, le champ de mntraintes est donné par :

- 2 [ O
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u est défini par une éyuation quadratique

12
u=1 r2+zz—a2)+gr2+z2 ) +4a%z 2 C
2 =i E
avecr et z les coardonnées dans le systéme cylindrique (voir la figure 111-2 pour les notations) et a et le rayon
de lazone de @mntact qui est déduit delaréation :

3 _ 4kPR*
a’ =
Avec P: charge d’'indentation
R* : rayon de I’ indenteur

E> module d' Young ce I’ échantill on

e k——ﬁl Vl) ﬁ VZ)EE

E; module d' Young ceI’indenteur

Vv, €t v, coefficients de Poisson de |’ indenteur et del’ échantillon

Les contraintes principales peuvent &re déterminées a partir des contraintes précéemment définies et

S expriment par :

0, =0y &A
g, =9z —\/Epr_azgﬂzzr oy
O 2 0O

Grécea ces équations, le champ de mntraintes peut &re wnnu en tout point du solide dastique.
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Les équations des cas particuliers permettant de déterminer les contraintes a la surface @ le long de I'axe de

symétrie sont présentées en annexe 6.
A-2 Modéles pou la détermination de la ténacité

A partir des mesures de la longueur des fisaures et des rayons des fisaures superficielles, il est posshle
de déterminer la ténacité du solide indenté. Deux modéles ont disponibles : cdui donné par Franck & Lawn.
[Lawn68, Fran67] et cdui de Waren [Warr95]. Ces deux modé es pour la détermination de la ténacité en mode |
utilisent deux approches différentes. Le modéle de Franck & Lawn [Frank67] s appuie sur la fissure qui se
développe en cone donc sur la propagation de la fisaure dans le volume dors que I'approche de Warren est

fondéesur lafisaure alasurfacea partir d'un défaut.

Description du modéle de Franck & Lawn

Le méaanisme de formation du cbne de fracture est complexe. Le traitement proposé par Frank & Lawn
[lawn68, fran67] permet de I’ expli quer en deux étapes :
1- Le cbne débute alasurface de I’ échantill on et au niveau du cercle de mntact (ou juste en dehors) ou les
contraintes ont concentrées. Le dne de fracture drconscrit la zone de @ntact puis croit en profondeur, vers
I’ extérieur et suit latrajedoire de la mntrainte o5 (de facon a é&re en tout point dans une @nfiguration normae
par rapport ala contrainte o).
2- le facteur d'intensité de mntrainte pour la croissance de la fracture en profondeur peut s exprimer
uniquement en fonction de la mntrainte principale o;(c), ou ¢ et une awardonnéele long de la trajedoire de la

contrainte ;. Le facteur d'intensité est delaforme :

Co
Oy
3
0,(c) éant défini par le systeme d' équations présenté précéemment, ¢, est lalongueur totale delafisaure
Cette éyuation est valable sous les hypotheses suivantes :
i —la présencede lafisare ne perturbe pasle champ de wntraintes.
i —le dne defracture hertzien se dével oppe avec une @ntrainte principale o; maximale d toujours normale ala

trajecoire de lafisare.

iii —lafisareinitiale peut étre négligéeen raison de safaible taill e par rapport au cone.

Méthode définie par Warren [Warr95]
Warren utilise lathéorie de Hertz pour déterminer la ténacité de matériau fragil e sans toutefois mesurer

lalongueur du cdne de fracture, la technique utilise uniquement la mesure de la charge minimale pour la
formation du céne de fracture.
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< 2a >

| $e

Pour déterminer la ténacité, supposons qu'il existe une fisaure perpendiculaire ala surfacede longueur ¢
(en fait un défaut), proche de la zone de mntact. L’ état de wntrainte en dehors de la présence de la fisaure est
connu et donné par le systéme précéemment explicité. La présence de la fissure onduit a I’ apparition de
contraintes en traction le long de la fisaure conduisant a un éat hors équilibre. L'équilibre est restauré en
appliquant des contraintes de méme amplitude mais de sens opposé en considérant une distribution de
didocations (au sens mathématique). L’ état de mntrainte ainsi généré est connu et a é&é explicité par Novell &
Hill s [Nowe87]. L’ absence de mntrainte de traction sur les surfaces libres de la fisaure par I'applicaion dune

« densité » de didocations B,(z) est assuréepar :

G C
0=0;(r,2) +HK_+15J;B' (2K (zr)dz

G est le module de dsaillement du matériau, K est la constante de Kolosov (= 3-4v en déformation plane), oj;
représente I'éat de mntrainte en |'absence de fisare, ¢'est-a-dire cdui décrit par le systeme d' éguations
précéemment défini.

L’intégrale précélente conduit & un systeme de 20 équations, le résultat est un nombre noté L qui est en relation

aveclefacteur d’intensité de mntrainte du model| :

U= Ky avec u=fo-,Sv
poTE =3y
Lanormali sation par rapport a a(rayon de la zone de mntact) donne :
Ki _ |[c
_M —
DO\/E a

L’ équation précélente peut étre réécite en terme de charge. Lorsque K, pour une fisaure a la surface atteint la
valeur K¢ (pour la dharge P=P:), cdle d commencea s éendre pour former le cercle defisaure, d’'ou :

E*P- _ m

RKZ  3u?(c/a)

R : rayon del’indenteur

1 _1-v3 +1—v12

E* E, E,

E, Vv, et Eq, v1 : module d’ Young et coefficient de Poisson pour le matériau indenté d I'indenteur.

cequi permet de définir la charge de rupture normalisée:

S ladigtribution de défauts est suffisante pour toujours avoir un défaut (de taille da) proche de la zone ou le

coefficient d’ intengté de mntrainte est maximum, Py devient :

T

Py = ———
™ 3u2(c/a)
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Cette epresson donne la valeur minimale de charge normalisée nécessaire pour propager une fisare de

longueur c.

La détermination delaténacité sefait gracealareation :

ep [
(E

Pnin €st la charge minimale pour obtenir une fisaure drculaire mwmpléte (déterminée aprés une série de 25 essais

minimum, nombre recommandé par les auteurs). F",Q,i” est calculée théoriqguement pour un indenteur et un

substrat identique qui dépend du coefficient de Poisson de I’ échantill on [Warr95]. Warren a testé cate méthode

sur des échantill ons d’alumine et de verre, indentés par des billes de verre @ d’alumine.

Par la suite, nous appliquerons ces deux modéles de détermination de la ténacité d' une part au matériau

verre @ d' autre part aux cermets.

10C



Chapitre Il : fisauration des composites alumine cirome

B — Principe de I'indentation — Application a un matériau connu : le verre

Avant d' utiliser I' indentation de Hertz sur les cermets, I' ensemble du protocole expérimental et d' anayse
desrésultats a éé misen place pour le verre, matériau pour lequel il existe de nombreuses références vis avis de
I indentation de Hertz [Warr95, Zeng92a, Fish97] oud' autresformesd' indentation permettant la détermination de
saténacité [Wied69, Angti81, Lucad5, Eagar8, Segh95, Leba00]

Les indentations ont réalistes sur une machine de traction / compresson de type Instron 1185. La
machine est placée @ configuration de wmpresson avec une cdlule de force de 5kN. Les indentations sont
rédisées avec un déplacement congtant de la traverse fixé a5um par semnde jusqu a une charge maximale
inférieure a2000N. Unefais cette charge maximale dteinte, elle et maintenue pendant un temps alant de 1 a 50
secondes. Puisle déplacement de latraverse et inversé pour rdécher la mntrainte. Ced a été fait rapidement ou
lentement (vitesee @rrespondant & —100 N/s ou 5um/s). Ces paramétres correspondent & ceux généralement

rencontrés danslalittérature [Zeng92a, Warr7§]

Traverse
/ = Indenteur
Vidéo
« Verre

Figurelll-3 : Schéma du montage

Les données issues de I'indentation sont la charge en fonction du déplacement, une curbe de cetype
est donnée sur la figure Ill -3. Le déplacement mesuré est cdui de la traverse d la charge et mesurée par la

cdlule deforceplacéesous |’ échantillon.

Le vere utilisé a €& fourni par Saint-Gobain Recherche (Aubervilli ers). Il s'agit de plaques de verre
éaborées par |e procédé float, les plagues ont pour dimensions 5x5x1,01 cm®. Lors des essais les faces dites
atmosphére et étain ont éé distinguées. Laface dain correspond & cel e en contact avecle bain d’ éain ala sortie
dufour d éaboration.

Pour lesindentations rédi sées aur le verre, deux indenteurs en acier 100C6 de rayon 5 et 8 mm ont été
utilisés. Leurs caractéristiques mécaniques ont ; E =203 GPa @ v=0,3.
Les indentations ont été réalisées sur les deux faces et également sur la tranche des échantill ons. Pour

rester dans les hypothéses de la théorie de mntact de Hertz, une distancerdativement importante a é&té respedée
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entreles indentations. A chaque fois la murbe targe-déplacement a éé enregistrée un exemple est donnée sur
lafigurelll- 4.
Etant donnélaprédsion delamesure de force (x 50 N), il n’est pas posshle de distinguer, sur la courbe

de dharge, les acddents correspondant a I’ apparition et la propagation des fisaures dans I’ échantillon comme
cetains auteurs |’ ont remarqué [Nade73].

1600

1400 A
Face Atmosphére

1200 1

Charge (N)
© &
8 8

@
o
S

Face étain

N

o

S
L

200 + I & charge

0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1 0,12
Déplacement (mm)

Figurelll-4 : courbe charge-déplacement pour des échantillons de verre

Sur ces courbes, des différences de mmportement entre la face amosphére € la face éain sont visibles.
Ced peut ére mis en relation avec des défauts de planéité. Mais des essais aur des morceaux plus petits
(1x1x1cm®) n’ayant pas permis de faire disparditre ce effet, cete différence de mmportement est plutdt a
attribuer a des diff érences de propriétés mécaniques entre les deux faces du verre. Les travaux de Le Bourhis
[Lebo0Q] ont montré que les modules d' Young dun verre ne cntenant pas d' étain et un verre mntenant une
proportion d étain proche de cdl e introduite par le passage du verre sur le bain peuvent différer de 10% avecune
tendance al’augmentation du module pour le verre ayant é&é au contact del' étain.

De plus, contrairement au comportement attendu (cdui déait sur lafigure IlI- 1), la fissuration en cone
intervient souvent au déchargement et non au chargement. Parfois aucune fisare n’est détedée méme lorsque
les indentations ont réali sées a des charges relativement dlevées (environ 2000N). Par exemple, pour I' indenteur
de 8mm derayon, lafisauration au déchargement se produit dans 70% des cas et 53% pour |' indenteur de 5mm.

Lorsgue lafisauration a eu lieu, plusieurs mesures ont posshbles : rayon du cercle de fisaure et longueur
delafisaure en cdne. Les échantill ons sont observés en microscopie optique @ la mesure du rayon du cercle et
faite diredement (figure IlI- 5). Pour mesurer la longueur de lafisaure en cdne, deux moyens ont posshbles: soit
une mesure direde qui nécesste la démupe de I’ échantill on, soit une mesure indirede réalisée par projection du
cbne sur la surface qui implique la mnnaissance de I'angle du cone. Ces deux méthodes ont é&é mises en cauvre
sur les échantillons de verre. La démupe des échantill ons donne des résultats peu fiables car elle peut entrainer
une propagation de la fisaure. En effet, lalongueur de la fisaure aéé mesurée & est beaucoup dus importante
que dans le s ol les échantill ons n’ont pas éé démupés (600um contre 200 a 400 um). En revanche les
édhantillons déoupés ont été utilisés pour mesurer 1'angle du cbne, par microscopie dedronique abalayage
(figure I11-6). L'ange pris en compte est cdui que forme la fissure au début de son changement de trajedoire.
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Notons gu' une variation de I'angle a €& mnstatée sur I’ensemble de la longueur de la fisaure laissant auss

supposer une propagation de céle-ci lors deladémupe.

AccN Spot Magn Det WD ————— 1 100 um
160KV 8.0 787  BSE 8.8 Indentation 13

Figurelll-5: cercle defissure @ tracé du cone (---) Figure I11-6 : image MEB du départ du cone de fissure

L'angle mesuré et de 24°, cequi représente une moyenne sur |’ ensemble des édhantillons observés, les
valeurs extrémes de I’angle éant 22° et 25°. Unefois|’angle du cone @nnu, il est alors possble d’ en déterminer
lalongueur. Ces mesures ont faites en utili sant la projection la fisaure sur la surface du verre. Du méthanol est
introduit, aprés indentation, dans la fisaure @ I'ensemble et observé en microscopie optique (figure 5). Le
méthanol permet d' optimiser le mntraste lors des observations en microscopie optique. La longueur de la
projedion du cone sur la surfacedu verre permet de déduire lalongueur du cone par larelation :

Co=C; X COSa

Co longueur totale du cone, ¢, longueur de la projection et o angle du cone.

A titre d'exemple, lafigure lll- 7 regroupe les valeurs mesurées du rayon de la zone de @ntact, du rayon
du cecle de fisare, de lalongueur du cone ansi que le rayon de la zone de mntact théorique pour différentes
indentations rédisées aur laface"étain” du verre. Le rayon de @ntact expérimental est mesuré a partir des films

des $quencesd' indentation,

Le rayon de la mne de mntact théorique et cdculé sdon la relation suivante [Zeng92a, Warr78,
John73, Wil s71, Hertz96, HubeO4, Auer91, Lawn68, Fran67)

C
a= 3 KPR k=3g1—vf)+£l—v22 Ez[
3E, 16 EC

indenteur acier E;=203 GPav, = 0,3
substrat verre E, = 70 GPav, = 0,22
P est la charge d'indentation et R le rayon del’ indenteur
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Figurelll-7 : rayon de contact expérimental et théorique, rayon defissure & longueur de fissure conique dansles
échantillons de verre.

Notons que pour la plupart de nos essais, la fisauration ala décharge est observée. Les résultats présentés sur la
figure I11-7 correspondent a 5 essais ol la fisauration s est produite a la décharge apres avair atteint une darge
maximal e de 1800N.

Les mesures des zones de contact sont en assez bon accord avec les valeurs théoriques. Pour |'ensemble des
essais réalisés, les rayons mesurés ont généralement supérieurs aux rayons calculés d environ 11%, comme
I’ont constaté auss certains auteurs [Zeng92a, Warr78, Auer91]. Lorsquel’ écat est plus élevé, ced correspond,
en général, a des essais réalisés avec |’ indenteur de plus grand rayon. Pour les rayons de fisaure, dans la plupart
des cas, ils snt supérieurs au rayon de la zone de @ntact avec un rapport entre 1,1 et 1,4 en conformité avecla
littérature [Zeng92a, Warr78, Franc67]. Il existe quelques cas ou le rayon de fisaure est inférieur au rayon de
contact. Ced peut s expliquer par I'initiation de la fisaure circulaire sans propagation de cdle-ci au cours du
chargement ultérieur en raison de la mise en compresson de la zone d'initiation sous I’ effet de I’augmentation
dela tharge. Ce phénomene peut auss ére al’ origine de plusieurs cercles de fisaures. Dans ce @s, le rayon du
cecle intérieur est pris en compte. Les longueurs du cdne de fisaure varient fortement d' un essai al’autre, cda

dépend delacharge aitique d apparition delafisaire.

Modéle de Warren
Cette méthode utilise la charge de rupture minimale pour déerminer la ténacité. Comme la charge
correspondant a I'initiation de la fisauration (Pn,) ne peut ére déedée pendant I'indentation, a partir des

courbes charge/déplacement, ell e est calculéepar larelation :

3E 3 r
P = ——vered_ aec a=-% B=1.10u 1.4
4kR B
Ce @lcul et effedué pour des valeurs extrémes du rapport r/a, r. éant lerayon du cercle de fisaure.
min

Pour la constante Pz , lavaleur utilisée et cdle proposéepar Roberts & al [Robe99] dansle s d'une bill e en

acier sur un substrat en verre, soit P =4153

Dans ces conditions, |es val eurs de ténacité sont :
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Fisauration lors du chargement

Indenteur 8mm

Chapitre Il : fisauration des composites alumine cirome

Fisauration lors du dechargement

Indenteur 8mm

rda Prin Kic (MPam™) rda Prin Kic (MPam®™)

1,1 517N Kic = 0,934 0,05 1,1 538N K,c =0,95% 0,05

1,4 251N K,c =0,65% 0,04 1,4 261N K,c =0,66% 0,04
Indenteur 5mm Indenteur 5mm

rda Prin Kic (MPam™) rda Prin Kic (MPam™)

1,1 368N Kic = 0,994 0,05 1,1 426N Kic =1,074£ 0,06

1,4 179N Kic = 0,69 0,04 14 207N Kic =0,75£ 0,04

Tableau I11-1 : ténacité du verre par le modd e de Warr en.

L’incertitude indiquéetient compte des incertitudes de mesures aur r.

Modéde de Franck & Lawn

Pour appliquer ce modéle, les données expérimentales nt la charge d'indentation nécessaire a

I" apparition de lafisaure en cone d lalongueur du céne. Le alcul del’intégrale dela mntrainte o, le long de la

trajedoire de la fisaure, a éé dfedué en supposant un angle de la fissure de 24°, égaement donné par

I’expérience Gréce aux équations précéemment explicitées, le champ de contraintes peut é&re nnu en tout

point du solide dastique, notamment la @ntrainte 6; nécessaire pow la détermination de la ténacité comme

I"illustre la figure 111-8 pour un substrat de verre flotté indenté par une bille d’acier de 8mm de rayon sous une

charge de 1800N

rla
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05 |
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Figurelll-8 : iso-contraintes g1/P, dans |e cas de |’ indentation d’ une plaque de verre par une bille en acier derayon 8nm

(le champ de @ntrainte est symétrique par rapport al’ axe z)
(1) 6/Py = 0,0025; (2) 01/Po = 0,004 ; (3) 0:/Py = 0,0075 ; (4) 03/Py = 0,01; (5) 0:/Po= 0,02
(6) G1/Py = -0,005 ; (7) 04/P, = -0,025; (8) 0:/Py = -0,1; (9) 0:/Py = -0,5
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Lesvaleurs de laténacité du verre flotté alculées par le modéle de Franck & Lawn sont données ¢i dessous

Fisauration lors du chargement

Indenteur 8mm

P Longueur du cone (mm) Kic (MPam™)
1800N 0,725 Kic =129 0,07
Indenteur 5mm
P Longueur du cone (mm) Kic (MPam™)
1000 N 0,416 Kic=1,61%£0,08

Fisauration lors du déchargement

Indenteur 8mm

P Longueur du cone (mm) Kic (MPam™)
1800N 0,769 Kic =154 0,07
Indenteur 5mm
P Longueur du cone (mm) Kic (MPam™)
1000 N 0,405 Kic=1,67£0,08

Tableau I11-2: ténacité du verre par le modele de Franck & Lawn

Discusdgon sur lesrésultats du verre

Les résultats expérimentaux conduisent générdement a une surestimation de la ténacité du verre par
rapport aux valeurs de la littérature, cette surestimation étant plus importante dans le @s de |’ application de la
méthode de Franck & Lawn.

En effet, laténacité du verre obtenue, danslalittérature, pour desindentations detype Hertz est

0,7<K;c<08 MPam? [Warr95, Fish97, Warr94]

La déermination de la ténacité par indentation de Hertz telle que nous I’avons mise en cauvre et
délicate, d’'une part du fait des incertitudes expérimentales liées aux essais et d’ autre part du fait des hypotheses

pour la détermination du champ de @ntraintes de Hertz.

Du point de vue epérimenta, les résultats de ténacité présentés ci-desaus ne oncernent que des
indentations pour lesguell es la séquence de fisauration s est déroulée selon e schéma déait par Hertz-Huber
[Hertz96, Hertz82, Huber04]. Mais ce déroulement idéd ne arrespond pas a la plupart de nos essais. En effet,
pour une méme proc&ure d’indentation, sur la méme face d’ une plaque, I’ apparition des fisaures < fait lors du
déchargement, ou dans certains cas aucune fisaure n' apparait, méme pour des charges élevées. Le phénoméne de

fisauration du verre au déchargement a dga été observé par différents auteurs [John73, Wils71] et peut étre mis
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en relation avecles différences de @efficient de Poison entre indenteur et substrat, point qui est développé d-

apres.

De plus, comme mentionné précéemment, plusieurs cercles de fisaures superficidles (figure I1I- 5) sont
observés contrairement au casidéd ou un seul cercle de fisaure apparait, cdui ci se développant ensuite sous la
surface pour former un cone. Ces diff érents cercles correspondent a différentes charges critiques. Généralement,
c'est le cecleleplus grand qui se développe en cone.

Ce phénoméne s explique par la mise en compresson de la zone d'initiation du premier cercle de
fisaure avecl’augmentation de la charge Le @lcul du champ de mntrainte permet de voir que la zone en dehors
du cercle de mntact est en traction, donc s un défaut se trouvant a la limite de la zne de mntact, sert de site
d'initiation a la fisare, avec une faible augmentation de la charge, ce défaut est mis en compresson par
I"indentation et la fisaure cesse de se développer, permettant I'initiation d’une autre fisaure apartir d'un autre
défaut. Lors du déchargement, aprésla propagation de la fisaure la plus éloignée le premier défaut initiateur est
placé de nouveau en traction, permettant & la fisare de se propager. Comme le champ de cntrainte est perturbé
par la présencede lafisaure en cone, et avecla diminution dela carge, il n'y a pas propagation d’un autre cone,
seul le cecle superficid demeure. Ce phénomene peut également étre mis en relation avecla vitesse de mise en
chargedel' édantillon, cdle-ci pouvant étre trop importante par rapport ala vitesse de propagation des fisaures
dansleverre. Lafigure I11-9 schématise le procesaus.

Cette multifisauration conduit a une surestimation de la charge critique puisque la fisaure principale

(cdle qui se développe en cdne) apparait a une charge plus élevée.

ir

compression

Ipr=p, ¥ P=P,(P,) P, <f5
O@@

Figure I11-9 : schématisation de la multifissuration lors des indentations

Pour le modele de Waren, le prise en compte du cercle de fisaure externe au lieu du cercle de fisaure
interne peut conduire a une surestimation de la charge aitique de I’ ordre de 10% et donc a une augmentation de
Ky de 15%.

Une autre source d erreur expé&imentale est |’angle du cone de fisaure. Les mesures ont condtit a une
valeur moyenne de I’angle de 24°, avec des variations entre 22° et 25° d'un échantillon & I'autre ; dans la

littérature, pour les verres, la valeur se situe aux alentours de 22° [Lawn68, Koced8]. Nos calculs ont montré
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gu une variation de 4° deI’angle delafisaure pouvait entrainer une variation de 25% de la ténacité alculée pour

une méme longueur de fisaure, une augmentation de I’ angle entrainant une diminution de la ténacité.

La présence de mntraintes résiduelles liées a la fabrication du verre peut également influencer la
ténacité [Robed9, Bisr00, Wu01] car c'est la superposition du champ de mntraintes de Hertz & du champ de
contraintes résiduelles qui va étre responsable de la fisaration. Le profil de @ntraintes résiduelles dans
I"épaisseur du verre est connu [StG099]. Les mesures ont donné une @ntrainte de awmpresson de 4,53 MPa a
lasurface & une mntrainte en traction de 2,29 MPa au coaur des plaques.

L‘applicaion du modéle de Franck & Lawn en tenant compte de cechamp de @ntraintes résidudl es ne change
pas de facon sgnificative la valeur de la ténacité : une diminution de I’ ordre de 5% est observée En revanche,
I"hypothése de la présence de @ntraintes résiduelles trés localisées prés de la surface (par exemple d' origine

thermique) qui pourrait influencer laténacité de fagon plusimportante n’ est pas totalement a exclure.

Les hypothéses de Hertz impli quent que la propagation delafissure nes effectue gu en model, lelong

de la mntrainte principale o, perpendiculairement a la contrainte principale o;. La contribution des autres
modes, le long de la fisare peut étre etimée Pour le mode 111, en raison de la géométrie conique, cdui ci est
nul. En revanche une @ntribution du mode Il existe mais cdle-ci est faible, inférieure &3,5% (K,/K,) dansle as
d' indentation avec une sphere de rayon 8mm et 5% pour une sphére de 5mm.
Comme le soulignent cetains auteurs, d autres hypotheses pour le @lcul du champ de contrainte de Hertz ne
sont pas forcément vé&rifiées: d'une part I'hypothése d'isotropie du verre peut étre remise en cause du fait que
sous charge le verre peut subir une modification de sa structure et devenir orthotrope [Lawn74], ce phénoméne
pouvant induire une modification du coefficient de Poisson et donc du champ de contraintes cdculé. D’autre
part, Zeng & a [Zeng92, Zeng92h] remarquent que le champ de @ntraintes est modifié par le développement
delafisaure cequi n'est pas pris en compte dansle alcul.

Concernant le cdcul du champ de @ntraintes de Hertz, rappelé d desaus, il repose sur |I'hypothése d’ un
contact sans frottement entre|’indenteur et le substrat. Si cette hypothése et vérifiéedansle asoul’indenteur et
le substrat sont congtitués du méme matériau, ele doit ére reconsidérée lorsque indenteur et substrat ont des
propriétés différentes. En effet, plusieurs auteurs ont montré que les forces de frottement qui entrent en jeu a
I'interface modifient la distribution de cntraintes ce qui conduit a une modification de la ténacité [Moug85
Barg82, Hamil66, Hamil83]. En superposant au champ de cntrainte normal, un champ de cntrainte tangentie,
il est posshble de prendre en comptel' effet du frottement sur le champ de mntrainte généré lors de I’ indentation.
Les éguations du champ de mntrainte normal et tangentiel sont présentées en annexe 7.

Ains le champ de mntraintes peut &re cdculé en tenant compte d'un coefficient de frottement de 0,1,
valeur couramment admise pour le @s d' un indenteur en acier sur un substrat de verre [Nowe87, Moug85

Barg87. Lafigure lll- 10 donne les nouvell es isovaleurs de la ontrainte normaliséea,/P,.
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Figurelll-10: iso-contraintes 01/P, dansle @sdel’indentation d une plaque de verre par une bille en acier de rayon 8mm

avec un coefficient de frottement de 0,1
01/Py = 0,005 ; (2) 01/Py = 0,01 ; (3) 0a/Py = 0,02 ;(4) 01/Py = -0,05;(5) 0:/Py = -0,2;
(6) 01/Py = -0,4 ;(7) 61/Py = -0,7 ;(8) 01/Py = 0,05

Par comparaison avec la figure Ill- 8, le champ de mntraintes n’'est plus yymérique & les niveaux de
contrainte en traction a I’ extérieur de la zone de mntact sont plus faibles que dans le @as ol il N’y a pas de
frottement ce qui diminue la ténacité. La valeur de la ténacité cdculée avec le modéle de Franck & Lawn, en
tenant compte du frottement est 0,70 MPam® au lieu de 1,29 MPam"2. Cette forte sensibil ité de |a ténacité aux

différences de propriétés entre indenteur et substrat intervient auss dans le modéle de Waren au travers du
paramétre PF"R,‘” qu, comme hous |’ avons dga mentionné, dépend des propriétés dastiques et du coefficient de
frottement. Dansle @s d’ un indenteur en acier sur un substrat en verre, cette mnstante est plus evéed’ environ
40% par rapport au cas d’ un indenteur en verre sur un substrat en verre [Warr95, Robed9].

Conclusions de ladétermination de ténacité du Verrefloat.

Cette dude montre que la détermination de la ténacité du verre par des indentations de Hertz est
relativement délicate. Le comportement du verre lors des indentations différe fortement de céui attendu avec
I" apparition de fisaures au déchargement et des valeurs de charges critiques devées. De nombreux parameétres
sont susceptibles d'influencer les résultats : ceux liés aux échantillons comme la distribution de défauts aur la
surface, les propriétés mécaniques et leur évolution sous charge, les contraintes résiduelles générées lors de
I"’éaboration et ceux liés a I'indenteur avec des effets de leur rayon, et des phénomeénes liés aux propriétés
méaniques différentes de cdl es du substrat.

De notre anayse il ressort que le frottement introduit par la différence de propriétés dastiques entre
indenteur et substrat semble &re un facteur prépondérant pour expliquer les écats entre la ténacité obtenue dans
cedte dude d cdle curamment admise pour le verre mais la @ntribution d autres effets ne peut pour autant pas
érenégligée
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C — Application de I'indentation de Hertz aux cermets

Des procé&dures d'indentation similaires a cdles utilisées aur les plaques de verre ont éé amployées
pour les cermets alumine chrome. Le but des indentations n' était pas d’ oltenir une valeur absolue de la ténacité
des composites mais de produire des fisaures avec une propagation lente d@ reproductible, d' estimer
I' augmentation de ténacité des cermets due ala présence de la phase métallique & de pouvoir mieux comprendre

les mécanismes derenfort sous-jacents.
C-1 —Protocole expérimental

Préparation des échantillons

Les échantillons utilisés pour les indentations correspondent a différentes fractions volumiques de
chrome comprises entre 9 et 36% ; ils snt dlaborés son la voie standard (avec un cycle de broyage pour les
poudres de 4 heures) . Pour la fraction volumique de 36%, les deux modes d’ élaboration ont été testés.

Apres le frittage, les échantill ons ont éé usinés de fagon a oltenir leurs deux faces paralées. Les
édhantillons ont ensuite &é polis mécani quement (disgues diamantés puis olution damantée6um, 3um et 1um)

tout en conservant leurs faces parall des.

Types d'indenteurs
Différents types d'indenteurs, de natures variées, ont éé employés sur les cermets alumine chrome::
acier, alumine et carbure de tungstene-cobalt. Les indenteurs en acier sont de méme nature (100C6) que ceaix
employés lors des indentations sur les plaques de verre. Les propriétés mécaniques de ces indenteurs sont

résumées dansletableau Ill- 3

matériau Acier Alumine Carbure de tungsténe
Module d’Y oung (MPa) 203000 402000 628000
Coefficient de Poisn 0,3 0,25 0,212
Rayon (mm) 5&8 6,125 4

Tableau I11-3: propriétés mécaniques des indenteurs

Tous ces indenteurs ont &€ mllés aur les mors servant a la cmpresgon de fagon a minimiser les
frottements entre le mors et les bill es.

Procé&uresd’indentation
Cycle d'indentation

Lafigure lll- 11 présente un cycle d'indentation (charge en fonction du temps) réalisé sur un composite
contenant 21% volumique de chrome. |1 se démmpose en trois phases :

* Un déplacament de la traverse avec une vitese de la traverse fixéea 1 cu 2 microns par seconde

pour atteindre la charge maximale.
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* Le déplacement de la traverse et stoppé @ sa position est maintenue pendant un temps variant
entre 10 et 100 semndes. Pendant cette phase, la charge diminue |égérement, cette diminution est
due alarelaxation del'ensemble du dspositif expérimental et non ala propagation de fisaure. Cette
relaxation étant observable méme lorsqu'aucune fisaure n'est détedable.

* Unedédargedel’ édantillon, cdle-ci &ant rédi séeavecune vitese devéede latraverse.

6000

5000 -

4000 -

3000 -

Charge (N)

2000

1000 -

0 20 40 60 80 100 120 140
temps (s)

Figurelll-11 : cycle de chargement / déchargement des cermets alumine chrome.

Les valeurs de la diarge maximale sont déterminées & partir des observations de la surface des
édhantillons aprés indentation. La présence d'une fisaure superficiele compléte dant le premier signe de la
présence d'une fisaure en cone, la charge maximae et augmentée pour asaurer la présence d'un cone dans la
profondeur de I'échantillon, donc un cercle de fisaure complet a la surface S plusieurs fisaures superficielles
apparaisent, la darge maximae est alors [égérement diminuée ¢ le temps de maintien est augmenté pour

asaurer la propagation de lafisaure en cone.

Amélioration de I’ observation desfissuresen cone

Pour certains essais, de larésine a ¢ introduite dans les fisaures, pendant I'indentation ou juste apres.
La résine ayant un temps de polymérisation faible (de I’ ordre d’ une dizaine de minutes), cdle d permet d’une
part de garder les fisaures [égérement ouvertes et d’autre part de mieux les localiser lors des observations en

microscopie optique ou éledronique.

Démupe des échantillons pour |’ observation des fisaures.

Contrairement au verre, les cermets alumine-chrome ne sont pas transparents, I’ observation des fisaures
en cone ne peut donc se faire qu’ aprés une démupe des édantillons. Ceux-ci sont donc démupés avec une
meule diamantéeg la vitesse de la meule est régléepour étre au minimum, pour éviter au maximum les chocs sur
les échantillons qui conduisent & I’endommagement et a la propagation des fisares en cone. Une fais les
édhantillons démupés au plus pres des centres dindentation, ceux-ci sont polis mécaniquement avec des

solutions diamantées (6, 3 et 1 um) de facon arévéler lesfisares en cone.
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C-2 Echelle maaoscopique : applications des modeles de détermination de la
ténacité aux cermets

Le comportement des cermets lors des fisaurations peut ére observé a différentes échelles:
+ al’édédlemacroscopique ot le cheminement de la fisaure semble &rerégulier et peu influencé par
lamicrostructure
» al’édéle microscopique ou les particules de cirome perturbent la trajecoire de la fisare «

peuvent setrouver partiellement déchaussees de lamatriceou déformées.

Nous mettonsici I' accent sur I' édchelle macroscopique. Les modéles utilisés pour la détermination de la
ténacité des cermets ont les mémes que ceux uili sés pour le verre. Pour les appliquer, les composites doivent
étre mnsidérés macroscopi quement homogenes.

Observations des fisaures siperficielles

La figure lll- 12 présente quelques unes des fisaures superficielles observables sur des édhantillons de
camets, pour différentes fractions volumiques de drome. Des fisares superficieles obtenues avec des
indenteurs en alumine et en carbure de tungsténe, sont présentées. Il existe une détérioration de la surface avec
des indenteurs en alumine en raison de la structure trés poreuse des hill es qui sont composées d' alumine frittée
Cetyped indenteur a donc é&é rapidement abandonné.

# l'_,' -

* q.n‘ L

Figurelll-12: fissures superficielles observables aprésindentations pour les différents types de cermets.
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Remarque : contrairement au verre, il existe peu de @as de multi-fisauration. Lorsque ceux-ci apparaissent, cda
peut ére mis en relation avec une valeur de charge dindentation supérieure ala darge nécessaire pour

I'obtention d'une fisaure en cercle. En réduisant les valeurs de charge maximale, lamulti-fisauration d sparait.
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Figurelll-13: charge d' indentation maximale & rayon de contact et rayon du cercle defissure
dars les cermets alumine chrome

La figure lll- 13 présente la amparaison entre les rayons mesurés des fisaures superficieles (ro) et les
rayons de la zone de contact (a) cdculés a partir de la théorie de Hertz, pour les charges maximales
dindentation. Dans le @s généra, le rayon de la fisaure et supérieur au rayon de la zne de mntact, ce
phénomene est en acoord avecles observations faites dansla littérature [Zeng92a, Warr78, Fran67] et conforte le
fait que l'initiation de la fisaure drculaire intervient & des valeurs de charge proches de la charge maximale
appliquée ¢ non lors de I'augmentation de la charge. Les mesures de ténacité des composites sont donc peu

perturbées par I'initiation de fisaures avant que la charge maximal e ne soit atteinte.

Observation des fisares en cone
La figure ll1- 14 présente des fisaures en cone observées dans les diff érents types de ceémets éudiés en

microscopie optique.
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WIWIT

WIWIT

FigureIll-14 : core de hertz pour des cermets alumine chrome contenant différentes fractions volumiques de chrome
(observations faites en microscopie optique)

Dans les cermets, la fisaure en cone, du point de vue macroscopique ne semble pas étre perturbéepar la
microstructure. Elle suit un cheminement proche de cédui attendu, avec un départ perpendiculaire a la surface de
I'échantill on, puis une déviation pour suivre une tragjedoire globalement rediligne. Le dne de fisare suit une
trajedoire macroscopique stable & proche de cdle prévisible par la théorie de Hertz, les modéles de

détermination de la ténacité peuvent donc &re appli qués

Modéle de Warren

Comme pour le verre, la charge d'indentation correspondant a |’ apparition de la fisaure superficielle ne
peut ére déterminée apartir des courbes charge-déplacement enregistrées lors des indentations. Cette charge est
calculée pour les valeurs de position de départ des fisaures en cone der/a=1,1 et 1,4. Les valeurs extrémes du
rapport ont été déduites de lafigure I11- 13.

Les indentations prises en compte pour la détermination de la ténacité sont cdles réalisées avec un
indenteur en WC-Co. Ces indenteurs ont été choisis car le WC-Co a un module d'Young supérieur a cdui des
cermets ou de I'alumine et le coefficient de Poison est plus faible que céui des cermets, ce qui réduit les
problémes li és au frottement, par rapport a un indenteur en acier qui a un coefficient de Poison plus élevé que

les ceemets. Pour prendre en compte les différences de propriétés mécaniques entre l'indenteur et les

échantillons, la constante P™" a été @lculéepour chaque édantillon de cermets en fonction de son coefficient
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de Poisson par rapport a ceui de l'indenteur. La constante PF’R,‘” est calculée @ faisant la moyenne des
constantes données par Warren [Warr95] pour le coefficient de Poison de l'indenteur et cdui du cermet. Le
tableau I11-4 résume les valeurs choisies par rapport au cas de l'indentation d'une plague de WC-Co par une bille
en WC-Co.

Echantillon Coefficient de Poisson pmin
WC-Co 0,21 2069
Al,05-Cr 9% 0,25 2539
Al,05-Cr 21% 0,24 2457
Al,O5-Cr 36% - tous types 0,24 2367

Tableau I11-4: valeurs de la constante PF"R}” pour les cermets alumine-chrome

Ténacité descermets par le modéle de Warren :

L'application dumodéde de Waren aux composites alumine chrome permet de déterminer les valeurs de

ténacité, cdles-ci sont résumées dansletableau 111-5.

re (mm) Prn (N) rda=11 Ky (MPam'?) Prn (N) rda=1.4 Ky (MPam’?)
Al,O5-Cr 9%
0,395 3896 99+10 1890 6,9+0,7
Al,05-Cr 21%
0,433 5022 112+ 11 2436 78+08
Al,O5-Cr 36% type |
0,419 4399 106+ 1,1 2134 73+07
Al,O5-Cr 36% type I
0,468 6140 125+ 12 2978 87+0,9

Tableau I11-5: valeurs de ténacité des différents composites alumine crome déterminées par e modele de Warren

Modéle de Franck & Lawn

Pour utiliser ce moddle, il faut connaitre la longueur de la fisaure. Or cdle-ci n’est accessble qu aprés
découpe des édchantill ons et cette longueur peut étre supérieure a cdle due al’indentation seule, comme dans le
cas duverre, a ause dela propagation de lafisaure lors deladéoupe @ du polissage.

L’ applicaion du modde nécesste également la connaissance du champ de @ntrainte en tout point du
cheminement de la fisaure. Pour le cdcul du champ de mntrainte, les données utilisées ont les caractéritiques
macr 0scopiques des cermets, c'est-a-dire en moyennant les propriétés des deux phases. Le champ de mntraintes

générélorsde l'indentation dans les cermets est détaillé en annexe 8.
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Longueurs des fisaures en cone :

Le tableau 111-6 regroupe des valeurs de longueurs des fisaures en cénes pour les différents cermets
testés, dans les cas ou les fisaures ont pu étre clairement observées sur I'ensemble de leur trgjedoire € que la
découpe @ le polissage ne semblent pas avoir fortement influencé la trajedoire de fisure (longueur
anormaement grande, départ d' autresfisaures sur latrajedoire).

Diverses taill es de fisaures ont été observées sur des cermets contenant la méme fraction volumique de
chrome. Des diredions de fisare différentes ont possbles dans les cemets a cause de I' interaction avec la

microstructure.

Fraction volumique Chargemaximale Angledelafisaure  Longueur dela Nombre de tests
de chrome appliquée(N) fisaure (mm)
9% 2750 20+ 2 0,69+ 0,20 8
21% 3500 17+4 0,38+ 0,15 14
36% () 4000 17+3 0,29+ 0,10 7
36% (1) 5000 20+ 4 0,15+ 0,07 7

Tableau I11-6: charge, angle des fissures et longueurs des cones dans | es différents types de cermets.

Angles desfisaures en cone

Lesvaleursd angle données dansle tableau représentent des valeurs moyennes del' ensemble des angles
mesurés dans les composites, les éaarts ont déterminés par rapport aux valeurs extrémes de I' angle pour les
différents échantillons. Notons que d' aprés lathéorie de Hertz, I' angle de latrajedoire de lafisaure est corréé au
coefficient de Poison de I' édhantillon. Pour I' ensemble des composites, les valeurs de wefficient de Poison
diminuent avec!' augmentation de la fraction volumique de chrome cequi devrait conduire a une augmentation
del' angleentrele dne @ la surface D' aprés nos résultats expé&rimentaux, il ne ressort pas un sens de variation

net del' angle du cone pour les diff érents types de composites.

Ténacité des cermets alumine chrome par le modédle de Franck & Lawn

La détermination de la ténacité par ce modde et sensble d' une part aux paramétres expérimentau,
comme céda a & montré dans|' éude sur leverre @ d' autre part aux parametres intrinségues du matériau, comme
ses propriétés mécaniques (module d Young et coefficient de Poisson). Celles-ci ont été déerminées par
ultrasons dans les travaux de J.L. Guichard [Guic98b] et sont rappel ées dans | e tableau I1I- 7

Echantillon Moduled' Young (MPa) Coefficient de Poisson
Al,O4 402000 0,25
Al,O5-Cr 9% 389000 0,25
Al,05-Cr 21% 374000 0,24
Al,O5-Cr 36% (I et 1) 356000 0,24

Tableau I11-7 propriétés mécani ques des cer mets considérés comme homogenes

La ténacité a ¢ clculéeen utilisant ces valeurs mesurées du module d' Young et du coefficient de
Poisson (tableau I11-8.)
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Longueur defissure(mm)  Charge dindentation (N) Kic (MPam®™)
Al,O; —Cr 9%
0,880 5000 6,1+ 0,6
Al,O; - Cr 21%
0,480 3500 7,2+ 0,7
Al,O; — Cr 36% type |
0,293 4000 127+ 13
Al,O; — Cr 36% type I
0,150 5000 130+ 13

Tableau I11-8: valeurs de ténacité des composites alumine crome déterminées par le modele de Franck & Lawn

Letableau Il -8 montre une augmentation de la ténacité avec|'augmentation de la fraction volumique de chrome

liée dadiminution delataille des fisares et I'augmentation de la charge d'indentation.

Discusson sur les valeurs de ténacité des cermets

Fraction volumique de chrome Kic (MPam™) Kic (MPam™)
Modéle de Warren Modéle de Franck & Lawn
9% 6,9+0,7<<99+10 6,1+ 0,6
21% 78+08<<112+11 7,2+ 0,7
36% (1) 73+07<<106+11 127+ 13
36% () 87+09<<125+12 130+ 1,3

Tableau I11-9: ténacité des compaosites alumine chrome

Le tableau I11-9 présente les valeurs de ténacité pour les diff érents composites déterminées a partir des
deux modd es disponibles. Nous retrouvons bien le fait couramment admis que la présence de métal ductile au
sein d'une matrice fragile mnduit a une augmentation de la ténacité du matériau (la ténacité de I'umine est de
I'ordre de 4 MPam®?). Si avec le modéle de Franck & Lawn, on montre que I'augmentation de la fraction
volumique de dirome permet d'accroitre nettement la ténacité, cet effet resort moins nettement pour le modéle
de Waren. Notons que le nombre d'essais rédi sés aur chaque type de cemets est inférieur a 25, nombre d'essais
recmmandé par Warren [Warr95].

En conservant une fraction volumique mnstante, le mode de fabricaion des composites peut également
permettre d'augmenter les valeurs de ténacité.

L'augmentation de la ténacité aveclafraction volumique a éalement été observée pour des composites
similaires alumine chrome ou pour des composites alumine fer par JL. Guichard [Guic98b]. Les mesures de
ténacité sur ces composites ayant é&é faites par indentations Vickers. Pour certains composites alumine fer, a
cause de leur mode d'éaboration, I'augmentation de la fraction de fer au dela de 30% massque peut conduire a
une diminution de la ténacité [Kono01]. D'autres métaux peuvent conduire a une augmentation de la ténacité de
I'alumine, comme ' uminium [Trav01] ou le molybdéne [Sbai0Q].
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Comme dans le @s du verre, il existe des incertitudes expérimentales et nous utilisons certaines

hypothéses pour la détermination de la ténacité.
Du point de vue expérimental, lors des indentations de Hertz, peu de multifissurations ont été observées. Elles ne
sont apparues que lorsque la dharge dindentation a éé exagérément augmentée au-dela de la valeur de charge
critique nécessaire a l'apparition de la fisaure dreculaire. Pour I'exploitation des résultats, les indentations
présentant des multifisaurations n'ont pas été prises en compte.

Une source d'erreur expérimentale est certainement la mesure de I'angle du cdne qui intervient dans
I'application du modé e de Franck & Lawn. Celui-ci est beaucoup dus dispersé dans le cas des cermets que dans
le @sdu verre onduisant a des variations ensibles de la ténacité d'un essai a l'autre. L'augmentation de I'angle
du cdne mnduit a une diminution de laténacité @ inversement.

Concernant le probleme du frottement, nous n‘avons a cejour pas d'indication pour le systéme WC-Co / camet.
Néanmoins on peut signaler que dans le modéle de Waren, ou les différences de propriétés mécaaniques entre les

indenteurs et les échantill ons ont prises en compte par la modification de la constante PF",“\Iin , les valeurs de

PF",“\Iin sont beaucoup dus proches du cas sans frottement (WC-Co sur WC-Co) que dans le cas du verre, ce qui

indique apriori un frottement plus faible. D'autre part, lors de I'indentation des cermets par une hill e en WC-Co,
comme le wefficient de Poison de l'indenteur est plus faible que le wefficient de Poison des cermets, le
frottement a pour effet de minimiser la charge aitique [John73], ce qui va dans le sens de diminuer 1a ténacité.
Dans ce @s, on ohtient un effet inverse a céui observé dans le @s de l'indentation du verre par une bill e en
acier. Dans le @s des cermets, un coefficient de frottement de 0,05 est suffisant pour faire diminuer la ténacité
calculée par le moddle de Franck & Lawn de 50%. Ne mnnaissant pas le mefficient de frottement pour cette
configuration d'indentation, le frottement n'a pas é&é pris en compte pour I'applicaion du modée de Franck &
Lawn.

L'analyse du frottement est délicate ca on a deux phénomeénes, I'un di aux différences de wefficients
de Poisson qui tend a sous-estimer la charge aitique d I'autre dO au frottement entre I'indenteur et I'échantill on
qui a tendance a surestimer cete charge. Ces deux phénoménes ont une amplitude inconnue dans le @s des
cemets, mais on peut penser que la charge aitique de fisauration est sous-estimée donc que la ténacité des
cemets est probablement supérieure a cH e présentéedans e tableau Il1- 9.

Il nous a auss paru intéressant de quantifier I'influence des propriétés mécaiiques des cemets sur les
valeurs de ténacité ohtenues. Pour ce faire, nous avons cdculé la ténacité en considérant que les propriétés
méaniques macroscopiques des carmets ont cdles de I'alumine pure. De plus, les fisaures % propageant
principalement dans la matrice, du point de vue de la fisaure, les propriétés mécaniques ont plus proches de
cdles de I'dumine que de cdles des cemets. Les modules d'Y oung et les coefficients de Poisoon des cermets
étant proches de caix de I'alumine (voir la tableau Il1-7), les valeurs de ténacité sont peu affectées pour les
composites ayant de faibles fractions volumiques (3% de variation de Ky pour une fraction de 9%), I'effet est
plus marqué lorsque la fraction volumique augmente (9% pour les composites 36% (1) et jusqua 15% pour les
composites 36% (Il)).

Comme dans le @s du verre, il existe une Iégére influence du mode |1 de fisauration, inférieure a 5%,
qui sgjoute au mode .

Compte tenu de ces ééments, les valeurs de ténacité que nous avons oltenues parai ssent réali ses.
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C-3 Analyse des fisaures en cone : du maaoscopique au microscopigue

Nous proposerons d'abord une analyse macroscopique de I'angle du cone puis nous examinerons le réle
delamicrostructure.

angledu cone
Le premier paramétre apouvoir ére anayse sur les fisares en cone dans les composites est I'angle de la

fisaure par rapport & la surface de I'échantillon. Comme nous I'avons vu précélemment, dans I'ensemble des
composites analysés, ce angle se situe en moyenne autour de 20° avecdes valeurs extrémes allant de 15a 25°.

Il nous a paru intéressant de Stuer ces valeurs expé&imentaes d'angle par rapport a cdui que I'on peut
calculer a partir du champ de @ntrainte de Hertz. Dans la littérature, deux approches ont éé utilisées pour
caculer I'angle du cbne. En particulier Lawn et al. [Lawn74] déterminent I'angle du cbne apartir du champ de
contrainte @lculé par la théorie de Hertz, en uilisant comme critére, la contrainte principale maximae ¢, &
Kocer [Koce9g] calcule latrajedoire de fisare al'aide d'un critére de taux de restitution d'énergie maximal, en
tenant compte d'un champ de cntrainte é/olutif en fonction de I'avancement de la fisaure. Pour notre part, nous
avons smulé unetrajedoire théorique a partir du champ de contrainte de Hertz préexistant et d'un critére de taux
de regtitution d'énergie maximae, comme eplicité en annexe 9. Pour le cdcul, nous avons utili sé les propriétés
macroscopiques (module d'Y oung, coefficient de Poisson) des cermets (tableau I11- 7)

Les figures 1ll-15 présentent les tragjedoires smulées et les trgjedoires rédles de quelques cones
observés dans les cermets.

(a) r (mm) (b) r (mm)
0.20 025 030 035 0.40 045 050 055 0.60 035 0.40 045 050 055 0.60 065
. . . . . . . 0.00 . . . . .

e, ——trajectoire théorique ——trajectoire théorique
%“MAA & AI203-Cr9% (1) A%AA 4 AI203-Cr36% (1)
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B 5 Al203-Cr9% (2)
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0.15 0.15

0.20

Figurelll-15 : comparaison entrela trajectoire rédlle desfissures et la trajectoire smulée
fraction volumique de chrome : (a) 9% (b) 36% (Les positions de départ des fisaures (en r) sont arbitraires)

Les dlipses représentent des particules de chrome de grandes taill es

Du point de vue expé&imental, nous avons esentiell ement deux types de situations::

soit des particules de grandes tailles oont présentes aur latrgjecoire d leur orientation est telle que la fisaure ne
peut pas les contourner. Latrajedoire et aors plus ou moins fortement perturbée comme l'illustre la figure Il1-

15 pour lesfisaures 9% (1) et 36%, puis redevient ensuite sensiblement rediligne.

Soit des particules de grandes tailles sont présentes, mais ell es peuvent étre facil ement contournées, comme pour

lafisaure 9% (2) et latrgjedairereste sensblement rediligne.
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Nous reviendrons sur I'asped orientation utérieurement.

Du point de vue de la simulation, de maniere générale, nous nous attendons a des écats par rapport a
I'expérience D'une part, parce que méme pour un matériau homogene, le type de modée utilisé mnduit & une
surestimation de I'angle de la fisare aomme céa a déja &é eplicité dans la littérature [Lawn74, Koced§] et
comme nous le discutons en annexe 9. D'autre part, le modéle ne prend pas en compte la présence de particules.
Néanmoins, il est intéressant de noter que la trajedoire simulée et sensiblement paral de ala trgjecoire rédle
hormislocalement dans les zones oul cette derniere et perturbéepar les particules (Nous avons méme obtenu une
bonne wincidence antre latrajedoire simulée ¢ expérimentale dansle @s delatrgjedoire 9% (2)).

Cet effet est dliau niveau de contraintes impose par I'indentation. En effet, si on cdcule le niveau de la
contrainte principale o; lelong de latrajedoirerédle @ delatrajedoire smulée les écarts importants % stuent
au niveau des grosses particules qui sont responsables de la déviation de la fisaure d lorsque I'influence des
particules est moindre, les niveaux de g; se rapproches pour les deux trajedoires. Ainsi pour la trgjecoire 9%
(2), les écats de mntraintes sont inférieursa40 MPa, alors que pour latrajedoire 9% (1), dans la zone perturbée
par les grosses particules, I'écart peut aller jusqua 350 MPa et cet écart se réduit a moins de 50 MPa dans la zone
linéaire, comme l'illustre la figure I11- 16. Ces écarts représentent jusqua 50% du niveau de la @ntrainte g, sur la
fisaure dans la zone proche des particules et 20% dans la zone linéaire. On retrouve le méme dfet pour le
composite a 36%, avec toutefois un écat un peu plus important (400 MPa autowr de la grosse particule & 100
MPa dans la partie linédre (soit un écart de 20% par rapport au niveau de 0;) du fait du nveau plus élevé du
champ de ontrainte de Hertz (la tharge d'indentation étant de 4000N pour le cmposite a 36% et 2500N pour le
composite a 9%).
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Position sur la fissure (valeurs arbitraires)

Figurelll-16 : éwlution cela contrainte o; le long d'unefissure

Il est anoter auss que pouwr latrajedoire smulée on considére la trace du céne de fisaure selon un des
diamétres de la fisaure superficiell e, mais que la fisaure observéepeut ne pas étre exactement locali sée selon un
diamétre, & ause des diverses opérations de déaupe d polissage.

D'apres ces résultats, on peut penser que les fisaures en cones dans les cermets s propagent selon un

critére de taux de restitution d'énergie maximale, tant qu'aucune particule ne vient perturber la propagation. 1l
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serait bien sir nécessaire dele @nfirmer par des smulations décrivant effedivement la propagation de la fisaure.
Si une particule et présente sur la trajedoire, la fisaure peut étre déviée plus ou moins fortement a cause de
I'énergie dépenséepour la mntourner ou la déformer et de la modification locale du champ de mntraintes, mais

le plus souvent €ll e reprend ensuite une trajedoire dictéepar le champ de mntrainte macroscopique.

Figurelll-17 : suivi delatrajectoire d'une fissure sur un composite mntenant 9% de chrome

(a) trajectoire peu perturbée par les particules (b) trajectoire perturbée par les particules

Figurelll-18 : suivi delatrajectoire d'une fissure pour un composite mntenant 36% de drome
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Rdle de la microstructure

Du fait de la microstructure, et plus particulierement de la présence de grosses particules métalliques, des
fluctuations locales de trajedoire gparaissent. Dans un premier temps, nous avons cherché a quantifier
expérimentalement ces fluctuations, en révélant les écats entre latrajedoire rédle de lafisaure € unetrajedoire
moyenne définie le long de la fisaure. Ces éaarts ont portés sur la figure Il1- 19 en fonction de la longueur de

fisaure normali séepar rapport alalongueur totale pour des composites contenant 21 et 36% (1) de chrome.
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Figurelll-19: écart entrelatrajectoirerédle desfisaures et la trajectoire moyenne

Les résultats de la figure 111-19 montrent qu'il n'y a pas corréation drede entre la fraction volumique
de drome @ les éaartsnotés sur les trgjecoires de fisaure. A partir des éaarts mesurés (positifs et négatifs), nous
avons estimé une "largeur de bande" pour chaque fisaure. Nous n'avons pas trouvé non plus de relation direde
entre les largeurs de bande ¢ la fraction volumique de chrome. Néanmoins, nous avons noté, pour une fraction
volumique donnég une augmentation de la largeur de la bande avec |'augmentation de la longueur des fisaures
(tableau 11- 10). Cet effet peut sexpliquer par les niveaux relatifs du champ de @ntrainte dd a I'indentation et du

champ de @ntrainte résidud, le premier éant plus faible en bout de fisaure, alors que le semnd devient

prépondérant.
fraction volumique de chrome longueur de fisaure (um) Largeur de bande (um)

9% 80 4.00

288 6.40

354 8.57

463 8.18

21% 174 1.74

243 3.48

558 12.56

36% (1) 116 258

671 8.39

Tableau I11-10: amplitude de variation destrajectoires defisaure.
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Cette aalyse des écarts et des largeurs de bande repose sur une analyse globale de la fisaure. Par
andyse d'image, il est posshle d'analyser plus localement les variations du chemin de fisauration. A partir des
images faites en M.E.B., il est possble de déterminer le chemin réd de fisaration et de le mmparer au chemin
optimal, c'est a dire rediligne. La figure lll- 20 présente une image M.E.B. et les chemins de fisare rédle (en

jaune) et optimale (en rouge)

FigureI11-20 :mesurela tortuosité delafisare

Pour connaitre la tortuosité de la fisaure, il suffit de faire le rapport entre la longueur du chemin réd et la
longueur du chemin dired. Pour nos diff érents échantillons et sur I'ensemble des fisaures anaysées, la tortuosité
reste proche de 1,3 quelle que soit la position le long de la fisare. Etant donné que le niveau de contrainte
appliguée(champ de Hertz) déaait le long de latrajedoire de la fisaure (voir I'annexe 8), nous nous attendons a
des variations de tortuosité le long de cdte trajedoire. En effet, au début de la fisaure, le niveau de mntrainte
généré par l'indenteur éant dlevé, lafisare se propage sans ére perturbée par la microstructure. Mais en fin de
la fisaure, le niveau de @ntraintes appliqué éant beaucoup Hdus faible, les contraintes résidudlles pourraient
influence plus la trajedoire des fisares et entrainer des variations de tortuosité. Dans les différents types de
compasites, nous n'avons pas pu mettre en évidence cephénomeéne de fagon cetaine, peut ére acause d'une

statistique insuffisante.
C-4 Echelle microscopique : interadion fisaure - particules

Si macroscopiquement, la trajedoire globale de la fisaure ne semble pas étre influencéepar la présence
de la phase métallique, I'effet de cele-ci sur I'augmentation des propriétés mécaniques a pu étre montré par les
deux modé es disponibles pour la détermination de la ténacité. De plus, S on observe le chemin de fisaration a
I'échdll e de la microstructure, I'interaction fisaure — particule devient plus évidente. Les figures Il1- 21 et 111- 22
montrent des exemples de chemins de fisares de Hertz pour les différents cermets. Plusieurs cas de propagation
sont posshbles : soit la fisare éite les particules et se propage dans la matrice sait |a fisare provoque la
décohésion al'interface e contourne les particules, soit la fisaure déforme la particule & continue sa propagation

au-deladelaparticule.
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FigureI11-22 : influence de la phase métalli que sur la propagation des fissures coniques de Hertz
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Par analyse dimages, il est posshle de distinguer deux types de particules localisées aur la fisaure :
cdles qui sont simplement contournées par lafisaure @ qui donnent lieu a une déohésion de l'interface & cdles
qui sont atteintes (et probablement déformeées plastiquement par la propagation de lafisaure). Il est alors possble
de mesurer lataill e des particules appartenant aux deux catégories.

A titre de comparaison, les répartitions en taill e des particules dans la zone proche de la fisaure, c'est-a-
dire al'intérieur de la bande autowr de la trgjedoire de la fisaure définie précéemment, et sur I'ensemble du
composite ont été reportées sur la figure I11-23. Ces graphiques montrent que les plus grosses particules ont
tendance a &e déformées alors que cdl es de plus faibles taill es sont contournées.

Le composite mntenant 9% de chrome n'est pas présenté en raison de la faible statistique, le nombre de
particules dans les deux catégories étant peu devé. Par exemple, dans ce échantillon, il y a déwhésion pour 22
particules et 16 particules déformées nt détedables aur I'ensemble d'une fisaure, alors que dans les autres
édhantillons, le nombre de particules pour lesquellesil y a déahésion est compris entre 200 et 360, et le nombre

de particules déformées est compris entre 56 et 73.
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Figurell1-23 : répartition pa classe detaille des particul es de chrome contournées et déformées par lafisare.

D'apres I'observation des fisaures, en plus d'une influence de la taill e des particules, il semble y avoir
une influence de I'élancement des particules dans la diredion de lafisaure @ dans la diredion perpendiculaire a
la fisaure. Malheureusement, I'utilisation de différents criteres comme |'élancement des particules (rapport entre
la plus petite projedion et la plus grande de chacune des particules), le rapport entre la longueur de la particule
pardldealafisare d@ perpendiculaire alafisaure n'ont pas permis de dégager de paramétre pertinent permettant
de dassfier les particules contournées et déformées. La distinction entre les particules contournées et déformées
reste qualitative.
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La figure 1ll- 24 présente des particules de chrome respedivement contournées et déformées par des
fisaures coniques générées par des indentations de Hertz sur les diff érents types de mmposites

Figurel11-24 : séection de particules rencontrées par la fisaure conique dans des composites Al,Os-Cr 9, 21 et 36%

A partir des observations faites aur les fisaures coniques (des observations smilaires peuvent ére faites
sur les fisaures superficiell es), il apparait différentes configurations imposant ala fissure un mode de propagation
vis a vis des particules. Premiérement il existe un effet d a la taille des particules, pour les plus petites, il y a
décohésion a l'interface @ les plus grosses ont plutdt tendance a étre déformées par la fisaure, vair la figure IlI-
25. Ensuite il existe un effet de forme, ou plutdt d'orientation de la particule vis a vis de la fisaure ou le
paramétre important est I'éongation de lafisaure.
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Figurel11-25 : schématisation de|'effet dela taill e des particules aur la propagation defisaures.
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Figurell1-26 : différents cas smples d'interactions fissure-particul e dans les cermets alumine chrome

Aing, dans|'analyse de la rdation entre la microstructure, I'état mécanique € la propagation de fisaure,
nous nous limiterons donc aux configurations de la figure 111-26 qui nous paraissent représentatives de notre
matériau. Les deux cas extrémes de anfiguration de particules vis-a-vis de la fisaure sont les dlipsoides ou la
fisaure arive soit paralléement soit perpendiculairement au grand axe € le @s intermédiaire avec la particule

sphérique ou il n'existe pas de diredion particuli ére.
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D- Analyse - discussion

L 'observation au niveau macroscopique @ microscopique des fisaures de Hertz a mis en évidencelerdle
de la phase métallique dans le renforcement de la microstructure. 1l reste avoir plus prédsément le role de la
morphologie des particules et des contraintes résiduelles suir le omportement de la fisaure vis a vis des
particules.

Pour I'analyse de la propagation, il faut déterminer selon quel critére la fisaure se propage sous |'action
delatraction et de son environnement. Dansla littérature, différents critéres existent. 1ls ont basés s le facteur
d'intensité de mntraintes dans des composites a matrice métallique Al-TiC [Broedk96], ZrO,(6mol%Y ,03)/SiC
[Song98 ou des composites modéles [Bined4], ou sur la vitese de disspation d'énergie en front de fisaure
[He89, Legu0Q Buyu9g dans des composites WC/Co [Honl98], SiC/SIC et C/SIC [Rosp0(Q ou sur une valeur
seuil dela mntrainte princi pale maximale dans des composites Al,Os-S C [Kim96], Al-SiC [Wulf9€], Al,Os-SIC
[Nand99, Al-epoxy [Al-0897], carbone-epoxy [Nath00], Al-SIC [Hadd99] ou encore dans I'alumine pure en
prenant en compte les contraintes dues aux différences d'orientations des grains [Fang02]. D'autres moddes
existent, il s sont basés sur I'analyse des champs de wntrainte dans des matériaux biphasés [Gened2] L'utilisation
de ces différents critéres aur des composites c&amique-métal ou cé&amique-cé&amique permet, selon les cas de
simuler latrgjecoire des fisaures en bon accord avecles observations expérimental es.

Pour comprendre l'interaction entre la fisaure @ les particules, il faut tenir compte du fait que lors de
I'indentation de Hertz, il y a superposition du champ de @ntraintes résiduelleslié ala particule & du champ de
contrainte appliquée par I'indenteur. Nous allons ici considérer, comme Lawn et a [Lawn67], que la fisaure se
propage en mode | sous I'effet d'une @ntrainte perpendiculaire a la diredion de propagation de la fisaure. En
I'absence de @ntraintes résiduell es, cette mntrainte a éé @l culée précélemment pour nos camets, ele et en
traction dansla zone superficielle ou est initiéelafisaure e les niveaux sont del'ordre de 1000 MPa (voir annexe
8). D'autre part, le long de la trgjecaire de la fisaure, cete mntrainte diminue fortement comme nous I'avons
déja évoqué (voir C-3 et annexe 8), et ced compte non tenu de larelaxation.

Par suite, nous avons mené des gmulations micromécaniques par ééments finis en sollicitant les
configurations idéales (particule & matrice) proposées aur lafigurelll- 26 par une contrainte uniaxial e de traction
sédeonnant entre 0 et 1000 M Pa pour analyser |es évolutions des champs locaux. La wntrainte gpliquéenulle
correspond au champ de contraintes résiduell es telles que nous les avons calculées dans le chapitre [I. Comme
nous nousintéresonsici al'interaction entre la fisaure @ une particule, nous considérons une fraction volumique
faible, soit 1% dans le cas de la particule sphérique @ 3,5% dans le s d'une particule élipsoidale. Nous ne

prenons pas en compte les interactions entre particul es.

D-1 Déviation des fisaures / Déamhésion des particules

Dans les cermets alumine chrome, le ontournement et la démhésion de I'interface intervient souvent
pour des dlipsoides dont le grand axe et selon la diredion de propagation. Pour analyser cette @nfiguration,
nous avons smulé une particule dlipsoidale dans la matrice soumise & une contrainte uniaxiale de traction
perpendiculaire au grand axe, en supposant une fisaure se propageant dans la direcion du grand axe (matériali sée

en noir sur lafigure I11-27. Nous considérons la @ntrainte 0,1, (dans la diredion de la contrainte appliquée qui
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est ici responsable de la propagation de la fisare (figure 111-27) d'aprés nos hypothéses (les résultats complets

pour toutes les composantes de @ntraintes s trouvent en annexe 10)
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Figurelll-27 : profil dela contrainte ;1 lelong du gand axe del'élipsoide
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Figurelll-28: insovaleurs dela contrainte gy, (valeurs en MPa)

Dans la matrice, en I'absence de charge, la @mntrainte [11; est en compresson, avec une intensité plus
forte prés de l'interface Lorsque la charge aigmente, loin de la particule, la matrice et mise en traction,
permettant la propagation de la fisaure. Mais la zone pres de l'interfacereste en compresson ce qui provoque la
déviation de la fisarre. Cette déviation peut entrainer la démhésion al'interface ca oy, est en traction le long de
I'interface, comme le montre les isovaleurs de la figure 111-28. Ce n'est qua forte charge (supérieure & 500MPa)
gue I'ensemble de la matrice est en traction. Mais & cete charge, la fisare peut ére d§a fortement déviée ¢ ne
peut que @ntourner la particule.

On peut noter guen I'absencede @ntraintes résidudl es, I'ensemble de lamatrice serait en traction désle
début du chargement et la particule aurait tendance aattirer lafisare,

Pour cette anfiguration le niveau de mntrainte dans la particule n'intervient pas, la fisare n'atteignant pas la
phase métalli que.
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D-2 Déformation des particules

Lorsgue la particule aune forme allongée ¢ qu'dele et orientée perpendiculairement a la diredion de
propagation de la fisaure, les observations ont montré une déformation de la particule plutét qu'une déviation.
Nous considérons ici une particule dliptique salli citée selon son grand axe @ nous analysons la @ntrainte 0s3
(figure 111-29 et figure 111- 30)
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Figurelll-29: profil dela contrainte sz lelong dun du petit axe de |'dlipsoide
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Figurelll-30: isovaleurs dela contrainte gs; pour une particule dlipsoidale (valeurs en MPa)

En I'absence de traction, la @ntrainte 033 est en compresson. Avec l'augmentation de la traction, la
contrainte dans la matrice pase e traction, avecdes niveaux plus élevés prés del'interface Lorsque la fisaure se
propage, dle rencontre un champ de wntrainte en traction qui favorise sa propagation et dans ce @s, la fisaure
atteint la particule. Comme le niveau de mntrainte dansla particule est élevé g en traction, la particule peut ére
déformée

Une analyse du méme type peut é&re menée pour des particules présentant une mncavité g dont la

concavité serait orientée perpendiculairement ala direcion de propagation delafisaure. S lafisaure arive dans
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la @ncavité ou les contraintes de traction augmentent, elle est "piégée’ et cdava conduire aune déformation de

laparticule.

D-3 Cas intermédiaire : la particule sphérique

Un raisonnement équivalent peut ére suivi dans le @s d'une particule sphérique, s une fisaure se
propage selon I'un de ses diamétres. Dans ce @&s, la contrainte responsable de la propagation de la fisare et la
contrainte ass. Lafigure l11- 32 présente lesiso-valeurs de cate mntrainte. Pour des raisons de symétrie seul un
quart du gdan est représenté. Pour analyser le comportement de lafisaure, il faut I'imaginer venant de la droite de
la cdlule. Lafigure lll- 31 présente le profil de la @mntrainte o3, lors de la salli citation en traction, les autres
profils sont disponibles en annexe 10. Comme dans le cas précédent, en I'absence de traction, la matrice et en
compresson et avec l'augmentation de la charge, la traction permet a la fisaure de se propager dans la matrice
Mais pres de l'interface une zone de mmpresson existe d@ peut dévier la fisaure avant que cdle-ci n'atteigne la
particule. On peut noter que le niveau de cmpresson est moins important que dans le cas de I'dlipsoide, ced
indique qu'en fonction du riveau de mntrainte due al'indentation et plus généralement en fonction de la position
delaparticule sur lafisaure (début ou fin), la zone de mmpresson aura une amplitude plus ou importante. Ainsi
s la contrainte due al'indentation est forte (début de la fisaure), la zone de mmpresson sera faible ¢ la fisaure
pourra dteindre et déformer la particule alors que pour une @ntrainte d'indentation plus faible, 1a fisaure pourra

étre déviéepar lazone de mmpresson et provoquer ladémhésion de la particule.
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Figurelll-31: profil dela contrainte g3 lelong dun damétre dela sphére
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Figurell1-32 : isovaleurs de la contrainte oz pour une particul e sphérique (valeurs en MPa)
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Le @asdelaparticule sphérique est un casidéal plutdt rare dansle cas des cermets alumine chrome, sauf
pour les particules de trés petitestailles (voir le chapitre | et la caactérisation dela phase métalique).

A ces trais configurations de particules, on peut ajouter cdle de la particule mncave qui se déduit du
cas de la particule all ongée dans la diredion perpendiculaire ala diredion de propagation de la fisaure. En effet,
nous avons vu dans le chapitre Il que pour une particule @mncave, la contrainte hydrostatique dans la matrice a
proximité de la concavité et en traction. Donc lorsqu'une fisaure se propage aproximité d'une concavité, les
contraintes de traction favorisent la propagation de la fisaure vers la particule entrainant aind sa déformation.
Toutefois ce effet de "piege afisares' reste limité car 1a zone dinfluence des concavités est relativement faible

au vu deleurs amplitudes.

Pour les autres configurations de particules, c'est-a-dire pour les diff érentes orientations de particules de
forme dlipsoidale, il est possble de se ramener a un destrois cas précélemment déaits par rapport ala position
delafisarevisavisdelaparticule. En utilisant uniquement un critere de fisauration en model, il est donc

possble de déaireles différents cas de propagation des fisaures exposées aur lafigure ll1- 26.

Résumé

Par I'analyse des champs de mntraintes locaux au vaisinage des particules, suivant la taille & la forme
(élongation ou concavité), il est posshle de déterminer qualitativement quel sera le comportement de la
fisaure au voisinage de ces particules particulieres. Par extension, comme la microstructure mwmplexe des
cemets peut ére remplacéepar des microstructures plus simples, en caractérisant les particules suivant leurs
tailles ou leurs formes par rapport & une diredion de propagation de fisaure, il est possble auss d'avoir une
premiére approche du comportement des fisaures aur des microstructures plus complexes. La figure IlI-33
montre par exemple les isovaleurs des contraintes résiduelles et de la déformation plastique oltenues aur une
microstructure rédle idédisée ou les particules ont éé remplacées par des dlipses de talle @ d'orientation
équivalentes. En comparaison avec les résultats obtenus sur la microstructure rédle (issues de la microscopie
éledronique abalayage, voir le chapitre I1), les champs de ntraintes présentent |es mémes caractéristiques sauf
en présencede @ncavités.

Une premiere analyse du chemin de fisaure peut aors se faire trés facilement en utilisant les critéres
développés ci-dessus. En analysant la taille €@ la forme des particules, il est possble de placer les zones du
champ de @ntraintes résiduell es qui seront en compresson et cdles qui seront en traction en raison de la forme
des particules mais également deleursinteractions.

En utilisant des microstructures idéales et les calculs par édéments finis, il est possble d'expliquer le
comportement des fisaures et de tenir compte de cetains parametres microstructuraux tout en manipulant des
microstructures plus simples que les microstructures rédl es.

Il faut néanmoins souligner que cdte gproche est limitée @r dle ne prend pas en compte la relaxation
du systéme due a la propagation de la fisaure, cdle-ci modifie é&idemment |'é&at mécanique @ donc la
propagation de la fisaure. D'autre part, ell e fait auss |'hypothese d'une propagation en mode |. L'utilisation d'un
critére de taux de restitution d'énergie maximal permettrait de prendre en compte la ntribution des autres

modes de fisauration présents dans les indentations de Hertz.
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Ghydrostatique

O-Von Mises

WLLLLLLELL

Figure I11-33 : comparaison des champs de mntraintes résiduelles ur une microstructure réell e (a gauche) et une
microstructure idéalisée (a draite)
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Optimisation des microstructures des cermets

L'analyse des chemins de fisauration en relation avec la microstructure et I'éat mécanique dans les
cermets alumine chrome permet de dégager plusieurs voies pour modifier les microstructures afin daméliorer les
propriétés méaniques de ces composites. La meill eure fagon d'optimiser les propriétés des camets est de
favoriser la déformation des particules métalliques. De cdate dude, il ressort que la déformation des particules
dépend d'une part dela taille des particules mais également dela forme de cédlesci.
Du point de vue de la taille des particules, cdles ayant une taille importante ont plutét tendance a étre
déformées, alors que pour cdles de plus petites tailles, il y a une décohésion a l'interface. Toutefois, la
présence des petites particules améliore la résistance a la rupture de lamatrice, avec d'une part la déformation
de cdles-ci et dautre part, leur présence @ntribue au renfort de la matrice par disolution d'oxyde de cirome
pres des particules.
Du point de vue de la forme, pour des particules isolées, la déformation est plus probable lorsqueles %
présentent sous la forme d'dli pse fortement all ongée c'est-a-dire proche d'une fibre wurte, ces particules devant
avoir toutes les orientations posshles. Il a &é montré que les concavités ont également un effet sur la
propagation des fisaures, cdle d pouvant servir & " piéger" lesfisaures s elles arrivent dans la oncavité. Une
fagon d'amplifier le rle des concavités srait de créa des particules dont les contours présentent des rugosités.
S on essaie de mmbiner les effets de taille @ de forme, la microstructure optimale pour les cermets alumine
chrome pourrait étre cdle de la figure lll- 34. Elle mmporte des petites particules pour larésisance ala rupture
et des particules detailles plusimportantes de formes elliptiques. Ces particules n'ont pas de ontoursréguliers et

présentent des concavités pour servir de pieges afisaures.

Figurelll-34 : peut étrela microstructureidéale ?

Aing, lorsquune fisaure se propage dans une tell e microstructure, si elle sapproche d'une particule, a
cause de la présence des concavités, ell e sera happéepar la particule du fait du champ de wntrainte. Et du fait de
I'orientation et de la forme de cdle-ci, la déformation du métd interviendra trés probablement, permettant ains
l'augmentation des propriétés mécaniques des cermets au-dela de leurs niveaux actuds. De plus, s |a fisaure
arrive sur une particule de grande taille, il est possble que la fisaure soit stoppée par la particule, I'énergie

nécessaire aladéformation de cdle-ci éant trop importante du fait de sataille.
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Conclusions & perspectives

Gréce a nos analyses menées sur les composites alumine chrome, nous avons maintenant une meill eure
connaissance des principaux parameétres de leur microstructure. Les diverses analyses présentées dans e chapitre
I, ont permis de prédser la composition chimique des phases, avec notamment la locali sation du fer en solution
dansles plus grosses particules et une estimation du pourcentage d'oxyde de drome dissout dans I'alumine. Des
diversités de forme @ detaill e des particules métaliques ont pu ére mise en évidence avecl'augmentation de la
fraction volumique. De plus, du fait du mode de fabricaion, les caractéristiques des échantill ons sont variables.
Les analyses font apparaitre un certain manque de reproductibilit € au niveau des échantillons. Ces variations de
caractéristiques ont un effet d'une part sur la microstructure (variation du taux porosités, tailles particules alant
de quelques nanomeétres a 10Qum et formes des particules trés diverses, circulaire, sphériques ou encore
concaves ) et d'autre part sur les niveaux des contraintes dans les composites. Ced ne facilite é&idemment pas

I'anal yse du comportement des composites d'une méme composition nominale puisque chacun est unique.

L'éude micromécanique a permis d'acquérir une mnnaissance approfondie des champs de mntraintes
locaux dans les phases adumine @ chrome en relation avec la microstructure. Nous avons en particulier mis en
évidence quil et posshle dohtenir les principaes caractéristiques des champs de @ntraintes dans les
microstructures rédles (sgne, gradient et niveaux de @ntrainte aind que la localisation de la déformation
plastique) par des Smulations sur des microstructures idéales (en particulier des particules phériques dans la
matrice & des particules de géométries plus complexes présentant des concavités). Nous avons auss montré que
méme s des smulations numériques en 2D peuvent donne de premiéres estimations quant aux effets de
parameétres microstructuraux (interactions entre particules, formes des particules) sur les champs de ntraintes
locaux, leursrésultats doivent ére considérés avec beaucoup ce précautions. Méme si pour le moment, en raison
de @pacité de cculs limitée la microstructure rédle ne peut étre étudiée que sur des volumes relativement
faibles ce qui implique de choisir des zones particuliéres slon des critéres qui ne sont peut étre pas dépourvus
d'arbitraire. De plus, pour les analyses de tomographie, nous avons montré que les techniques actuelles ont des
résolutions trop faibles pour nos microstructures.

Nous avons montré que la détermination expé&imentale des contraintes dans les composites alumine
chrome et posshle mais délicate. Le probléme majeur vient du matériau analysé qui présente des diff érences de
contraintes faibles dans les phases (en moyenne) qui ne sont pas mesurables avec une bonne prédsion. Pour
surmonter la difficulté d'oltention des paramétres de mailles des phases non contraintes, nous avons proposé une
méthodologie qui devrait certes encore &re anélioréemais qui nous a mnduit & une premiére etimation de ces
paramétres.

D'apres les expériences, nous avons pu montrer que le chrome et en moyenne soumis a des contraintes
de traction relativement et proche de @ntrainte hydrostatique. L'alumine par contre et soumise a des contraintes
faibles. De I'ensemble de notre discusson des résultats expérimentaux et des résultats calculés, il resort que les
valeurs des contraintes moyennes dans les phases déterminées expérimentalement représenteraient plutdt une
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borne inférieure @ les valeurs du cdcul micromécanique sur les microstructures idéales 3D (sphére dans cube)

une barne supérieure pour les niveaux de @ntraintes existant rédlement dansles cermets.

Les résultats de détermination de la ténacité du verre float, par les modéles de Warren et de Franck &
Lawn, ont permis de montrer les divers facteurs influencant les mesures, comme le glisement entre I’ indenteur
et les échantill ons, la variation des propriétés mécaniques des indenteurs et des échantill ons mais auss cdui des
contraintes internes. Les indentations sur les cermets ont éé menées de fagcon a minimiser certains effets qui
perturbent I’ obtention et I’ observation des fisaures, en se basant sur les résultats des analyses faites sur le verre.

L' utilisation de I' indentation de Hertz sur les composites alumine-chrome a permis de wnfirmer le role de
I introduction d une phase méallique sur I' amélioration des propriétés méaniques des céramiques, avec des
niveaux de ténacité allant de 6 & 12 MPam”?, pour des variations de la fraction volumique de chrome mmprise
entre 9 et 36%, cequi correspond & une forte augmentation par rapport alaténacitédel’ alumine purequi est de 4
MPa.m"? environ. En plus d' un smple dfet de la fraction volumique de la phase renforcante, un effet de taille
moyenne d de distribution de taille apu étre mis en évidence pour des composites dlaborés par des voies
spédfiques.

L' indentation de Hertz, gréace aux différents tests réalisés lors de cdte dude, a un fort potentiel pour la
détermination de laténacité par rapport notamment al' indentation Vickers. Les essis ont permis de le montrer a
conditions que soient prises certaines précautions vis-a-vis du protocole expérimentd, afin de minimiser les
différentes urces d' erreurs qui ont auss pu ére identifiées. Ces indentations de Hertz peuvent étre analysées a
différentes édhell es. Macroscopiquement, les fisaures apparaissant a la surface des échantill ons et les cones de
fisaures gardent une forme circulaire @ suivent une tragjedoire rediligne, respedivement. A |'édele de la
microstructure, les tragjecoires des fisaures sont fortement influencées par la présence des particules métalliques,
les fisaures passant préférentiell ement aux interfaces métal-c&amique lorsque les particules ont de petites tailles
(jusgu' a quelques microns de diamétre). Si la taill e des particules augmente, le passage de la fisaure déforme la
particule pour continuer satrajedoire al-dea.

Les analyses des fisaures superficielles et coniques, dans les cemets, couplées a la @mnnaissance des
champs locaux de mntraintes, déterminés par des calculs par déments finis ont permis, en fonction de la
microstructure et des caacté&istiques des particules méalliques (forme, taille) de rendre compte de la
propagation des fisaures. Pour le moment, nos analyses ont basées aur des modées relativement smples de
configuration de particules pour expliquer les phénomenes observés. Les observations montrent bien que dansla
microstructure rédl e du composite (et les images isaues de la tomographie le onfirment), les particules ont des
formestrés diverses et relativement complexes et qu' une analyse plus fouill éedevrait prendre en compte.

L' utilisation des résultats de cdculs pour expliquer I' influence de la forme @ de lataill e des particules
sur la propagation des fisaures dans les composites a cependant permis de mettre en évidence les paramétres
majeurs de la propagation d' une fisaure, qui sont la distribution de taille tout d abord, mais également la forme
des particules et plus particulierement leur orientation vis-a-vis de la diredion de la contrainte appliquée
paramétre qui est en fait I' éongation dans la diredion perpendiculaire ala diredion de propagation de la fisaure.
En plusde ces parametres, dans les cermetsiil existe des particules qui sont déformées uniquement du fait de leur
taille ¢ d' autres uniquement en raison de leur forme, par la présenced' une @ncavité par exemple. Mais pour les

particules présentant des tailles intermédiaires, il peut y avoir combinaison des deux. Dans cete anayse, les
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modéles de @lculs, utili sables pour la détermination des contraintes, ne sont aors plus suffisants. 1l faut en effet
inclure eplicitement les distributions de taille @ de forme des particules, puisque ceaix-ci ont un effet sur le
champ local et que cest prédsément le champ local qui influencele chemin delafisare Un autre dfet notable
qui n'a pas été abordé dans ce travail, est cdui lié ala nature des interfaces. Elles ont é&é wmnsidérées parfaites
pour I'ensemble de nos smulations. Or au regard des niveaux de contraintes cdculées, une démhésion au niveau
des interfaces lorsqu'un certain seuil de @ntraintes est atteint, lors du refroidissement ou lors de la propagation
des fisaures pourrait étre introduit dans la modéli sation. Un autre paramétre pouvant auss étre introduit dans les
simulations est le caactere dynamique de la propagation de fisaure. La vitese de chargement des composites
joue un rdle sur l'initiation des fisaures de Hertz, et la vitesse de propagation des fisaures est influencéepar les
niveaux de mntraintes résiduell es et peut donc varier (ralentir ouaccédérer) tout au long delatrajedoire.

Pour mieux cener la propagation des fisaures de Hertz dans les cermets et pouvoir prévoir leur
trajedoire par déments finis, par exemple, il faudrait mieux définir le critére de propagation. On sait d§a que
cdui basé uniquement sur une propagation de la fissure en mode | pur n'est pas affisant powr toutes les
configurations de particules. |l faut également avoir une cnnaissance plus prédse de la microstructure en 3D :
les progrés de la tomographie X et l'augmentation de la puissance de cdcul des ordinateurs devraient en
permettre dans un proche avenir de réduire cete difficulté, pour conngitre les champs de cntraintes locaux sans
éliminer les plus petites particules et en utili sant des gructures de dimensions plus importantes. Pour simuler la
trajedoire de lafisaure dans la microstructure rédl g, il faudra ensuite éyalement prendre en compte la relaxation
des contraintes due ala présencede lafisaure.

Lorsgue le chemin de fisauration pourra étre simulé, les microstructures optimales pourront alors ére
déterminées et testées, mais d§a nous savons que la répartition de tailles des particules est un paramétre
important, tout comme la géométrie des particules, qui doivent tendre vers une forme de fibre aurte pour ponter
les fisaures et se déformer lors de leur passage, ou une forme @ncave pour forcer la déformation de la particule
lors de la propagation de la fisauration. Tout cda permettra une anélioration plus importante encore des

propriétés mécaniques des composites alumine-métal .
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Annexe 1 - Mesure dela mnnexité d' une microstructure 3D
Annexe 1 - Mesure de la @mnnexité d’ une microstructure 3D

A partir d'images d’'une microstructure, il est possble de mesurer la @mnnexité des particules, afin de
vérifier quelle phase englobe I'autre. Pour cda, I’ approche de Jernot & Al [Jern01] est utilisée

Le nombre d' objets connexes d’ un ensemble X de dimension d, est déterminé par lardation :
d _

Ng(X) = Z (=1)!n;
1=0

ou n; représente le nombre de amposantes € émentaires de dimensions j (no : nombre de sommets, n; : nombre

d’ arétes, n, : nombre de faces et n; nombre de volumes) entre proches voisins.

Aing, les différents volumes €ledionnés dans le volume global analysé en tomographie peuvent étre
traités. Pour chague aibe démentaire du vdume, le niveau de gris de ces voisins les plus proches, est testé, dans
la méme tranche d dans la tranche immédiatement supérieure, soit 7 proches voisins. Le test consisge a
déterminer s ces plus proches vaisins font partie de laméme phase ou non. Le nombre de sommets, d’ arétes, de
faces et de volumes pour |I'ensemble du volume en fonction de I’ appartenance des plus proches voisins a une

phase identique de cdl e du sommet examinég, est déterminé.

N3(X) a éé cdculé pour un cas smple d' un empilement de dnq couches illustré par les images ci desaus, dans

ce @s, N3(X) est calculé de lafagon suivante :

No n, n; N3
Nombredesommets  Nombre d' arétes Nombredefaces = Nombre de volumes
Image 1 0 0 0 0
Image 1 + image 2 - 0 0 0
Image 2 7 5 1 0
Image 2 +image 3 - 6 4 1
Image 3 9 7 1 0
Image 3 +image 4 - 5 3
Image 4 7 6 1 0
Image 4 +image 5 - 0 0 0
Image5 0 0 0 0
Total 23 29 10 1

tableau A-1 : exemple de calcul de mnrexité



Annexe 1 - Mesure de la onnexité d’ une microstructure 3D

Ny(X)=23-29+10-1=3

Ces mesures ont été appliquées a I'ensemble des volumes ®ledionnés dans la remnstruction du volume de

tomographie. N3(X) peut &rerdié au nombre de parti cul es indépendantes dans |e volume.
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Annexe 2- Etude de sensibil ité des résultats de alculs

Nous avons d'une part testé la sensibilité des calculs aux données d'entrée ¢ d'autre part au modéle
édément fini (maill age, hypothése de périodicité)

|- Sensibilit & aux données d'entrée

L’ ensemble des calculs présentés dans le chapitre Il a &é réalisé en utilisant des valeurs des propriétés
thermo-mécaniques isaues de lalittérature pour des phases pures. Sachant que les phases alumine et chrome dans
les cemets ne sont pas pures e que les variations de @mpositions chimiques jouent sur les propriétés
méaniques, il est important de quantifier quell e peut ére l'influence de variations des propriétés mécaiiques des
phases aur les champs mécaniques calcul és.

I-1 influence des propriétés mécaniques du chrome

a limite d' éadicité

Nous avons eu connaissance récenment des travaux de Weaver et Marcinkowski [Weav61, Marc62]
qui donnent I’ évolution de lalimite d’ lagticité du chrome en fonction de lateneur en impuretés (oxygene, azote)
pour une gamme de température entre 20 et 900°C. Cette limite dépend fortement de la teneur en oxygéne & en
azte du chrome. Pour quantifier I'effet de la limite d'@asticité sur nos résultats, nous avons effedué des
simulations en utilisant les données de Weaver [Weav61] présentées aur la figure A-1 donne |’ évolution de la
limite d’ élasticité du chrome pour deux teneurs en azote du chrome pur. Cette figure montre qu' une faible teneur
en azote modifie sensiblement le niveau de la limite d élasticité. De plus la position des différents pics dépend
également de la pureté [Wain57]

Limite d'élasticité (MPa)

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900
Température (° C)
—e—Sy - 0.005% N2 —a—Sy - 0.02% N2 - - SYSTUS (ref)

figure A-1: limite d dasticité du chrome pour des teneurs en azote de 0.002% et 0.0005%
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Les données concernant la limite d’ dagticité du chrome ne @uvrant pas I’ ensemble de I'intervalle de
température pris en compte dans nos calculs, les données ont été extrapol ées linédrement jusqu'a 145C0°C. sur la
figure, nous avons également porté les données que nous avons utilisées. Les résultats du cdcul des contraintes
et de la déformation plagtique pour les troisjeux de données (les deux teneurs en azote d cdle de référence) sont
présentées sur lafigure A-2.
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+ 00 —
0.08% =
1 £
= 1500 O 3
% L & L L L & & bl ()
< T 0.06% =
~, 1000 - g
=
(] 7]
= o
‘T 500 1 =
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c o
o =
©
o 0 T T e
0.2 0.8 ‘6
gy 002% 5
-500 Om °
- 0,
1000 AO; 0.00%
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- - 4 - -Contrainte de Von Mises - 0.005% N2 - - # - - Contrainte hydrostatique - 0.005% N2 —&— Contrainte de Von Mises - 0.02% N2
—#— Contrainte hydrostatique - 0.02% N2 —o— Contrainte de Von Mises - ref —&— Contrainte hydrostatique - ref
- - - - - Deformation Plastique Cumulée - 0.005% N2 —a&—Deformation Plastique Cumulée - 0.02% N2 —#a— Deformation Plastique Cumulée - ref

figure A-2 : profils de mntraintes pour différentes évolutions dela limite d’ élasticité du chrome

Les courbes de la figure A-2 permettent de voir que I’ utilisation de lalimite d' éasticité linéaire ou les
données de Weaver et a.changent peu les niveaux de @ntraintes, que cesoit dans le chrome ou dans I’aumine.
La 2zone plagtifiée et plus éendue d les niveaux de déformation plastique augmentent tout en restant faibles.
L’ évolution deladéformation plastique en fonction de latempérature présentéesur lafigure A-3 montre mmme
attendu que dans le @s des données de Weaver [Weav61], le chrome se déforme plastiquement davantage a
haute température par rapport au cas de lalimite linéaire. Ces variations delimite d dagticitén' entrainent que de
faibles variations de niveaux des contraintes résiduelles. La méme a@nclusion a pu étre tirée des smulations
faites dans des cas ou les déformations plastiques ont plus devées.

On peut signaler que la présence d’ une @ntrainte hydrostatique dans le chrome peut modifier également
la limite d'élagticité. Bullen & al. [Bull64] ont montré qu une mntrainte hydrostatique diminuait la limite
d'éasticité du chrome, cete diminution pouvant atteindre 50%, pour une presson hydrostatique de 10
atmosphére, et également favoriser le caactére ductile du chrome. Nous pouvons donc conclure que nos calculs
ont tendance asurestimer la déformation plastique du chrome.
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0.10%

e
o
o
@
B

.

0.06% -

ref
0.04% -

0.02% A

Déformation Plastique Cumulée

0.00% T T T T T T "
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Température (°C)
——Déformation plastique (0,005% N2) = Déformation plastique (0,02% N2)

—— Déformation blastiaue - ref

figure A-3 : évolution dela déformation plastique du chrome en fonction de la température

b- module d'éaouissage

Laloi de comportement du chrome utili séedans ces calculs est une loi dlastoplastique avec un module
d’ éaouissage pour le chrome, fixé a 10000 MPa. Des cdculs ont été réalisés pour vair |’ effet de la variation de
cecoefficient sur la déformation plastique du chrome d les niveaux de mntraintes.

La loi de comportement du chrome a éé modifiég au lieu de prendre un modéle dastoplastique, un
modél e parfaitement plastique a été utili sé en conservant la méme évolution de limité d' éasticité. Les profils de

contraintes lelong de I’ axe sont donnés aur lafigure A-4.
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figure A-4 : profils de @mntraintes pour différentes|ois de comportement du chrome
(particule sphérique 20% volumique)

Comme dansles cas précélents, pour les contraintes hydrostatiques et de Von Mises, dans le chrome ou
dans|’aumine, les variations de niveaux de @ntraintes ont a peine perceptibles. La déformation plastique varie

trés peu également.
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¢- Module d'Y oung et coefficient de Poison

Comme cda aété montré dans la partie précélente, le dirome n’est pas pur dans les cermets aumine
chrome. En raison du mode d'@aboration, du fer est introduit en combinaison avec le dirome. Les diverses
mesures faites aur les particules ont permis d’ estimer la quantité de fer présente dans la phase métalli que aux
aentours de 3% pou un composite @ntenant 21% de dirome. La présence du fer peut modifier le
comportement méaanique du chrome en modifiant le module d’ Young et le wefficient de Poison. Afin de vair
ce effet, des calculs prenant en compte des modifications du module d’Young et du coefficient de Poison du
chrome en supposant uneloi de mélange entre les propriétés du chrome d du fer pour une quantité de fer de
10%, pour oltenir une borne supérieure de I effet de I’addition de fer. Les données du fer sont extraites de
[Andr5Q]
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Figure A-5: profil de @ntraintes dans un compaosite alumine-(chrome+ 10%fer)
(particule sphérique 20% volumique)

Nous pouvons conclure que la modification du module d'Y oung et du coefficient de Poisson du chrome

a peu d'effet sur les niveaux de wntraintes alafin du refroidissement.

I-2 Influence des propriétés mécaniques de la phase cé&amique

Tout comme la phase méallique, la phase céamique des composites alumine-chrome n'est pas pure.
Les diverses analyses, présentées dans le chapitre I, ont montré la présence d'oxyde de drome disout dans
I’alumine. Les eff ets de la présence d’ oxyde de dirome en solution dans I’ alumine sont connus [Ross71]. L’ gjout
de dirome dans I’aumine a un effet durcissant pour les faibles pourcentages de chrome avec une augmentation
du module d’'Young. Mais lorsgue le pourcentage de chrome dépasse 5% molaire, |’ effet s'inverse avec une
diminution des propriétés mécaniques. Afin de quantifier |'effet du chrome dissout dans I'alumine sur les
contraintes résiduell es, des calculs ont éé menés en utili sant des valeurs de module d’ Young et de wefficient de
Poisson variant de 5% autowr des valeurs utilisées dans les autres cdculs, ce qui correspond au renforcement
maximal mesuré par [Ross71] et a la diminution du module d'Young pour une proportion de 5% molaire
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d’oxyde de drome dans I'dumine. Les résultats des calculs avec des propriétés mécaniques diff érentes ont
présentés aur lafigure A-6
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—&— Contrainte de Von Mises ESU ) —&— Contrainte hydrostatique ESU )
—o— Contrainte de Von Mises |nfs) —&-Contrainte hydrostatique |nfs) .
—— Deformation Plastique Cumulée (sup) —— Deformation Plastique Cumulée (inf)

figure A-6 : profils de @mntraintes pour un module d’ Young prenant en compte la présence de chrome dissout dans |’ alumine
(particule sphérique 20% volumique) (les données notées sup corr espondent a des valeurs de module d’ Young et de
coefficient de Poisson augmenté de 5% et |es données notées inf a des propriétés mécaniques diminuées de 5%)

La variation des propriétés mécaniques de I'dumine de +5% affede peu les valeurs de @ntrainte dans
le drome, la contrainte hydrostatique variant de 50MPa. Pour la wntrainte de Von Mises, il n'y a pas de
variation de son niveau dans la particule de chrome. Dans |'alumine, la contrainte hydrostatique diminue
d’ environ 30MPa, lorsgue les propriétés passnt de leurs valeurs les plus élevées aux plus faibles et la contrainte
de Von Mises diminue de 100MPa al’interface ¢ 60MPa au bord de la cdlule. La déformation plagtique varie
peu.

La présence de porosité modifie également les propriétés mécaniques (module d' Young et coefficient de
Poisson) utilisées dans les calculs[Spri6l, Sprie4, Cobl56, Knud6Z. Lafigure A-7 donnele profil de contraintes
pour un cdcul utilisant les données de Springs & d [Spri61] qui prend en compte un taux de porosité de 2% dans
I' dumine cequi entraine des variations du module notamment a hautes températures avec une diminution
sensible dumodule d' Y oung a partir de 1000°C.
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figure A-7 : profils de @mntraintes pour un module d’ Young prenant en compote 3% de porosité dans |’ alumine (particule
sphérigue 20% volumique)

La prise en compte de I'effet des porosités sur les propriétés mécaniques modifie les niveaux de
contraintes. Ains la contrainte hydrostatique diminue dans le chrome d’ une caitaine de MPa et dans I’ alumine,
la compresson est également Iégérement diminuéed’ environ 30 MPa. Pour la mntrainte de Von Mises, elle ne
change pas pour le chrome, et une diminution du riveau de la mntrainte de Von Mises dans|’alumine auss bien
presdel’interfacequ au bad dela cdlule et congtatée

Les porosités n'influencent pas seulement les propriétés mécaniques des phases, mais leur présence peut
modifier fortement le champ de mntraintes locales. Différents maillages ont é&é réalisés en incluant des
porosités, cdles-ci ont été placées dans la matrice & ne sont pas en contact avec les particules, ced en accord
avecles observations faites au M.E.B. ou les porosités observées ont situées dans la matrice & non direcdement
pres des particules ou al’intérieur.

Afin de smuler une porosité, deux approches ont été envisagées, soit de ne pas maill er ces porosités, en
laissnt leurs bards libres de se déformer soit de maill er les porosités en leur attribuant des propriétés
méaniques trés faibles. Nos calculs ont montré que les deux approches donnent des résultats quasiment
identiques. La figure A-8 donne les profils de ntraintes pour une porosité sphérique. Comme attendu la
présence de la porosité modifie localement le champ de wntrainte dans I'alumine. Elle apeu d influence sur les
contraintes dans la particule de chrome.
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figure A-8 : profil de contraintes autour d' une porosité (particule sphérique 20% volumique)

Dans I'alumine, la ontrainte hydrostatique est fortement perturbée avec une augmentation sensible de
la ompresson prés de laporosité. On peut noter la déformation plastique du chrome dansle s ou une porosité
est présente devient quasiment inexistante & cuse de la rdaxation due ala porosité. Des effets smilaires sur
I' évolution des contraintes prés des porosités ont été observés par Shan et d aing que Lasko et a [Shan0l,
Lask00]

Peu de données existent sur I' influence des dément résiduels sur les coefficient de dilatation du chrome
(aveclefer) et del' alumine (avecl' oxyde dirome). Toutefois, pour le chrome, les étude de [Whit61] ont montré
qgue I' addition de vanadium (0,5% massque) au chrome pur pouvait diminer la transition magnétique a38°C;
comme du vanadium peut étre introduit dans la phase métalli que (du fait de la composition des jarres et de leur
usure). Les propriétés thermo-mécaniques du chrome ont &é modifiées pour ne pas prendre en compte la
transition magnétique a38°C. Seules des variations trés faibles des niveaux des contraintes dans le dirome

(inférieur &3%) et sur la déformation plagiqueprésdel' interface sont détedables.

I-3 Influence de la température de relaxation

Des processus de relaxation des contraintes peuvent exister auss bien dans |I' alumine, par des
glisements aux joints de grains jusqu a 1200°C que dans le crrome a @use de son comportement visgueux a
hautes températures. Nous avons fait des Smulations en prenant comme température de relaxation compléte des
contraintes 1200°C au lieu de 1450°C, 1200°C représentant une borne inférieure pour I' existence des procesaus
de rdlaxation del' alumine polycristalline. Lors du refroidissement, I' évolution des contraintes est similaire pour
les deux températures de relaxation avec une augmentation jusqu' a 150°C puis une diminution. La figure A-9
présente les profil s de mntraintes a 20°C pour un modél e sphéere dans cube a 20% volumique.

Dans le chrome, I' évolution de la mntrainte de Von Mises reste inchangé, mais on note une forte
diminution de 40% du niveau de la contrainte hydrostatique la déformation plagtique est plus faible éyalement et
reste négligeable. Dans I' alumine, le niveau de la @ntrainte hydrostatique diminue de 100MPa et suit une

évolution similaire. La contrainte de Von Mises diminue fortement (40%).
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figure A-9 :influence de la température de rel axation compléte des contraintes
La diminution de la température de relaxation diminue le niveau des contraintes hydrostatiques dans le
chrome d dans|'alumine. Larelaxation est plus forte dans le chrome ca son coefficient de dil atation thermique

et devé d il varie plus fortement que cdui de I'alumine, cdui-ci restant globalement constant aux hautes
températures.

I1- Sensibilit & des résultats au modele ééments finis

Il -1 Influencedelataille du maillage

L’influence du nombre de mailles s les niveaux de mntraintes dansle chrome @ I’alumine a éé testé,
ced est sensible au niveau de I'interface ou les gradients de mntraintes et de déformation plagique sont
importants.

Un maillage wrrespondant a une fraction volumique de 20% a éé rédise an augmentant le nombre de
maill es sur les surfaces servant de support au vdume (sphere de métal et cube d’ alumine).

Le maillage de référence dont sont issus la plupart des cdculs présentés ci desaus (pour une fraction volumique
de 20% de cthrome) comporte

808 maill es assgnées au chrome & 10 noauds sur I’ axe Ox

1016mailles assgnées al’alumine d@ 8 noauds sur |’axe Ox
le second maillage comporte

669maill es assgnées au chrome & 16 noauds sur I’ axe Ox

2255mailles assgnées al’alumine @ 12 noauds aur I'axe Ox

L' augmentation dunombre de maill es sur les axes (et donc des surfaces de support) n’entraine pas une
augmentation du nombre de mailles dans le volume assgné au chrome. Cette différence s explique par
I utili sation d’un maill eur automatique qui génére des mailles de forme tétraédrique mais de tailles tres diverses.

Lerésultat du calcul des contraintes et de la déformation pastique est donné sur la figure A-10.
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figure A-10 : profil de contraintes & déformation plastique pour deux tailles de mail lages différentes

(particule sphérique 20% volumique)

Les courbes montrent que dans le dirome d dans|’aumine, I’ évolution des contraintes et leurs niveaux
sont sensiblement identiques pour les deux maillages $ cen' est que pour le second mail lage nous disposons de
points plus prochesdel' interface Ladifférence principae cmncerne la déformation plastique. L’ augmentation du
nombre de ncauds dans la zone plastifiée permet d' affiner le profil de cdle-ci, les deux profils de déformation
restant néanmoins trés proches. Bien sir I' affinement du maillage permet une meill eure description des gradient
al' interface

11- 2 Influence des conditions de périodicité

Pour I' ensemble de nos microstructures idédes, nous avons considéré une hypothése de périodicité.
Pour des raisons de @pacités de clcul, les calculs aur la microstructure rédle ont éé dfectués avec des
conditi ons de bards libres. Pour quantifier e r6le de la périodicité, nous présentons sur lafigure A-11, les profils
de ontraintes pour le modéle sphére dans cube avec une fraction volumique de 20% pour des conditions
périodiques et non périodiques
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Figure A-11 : profil de contrainte pour des maillages périodiques et non périodiques

Fraction volumique de 20% (p : avec périodicité ; np : sans périodicité)

Lorsgue la cdlule et libre de se déformer, 1a zone déforméeplastiquement est plus éendue € le niveau
de déformation plagtique est plus dlevé. Dans lI'alumine, la ntrainte hydrostatique n'est plus congtante, elle
augmente (en compresson) depuis l'interface jusguau bord de la cdlule. La montrainte de Von Mises augmente
également. On peut noter le changement de sens de variation prés du bord par rapport au cas périodique. Ced est
di aux variations des composantes du tenseur des contraintes : la @ntrainte 0,; et maximale al'interface &
diminue powr sannuer en surface Les composantes 0., € 033, Voient leur évolution inversée dans le @as non

périodique, avecune augmentation de leur niveau (en compresson) de l'interfaceversle bord de lacdlule.

Cette analyse de sensibilit € des résultats de cdculs bien que sucdncte, permet de montrer que les

différents paramétres ne bouleversent pas |’ ensemble du comportement du composite. Des compléments seraient

certainement nécessaires en particulier sur les microstructures rédl es.
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Annexe 3— Connexité dela céamique

Annexe 3—- Connexité de la céramique

Par rapport aux analyses menées aur le @s de particules concaves, il nous a auss paru intéressant de
simuler le s d'une particule ayant les propriétés de I'alumine dans une matrice ayant les propriétés du chrome.
Dans ce @s, laphase dumine est englobée par le chrome. Le chrome reste soumis a des contraintes de traction et
I'alumine a des contraintes de compresson, comme le montre la figure A-12 correspondant & un modéle sphére
dans cube.
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Figure A-12 : sphére de cramique dans un cube de métal

On ne retrouve pas I'effet des concavités car dans le @as de sphére, pour la phase c&amique, les
composantes du tenseur des contraintes ont des niveaux simil aires.

L'utilisation de particules de types dli psoides de c&amiques englobées dans une matrice méallique
montre, comme l'illustre la figure A-13, conduit a des différents de niveaux des composantes du tenseur. Dans
notre exemple, la mntrainte gs; différe des deux autres en raison de l'orientation de I'éllipse selon I'axe 3. On
peut noter également une diminution du riveau des contraintes 0y, € 05, € une aigmentation de céui de 63 par
rapport au cas de la sphere.

Dans ces particules, a ause de leur forme, il n'y a plus de ntraction hydrostatique du chrome comme
dansle @as delasphere, dufait de laforme dela particule. Ced conduit a des différences entre les composantes
du tenseur qui modifient les niveaux de mntraintes dans l'inclusion et dans la matrice eavironnante, pouvant
méme permettre aux contraintes dans la matrice proche de changer de signe, comme dans le @s de particules
concaves.

Ces particules concaves éant soumises a des hétérogénéités de mntraction ou de dilatation de phases,
les contraintes pourront localement, & cuse de la forme des particules, permettre le changement de signe de la
contrainte hydrostatique.
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Annexe 4- Congtantes radiocristall ographiques
Annexe 4- Constantes radiocristallographiques

Pour la détermination des contraintes, il et nécessire de connaitre les constantes éastiques
radiocrigtall ographiques S; et S, des phases qui dépendent de I’ orientation des plans (hkl) Dans le @s d’'une
structure aibique, les constantes S, et S, peuvent étre déterminées a partir de diff érents modé es.

A partir des constantes d' dasticité du Chrome qui sont rappel ées ci-dessous
Structure Cubique ceatré - Im3m

a=0,288390 nm

E=279GPa v=0.215a20°C

S$1,=3.0488.10° MPa*

S1,=-0.494810° MPa*

$1,=9.92.10° MPa*

Nous avons calculé les S (hkl) et Sy(hkl) du chrome
Pour le modéle de Voigt, on a[Boll67] :

% 82 (hkl) 5(&1 B %2)844 &(hkl) — 280 (&l + 2&2) + 5&2844

6Sp +5S44 6Sp +5S44

1
AVeC So = 511751275 Saa

donc %sz (k)=427610°MPa’ & S (hk)=-0.73910°MPa™t

Avec le modéle de Reuss[Boll 1967

2 8,(t)= 51, - 51~ 3r (),

S, (hkl) = ;5 + T (hkl)Sy o1 (hkl) est le facteur d orientation du dan (hkl)
21,2 212 212

r(hi)= "R kAZ+Ih 1s (129 =460610°MPa
(h2+k2+lz)2 2

S,(123 = -0.84910 % MPat

%sz (41)=397610°MPa™? S (417)=-0.63910°MPa™"

A l' aide du modéle de Kréner [Kron58]
Détermination du module de Coulomb
o = (9A, +4A5)/8
G3+aG2+[G+y=0 avec [ =-(3A +12A,)A, /8
= -3AA A 14
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1

ou Al = 1 A2 = A3 = 1
§<Sll+28125 S 2(311_3125

= CAJBATES) o 9AG

2GBG2 +G(0A +12A,)+6A A, | (A +G)
1 -1 11 -
Esz(hkl)_z 301 -5r (k)44 S,(hki)= = 2G+(1 5 (hkl )X 4
%sz (123 = 4.44510°MPa™ 5,129 =-0.79510°MPa*
%32(411) =4.12310°MPat S,(411)=-0.68810"°MPa™?

L'alumine (Corindon) est de structure rhomboédrique R—3C (a= 0,470 nm et ¢ = 1,299100 nm)
E=400GPa v=025
Les modules d'dasticite (C;) et constantes d'éagticite (S;) sont respedivement :

C1,:=497810 MPa C,=16270 MPa C15=117%0 MPa
C3=50120 MPa C=147%0 MPa Ce=167510 MPa
C1=-2280 MPa

S11=2.32 10° MPa* S, =-0.667 10° MPa*  [Chung6§
S15=-0.386 10° MPa’* S35=2.17 10° MPa*

$,4=6.78 10° MPa* S66=5.97 10° MPa*

Pour le modéle de Voigt [Even71,Even72]
3(4C,, — Cyy +Cys —5C;, ~8C;5)

hkl)=

(W) (2C1; +C +2Cy, +4C13 (7Cy; +2C55 —5Cy, — 4C;; +12C,,)

=5, (k)= >

2 7Cyy +2C43 —5Cy; —4Cy3 +12Cy,

donc %sz (k)=301510°MPal & S (hk)=-0.56210°MPat

Avec le modél e de Reuss[Even71,Even72]
S1(1)= 5 (812 + S13)+ 3 (811 + S35~ 513~ 51~ Saa) —5 (812 + S35~ Su ~253)
28,(1) =2 (2511 10~ S15) -3 a(68y1 + S35 =515~ Sy ~3814) + 207811+ S35~ Sy ~2513)

[ 2

a=
g%g(h2+k2+hk)+lz

%sz (526)=2.99910 "% MPa™? S,(526)=-0.57310"MPa*
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% S,(13_10)=3.28010°MPa™ S,(1310 = -0.65210 °MPa ™!

Les différentes valeurs ont regroupées dans le tableau A-3. Les modéles de Voigt et Reussreprésentent
des limites inférieures et supérieures des constantes radiocristaographiques. Pour la déermination des
contraintes dans le chrome, les valeurs provenant du modéle de Kréner sont utilisées, ce modéle donnant des
valeursintermediaires.

Pour I'dlumine, de structure rhomboédrique, a notre mnnaissance, seuls les modéles de Voigt et Reuss

ont é&é appli qués, comme déait ci-dessous.

(hkl) Si (MPa™) %S, (MPa)

Chrome
Modéle de Voigt - -0.739.10° 4.276.10°
Modé&le de Reuss (123 -0.849.10° 4.606.10°
(411 -0.639.10° 3.976.10°
Modéle de Kroner (123 -0.795.10° 4.44510°
(411 -0.688.10° 4.123.10°

Alumine
Modé&le de Voigt - -0.569.10° 3.015.10°
Modé&le de Reuss (526) -0.573.10° 2.999.10°
(13_10 -0.652.10° 3.280.10°

Tableau A-2 : résumé des constantes radiocristall ogaphi ques
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Annexe 5- Equations du champ de cntraintes Hertzien ala surface & sur I'axe
Annexe 5- Equations du champ de contraintes Hertzien ala surface € sur I'axe

Il existe deux cas particuliers pour les contraintes dans un champ Hertzien, qui sont les contraintes sur
I’axe @ les contraintes a la surface du solide. Les équations pour les contraintes le long e I'axe ¢ ala surface

dans un systéme de coordonnées cylindriques (r,8,z) sont :

Pour les contraintes ala surface:

A I'inté&rieur dela zone de contact

A |'extérieur dela 2one de montact :

O . _Tp 1-2[p’

Pour les contraintes le long del’ axe :

La contrainte principale de dsaill ement peut ére cdculéepar :

1
T, =§|GZ -0y

* 0
avec  a®=2KPR et k=gal—v12)+ (I—VZZ)ED
P: charge d’indentation Po=P/(T&%)

R* : rayon de I’ indenteur

E, E;  modued Young cel’édcantill on et del'indenteur

v, €t v, coefficients de Poisoon del’indenteur et del’ échantill on
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Annexe 6- Champ de mntraintes en contact glissant

Annexe 6- Champ de mntraintes en contad gli ssant

Pour le cdcul du champ de mntrainte avec frottement dans le calre de la théorie de Hertz, le frottement est

simulé en superposant au champ de @ntrainte normal, c'est-a-dire introduit par la distribution de presson de

I'indenteur, un champ de @ntrainte tangentiel, comme le montre lafigure A-14.

IP

figure A-14 : distribution de pression lors d'un contact glissant

Les éguations permettant de caculer le champ de @ntraintes lors d'un contact avecfrottement sont explicitées ci

dessous a partir des travaux de Hamilton et des corredions apportées par Mouginot [Hami83, Moug83.

chargement normal

—\2 2
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2
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2m rg S 5=
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Annexe 6- Champ de contraintes en contact glissant

chargement tangentiel
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Annexe 6- Champ de contraintes en contact glissant

qoztan"lBiE
oM O

G=M?-N?+2zM -aN
H =2MN +aM + zN
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Annexe 7- Champ de Hertz dansles cermets

Annexe 7- Champ de Hertz dans les cermets

La figure A-15 présente le champ de mntraintes généré lors de l'indentation dans le s d'un indenteur
en carbure de tungsténe sur un cermet contenant une fraction volumique de crome de 21%. Le ontact entre
I'indenteur et le cemet est considéré sans frottement. Les propriétés mécaniques utili sées pour le cacul
correspondent aux propriétés macroscopi ques des composites.

rla
15 2 25 3

SS—
e R S R L g
00y R T 1 A0

figure A-15 : isovaleurs des contraintes principal es, de Von Mises et hydrostatique pour uneindentation par une bille de
WC-Co (R=4mm) , et une charge de 4000N. (Py=9140 MPa)

La contrainte principale, a l'origine de la fisaration des composites est la contrainte o, la fisauration
n'intervenant que dans la zone proche de la zone de mntact et pour une profondeur relativement faible, la figure
A-16 présente la contrainte o, a I'extérieur de la zone de @ntact et pour une profondeur comprise entre O et

0,2xa (a étant le rayon de lazone de mntact), cette profondeur correspond a la zone de propagation des fisaures
en cone
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Annexe 7- Champ de Hertz dansles cermets

zla
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figure A-16 : iso-valeurs de la contrainte o, dans la zone de fissuration.

Les niveaux dela mntrainte g; dansla zone ou lafisauration alieu sont du méme ordre de grandeur que

les contraintes résiduelles d'origine thermique calculées dans les particules de chrome. Elles ont évidemment
tres supérieures a cdl es cdculées dans la matrice

Dans le cas d'une indentation de Hertz, la propagation des fisares débute dans la zone située pres de

I'indenteur, la ol la @ntrainte principale 0, est en traction et lafisaure est ensuite supposeese propager en mode

| sous l'action de o;. Lafigure A-17 donne I'évolution de la contrainte o, ala surface pour les divers composites

indentés. Les données pour le calcul correspondent aux conditions expé&imentales observées lors des

indentations (indenteur en WC-Co, charge rrespondant al'apparition des fisaures en cercle).

Contraintes (MPa)

2000

1500 -

=

o

o

o
L

o

o

o
L

AlLO,-Cr 21%

AlLO4-Cr 9%

AlLO4-Cr 36%

-500

1.4

1.6 1.8 2.0

rla

Figure A-17 : contrainte g; ala surface des composites alumine chrome.
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Annexe 7- Champ de Hertz dansles cermets

Dans la zone ou lafisauration débute (r/a=1,1 a 1,4), les niveaux de wntraintes ont de I'ordre de 1000

MPa pou I'ensemble des composites avec une décroissance relativement importante lorsque la distance par
rapport alazone de mntact augmente.

2000
X
X
X
X
X
X
X
X
B X
"
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= b,
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©
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0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35 0.40 0.45 0.50
cla
Xs1 (MPa) rfa= 1.1 Osl (MPa) r/a= 1.2 a sl (MPa)r/a= 1.3 051 (MPa) r/a= 1.4

Figure A-18 : évolution dela contrainte principale o; lelong d'unefissure en cone (dans un composite Al,O5-Cr 21%) pour
différentes positions de départ de la fisaure

La contrainte principale o, du point de vue macroscopique, lelong de lafisaure et devéeau départ de
la fissure mais déaoit rapidement. A I'échelle microscopique, cda signifie que pres de la surface de forts
niveaux de antraintes ont appliqués et vers latéte de fisaure, les niveaux de ontraintes sont plus faibles, voire
négligeables par rapport au niveau des contraintes résiduell es.



Annexe 8- Simulation des trgjedoires de fisaure lors d'un contact de Hertz.

Annexe 8- Simulation des trgedoires de fisaure lors d'un contad de Hertz.

Lors du contact de Hertz, dans le modéle de Franck & Lawn [lawn68, fran67], la fisaure se propage le
long de latrajedoire de la @ntrainte principae g5 perpendiculairement ala wntrainte principale o;. Ce modde
comporte quel ques hypotheses qui sont rappel ées ci dessous.

i —la présencede lafisare ne perturbe pasle champ de wntraintes.
i —le dne defracture hertzien se dével oppe avec une @ntrainte principale o; maximale d toujours normale ala
trajecoire de lafisaure.

iii —lafisareinitiale peut étre négligéeen raison de safaible taill e par rapport au cone.

S cemodéle et satisfaisant pour ladétermination de la ténacité, il n'est pas auffisant pour déterminer la
trajedoire exacte de lafisaure. En effet a partir du champ de @ntrainte il est normalement posshble de clculer
I'angle de lafisaure et donc de déterminer satrajedoire. Mais lesrésultats sur I'angle d latrajedoire ne sont pas
satisfaisants. 1l est nécessaire de modifier, pas exemple, le wefficient de Poisoon du matériau indenté pour
retrouver des valeurs d'angles conformes a cel es mesurées expérimental ement [Lawn74]

D'autres auteurs [kocer98] utilisent un autre critere de propagation de la fissure, dans leur modéle
déments finis. La fisaure se propage selon le taux de restitution d'énergie maximal, et le champ de mntraintes
évolue lors de la propagation, c'est-a-dire qu'il y a relaxation des contraintes sur les lévres de la fisaure. Leurs
résultats sur le verre sont proches de ceix trouvés expérimentalement.

Dans le cas des cermets alumine chrome, nous avons utilisé un critére de propagation basé sur un taux
de restitution d'énergie maxima en combinaison avecle champ de wntrainte donné par Franck & Lawn. Pour

cda, letaux derestitution d'énergie et cdculé a partir de larelation :

K? 1+v 1+v
G=—-+ K+ K
E E E
ou K, K, et Ky;; sont les ténacités en mode I, Il et 111 respedivement et E et v sont le module d'Young et le

coefficient de Poisoon du matériau indenté. Dans la théorie de Hertz, les champs de mntraintes étant explicités
dans les plans de symétrie de la zone de contact, le mode | est calculé apartir de la @ntrainte principae a,, le
mode Il est déterminé par la contrainte T, (voir le chapitre 1) et lemode lll est nul. Dans notre modéle le clcul

des ténacités pour les diff érents modes est fait a partir delaformulation de Franck & Lawn :

/12
K, Rl J’C° %0 g o Ky, =2%b£é J’C"Lc)lzdc
Omro Jo (2_¢2 mH J (Cg_cz)l

Le @lcul sefaitlelong delafisare.

Pour ladétermination delatrajedoire delafisaure, pour les points ol le taux de restitution dénergie est
maximal, nous procédons de la fagon suivante :

on place un défaut perpendiculaire a la surface, pres de la zone de cntact, dont latall e et trés faible
par rapport alataill e de lafisaure. (figure A-19 (a)). Typiquement, lataille du défaut est la méme que cdle d'un

incrément de fisare (del'ordre de 1 um).
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Annexe 8- Simulation des trgjedoires de fisaure lors d'un contact de Hertz.
Une dharge d'indentation fixe est appliquée Le dhamp de mntrainte di a cete charge et alors connu.

Letaux deregtitution d'énergielelong ce cedéfaut est calculé pour la charge imposée
En tée de fisaure, dans un angle solide Q, les différentes orientations possbles de la fisare, pour un

incrément fixe, sont testées et le taux de regtitution d'énergie des diverses configurations est comparé au taux

précélent en cherchant le maximum (figure A-19 (b))
configuration de fisaure & |'opération est reproduite en téte dela"nouvell €' fisaure (figure A-19 (c)).

La charge dindentation est ensuite aigmentéepour continuer la propagation de la fisaure.

@ H (b) (c)
Q

La taille de la fisaure et incrémentéeg le taux de restitution d'énergie est cdculé powr la nouvelle

O

%
s
.

Figure A-19 : modéle de propagation de fisaure(a) position de départ (b) premier increment de fissure
(c) second incrément defissure

Ce modéle permet, pour le moment, de smuler la propagation de la fissure a partir de la surface de
I'échantill on, pour le Gas d'un matériau isotrope & homogéne. Lafigure A-20 présente lesrésultats dansle asde
I'indentation d'une plaque de verre par un indenteur en verre, pour diff érentes positions du défaut. le verre sert ici

de matériau modél e puisque les résultats aur I'angle de la fisaure sont connus [Lawn74, Kocer9§)

rla
1.0 1.2 14 1.6 18 2.0
00 ‘ ‘ ‘
0.2
zla
0.4
0.6
0.8-
Figure A-20 : smulation cela propagation dunefisare dansle verre.

Verre & indenteur (E=70 GPa, v=0.22) P=50N R=4mm Position du défaut r/a= 1.0, 1.1, 1.2, 1.3, 1.4 &t 1.5; a=0.1598mm

Les courbes de la figure A-20 montrent que pour des positions de départ éloignées de la zone de

contact, la fisaure reste gproximativement perpendiculaire a la surface tant que la tragjedoire et sensiblement
différente de cdle alculée pour un point de départ prés de la zone de mntact. Cette trajedoire et en fait la
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Annexe 8- Simulation des trgjedoires de fisaure lors d'un contact de Hertz.

trajedoire optimale a ause des hypothéses du modéle. En effet, une des hypothéses est que la présence de
fisaure ne perturbe pas le champ de @ntrainte dans le matériau, ce qui n'est pas le @s dans le matériau réd
puisquil y a relaxation des contraintes en téte de fisaure, la non relaxation des contrainte est compensée par la
présencedu mode Il. C'est pourquoi, expérimentalement, on observe des fisaures qui ont des formes tres proches
desfisaures smulées au plus prés de la zone de @ntact. De plus, d'apres les équations du champ de @ntraintes,
les contraintes maximales s trouvent au plus pres de la zne de mntact et décroisent rapidement, donc la
trajedoire optimale se trouve au plus prés de la zone de @ntact.

A partir de ces résultats, il est posshle de déterminer I'angle de la fisaure par rapport a la surface de
I'échantill on, avecla pente de la zone rediligne. Dans le @as du verre, les smulations ont éé rédi sées pour des
positions de défauts alant de 1,0 a 1,5 fois la zone de mntact et des charges d'indentation alant de 10 & 100N.

pour un indenteur en verre le tableau A-3 résume les résultats des diff érentes smulations.

P (N) rda angle (°) P (N) rda angle (°)
10 10 29.83 10 10 29.46
10 11 2815 20 10 29381
10 12 26.81 30 10 29.49
10 13 2561 40 10 2897
10 14 2555 50 1.0 2944
10 15 2513 70 10 29.67
50 10 30.52
50 11 30.50 P (N) rda angle (°)
50 12 2750 10 11 27.92
50 13 26.06 20 11 27.83
50 14 26.29 30 11 2801
50 15 24.95 40 11 2871

100 10 35.19 50 11 29.07
100 11 37.07 60 11 30.96
100 12 31.00 70 11 3111
100 13 28.07 80 11 3247
100 14 26.35 90 11 35.36
100 15 2534 100 11 37.26

Tableau A-3 : angle desfisaures en cone pour desindentations verre sur verre

Pour une charge fixe, avec une position croissante du d&faut par rapport a la zone de mntact, I'angle
entre la surface ¢ la fisaure, dans sa partie linédre, diminue. En revanche, pour une position fixe du défaut et
une augmentation de la charge, cet angle augmente. Notons que les angles déerminés pour les différentes
charges et les diff érentes positions du défaut sont supérieures aux angles déterminés expérimentalement lors de
notre éude du verre float (24°+£2°) et ceux généralement admis danslalittérature (22°) [Kocer98, Lawn74]

Ces différences peuvent étre attribuées aux hypothéses du moddle, notamment le fait que la présence de

la fisaure ne perturbe pas le champ de @ntraintes en téte de fisaure cequi a une influence sur I'angle déterminé
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Annexe 8- Simulation des trgjedoires de fisaure lors d'un contact de Hertz.

comme I'amontré Kocer [Kocer98]. De plus, dans notre modéle, il existe une forte influence du mode Il & cause
delaprise en compte du départ de lafisaure a partir de la surface La présence du mode Il permet de compenser
le fait que les contraintes ne sont pas relaxées lors de la propagation de la fisaure. Cette zone de fisare et
ignorée dans le s du modéle de Franck & Lawn pour la détermination de la ténacité et Kocer ne tient pas
compte du mode |11 dans ces smulations. Dans notre @s, la antribution du mode |1 peut atteindre 50% au départ
de la fisaure pour les positions de départ situées entre 1,1 et 1,4 et reste trés élevées le long de la fisaure (de
I'ordre de 30%).
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Annexe 9- Profils de mntraintes sur des microstructures idéales en traction (avec contraintes résiduell es)

Annexe 9- Profils de contraintes sur des microstructures idédes en traction (avec contraintes
résiduelles)

Cas d'un dllipsoide soumise a une @ntrainte de traction uniaxiale (de 0 a 1000MPa), le long de son petit axe —
andyse selon le grand axe. Fraction volumique de l'dlipsoide : 3,5% - rapport d'éancement : 0,2
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Figure A-21 : profils de contraintes le long du grand axe
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figure A-22 : iso-contraintes et iso-déformation pou une dlipsoide sollicitée lelong de son petit axe



Annexe 9- Profils de mntraintes sur des microstructures idéales en traction (avec contraintes résiduell es)

Cas d'un dlipsoide soumise a une mntrainte de traction uniaxiale (de 0 a 1000MPa), le long de son grand axe —

andyse selon le petit axe

Fraction volumique de I'éli psoide : 3,5% - rapport d'édancement : 0,2

17C

Figure A-23: profils de contrainte lelong du petit axe

1600 2000
1 1500 4
1200 [SS=ssETsT =1
1000 A
~ 800 4 —
© © 500
o o
= =
] S
® , ° i
400 02
-500
0
0.2 0.4 0.6 0.8 -1000 -
-400 -1500
—+0MPa -=-100 MPa —+—200 MPa —500 MPa —=—1000 MPa —+0MPa -=-100 MPa —+—200 MPa =500 MPa —=—1000 MPa
2000 3000
16004 o o oo oo oo ooo 2500 4
MV
[ EEaE R e =il
b
1200 A . 2000 -
©
—_ o
3 M s
Z 800 § 1500 -
2 H
[ $
°
w00 ] % 1000 1
. W 500 |
0.2 0.4 6 E
M
o
400 0 : : .
0 0.2 0.4 0.6 0.8
—~0MPa —=-100 MPa —+ 200 MPa 500 MPa = 1000 MPa ——0MPa -=-100 MPa ——200 MPa —-500 MPa -=-1000 MPa
1600 2000
} oo oo oo osooo
EMEVEMEVEMEVEMIVENEVEN
[=======S25=2 2]
1600 3—o—o—o—o—o—o—o—o—o—o0—0
1200 A .,
[ EEaE R e =il
b
—_ g 1200
s s
< 8004 <
= k]
] E
g & 800 1
8 E
g s
S 4004 H
© £
SN | 2
o P
0z BASEESS S = ’
0.2 0.4 0.6 08
-400 -400
——0MPa -=-100 MPa —+—200 MPa —-500 MPa -=—1000 MPa ——0MPa —= 100 MPa —+200 MPa — 500 MPa —=— 1000 MPa
1.0% /7 \
0.8%
H
5 0.6% -
£
g —
‘% 04% b0 006 oooosoan
EEVEVENENEVEVENIV
0.29 A A
0.0% T T T T
0 0.2 0.4 0.6 0.8
—+-0MPa —=-100 MPa —+—200 MPa —*-500 MPa —-=—1000 MPa




Annexe 9- Profils de mntraintes sur des microstructures idéales en traction (avec contraintes résiduell es)
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figure A-24 : iso-contrainte & iso-déformation pour une dlipsoide sollicitéele long de son grand axe
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Annexe 9- Profils de mntraintes sur des microstructures idéales en traction (avec contraintes résiduell es)

Cas d'un dlipsoide soumise a une @ntrainte de traction uniaxiale (de 0 a 100QM Pa).
andyse selon I'axe perpendiculaire ala diredion de traction.

Fraction volumique : 1%
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Annexe 9- Profils de mntraintes sur des microstructures idéales en traction (avec contraintes résiduell es)
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Publi cations dans des revues a comité de ledure

G. GEANDIER, S. DENIS, A. MOCELLIN

"Float glassfracture toughnessdetermination by Hertzian contact : experiments and analysis'
Journal of Non Crystalline Sali ds (accepté)

G. GEANDIER, S. DENIS, A. HAZOTTE, A. MOCELLIN & E. MAIRE

"Microstructural analyss of alumina chromium composite by X-Ray tomography and 3-D finite element
simulation of thermal stresses’

Scripta Materialia (accepté)

Actes de ongrésa comitédeledure

G. GEANDIER, A. HAZOTTE, S. DENIS, A. MOCELLIN,

International Conference on Residual Stresses 6 (ICRS 6) Oxford (juillet 2000)
"Internal Stressesin Al,Os-Metal Microstructure: A Finite Element Analysis'

Sixth International Conferenceon Residual Stresses (ICRS 6), Oxford 2000

IOM Communicationsval 1, p785792

G. GEANDIER, P. WEISBECKER, S. DENIS, A. HAZOTTE, A. MOCELLIN JL. LEBRUN & E. ELKAIM
European Conferenceon Residua Stresses (ECRS6) — Coimbra (10-12 juill et 2002)

Materials Science Forumvol 404-407, Trans. Tech. Publications Snitzerland (2002) p547-552

"X-Ray Diffraction Analysis of Residual Stresses in Alumina-Chromium Composites and comparison with
numerical smulations'

Publi cations dans des revues et des actes sans comité de ledure

G. GEANDIER, S. DENIS, P. WEISBECKER, A. HAZOTTE, A. MOCELLIN, JL. LEBRUN & E. ELKAIM
Calloque SF2M Ouest et GFAC sur les Contraintes Résidudll es - Saint Nazaire (22-23 Mars 2001) - p93-100
"Contraintes internes dans des cermets Alumine-Chrome: Etude microméaanique d premiere anayse par
diffraction desrayons X."

G. GEANDIER, S. DENIS, A. HAZOTTE, A. MOCELLIN
léere Journéed Etude sur le Matériau Verre en Lorraine — Nancy (5 Octolre 2001) - 12 pages
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P. WEISBECKER, G. GEANDIER, S. DENIS, A. HAZOTTE, A. MOCELLIN JL. LEBRUN & E. ELKAIM
Actes Colloque GFAC: caactérisation expérimentale des contraintes: techniques avancées et nouveaux
matériaux — Troyes (7-8 mars 2002, p59-66

"Déermination des Contraintes Résiduell es dans des Composites Alumine-Chrome par Diffraction des Rayons
X Synchrotron”
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Communications dans des congres ou coll oques

G. GEANDIER, S. DENIS, A. HAZOTTE, A. MOCELLIN

Junior EuroMat 2000 — Lausanne (28 aolt — 1% septembre 2000

"Development of microstructure and residual stresses in Al,Os-Cr composites obtained from mechanosynthesis
powders'

G. GEANDIER, P. WEISBECKER, S. DENIS, A. HAZOTTE, A. MOCELLIN JL. LEBRUN & E. ELKAIM
LURE’s User meeting 2001 - Orsay (18-19 janvier 2001)

Caloquedel’Institut Lorrain des Matériaux - Metz (14 mars 2001)

Poster : "Residual stresses determination in Al,Os-Cr composites'

Rapports internes
Rapport bibli ographique —juin 1999
Différentes méthodes pour la mesure de ténacité

Analyses microstructural es des cermets alumine métal

Théorie d’indentation de Hertz — novembre 1999
Rapport bibli ographique sur I’indentation hertzienne
Calculsdansle asdu verre

Rapport d' avancement de these —juin 2000
Calculs micromécaniques sur des composites alumine chrome

Analyses microstructural es des cermets alumine chrome

Déermination des contraintes dans des cermets alumine chrome — décanbre 2000

Bil an des expériences menées au LURE en septembre 2000 sur |es cermets alumine chrome

Indentations de Hertz : Verre float planilux - juin 2001
Bilan des expériences d’indentation du verre float fourni par Saint Gobain recherche

Dé&ermination des contraintes dans des cermets alumine chrome — novembre 2001

Bil an des expériences menées au LURE en mai 2001 sur les cermets alumine chrome

Indentation de Hertz sur une plaque WC-Co : estimation de laténacité —avril 2002

Bilan des expériences d’indentation d un composite WC-Co
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Relation entre la microstructure, I'état méaanique € la fisauration dans des cermets alumine crome
élaborésa partir de poudres nanocomposites

Résumé:

Les composites alumine-chrome sont oltenus par pressage achaud de poudres provenant du broyage
réactif entre des poudres d'auminium, d' alumine & d’ oxydes de throme. Différents types de composites ont été
caractérisés : ils correspondent & des fractions volumiques de chrome mmprises entre 5 et 36% et différentes
voies d' éabaration. Une éude microstructurale a &é menée pour mieux connaitre les différents congtituants et
les diff érentes phases des poudres mais auss des échantillons massfs (notamment ceux qu sont minoritaires).

Une approche micromécanique et utilisée pour déterminer le champ de @ntraintes internes, générées
lors du refroidissement aprés le pressage des poudres, du fait des différences existant entre les coefficients de
dilatation thermique ¢ les propriétés thermo-méaniques des phases. Ces différences et ces contraintes pouvant
conduire ala détérioration et alafisauration du composite pourraient peut-é&tre auss étre utilisées avec avantage
et renforcer le omposite, du moins localement selon les tailles et dispositions rdatives de la phase méallique.
Les résultats des cdculs par @éments finis ont &é cnfrontés aux résultats expérimentaux de détermination des
contraintes moyennes dans les phases, obtenus en utili sant le rayonnement synchrotron.

Pour évaluer le momportement de la microstructure @ des contraintes internes vis avis de la fisauration,
une procédure d’indentation de type hertzien (indentation d un échantillon plan par une sphére) a éé mise en
place pour andyser le mode de fisauration des échantillons massifs.

Les résultatsisus de I' éude de la microstructure, des cdculs et de la fisaration sont comparées pour
andyser I'influence de la microstructure @ des champs locaux de @ntraintes aur le comportement et les
trajedoires des fisaures dans des composites biphasés alumine-chrome. Des voies concretes d’ améli oration voire
d’ optimisation des microstructures au regard de larésistance ala fisauration en sont ains dégagées.

Relation between microstructure, mechanical state and crack propagdaion in alumina chromium
composites processed from nanocomposite powders

Abstract

Alumina cromium composites are obtained by hot pressing o powders elabarated by reactive milling
of auminium, alumina ad chromium oxides powders. Various composites have been characterised,
corresponding to different volume fraction of chromium and dfferent processng routes. A microstructural study
has been made for a better knowledge of the different phases in the powders and in the dense samples (notably
the minority phases).

A micromechanicd approach has been used for the determination of the local stressfield, generated
during coding, after the hot pressing o powders, coming from the difference between thermal expansion
coefficients and thermo-mecdhanical properties of the phases. These differences and stress sates that could
conduct to damaging the cmmposite and crack initiation, can be advantageously used to reinforce the cmposite,
locally depending on the size and distribution of the reinforcement phase. Results from calculation have been
compared to the experimentd result of mean stressdetermination in the phases, using the synchrotron radiation.

To analyse the behaviour of the microstructure and medhanical state in relation with the crack
propagation, an experimental set-up of Hertzian indentation (indentation of a plane sample with a sphere) has
been used to analyse the aack mode of the dense samples.

Results from microstructure study, calculations and crack analysis have been compared to anayse the
influence of microstructure and mechanicd sate on the crack behaviour in the two-phases alumina chromium
composites. Concrete ways of improvement and gotimisation of the microstructure in regard to the crack
propagation resistance have been brought out.

Mots-clés: Composite a matrice céamique, microstructure, contraintes résiduell es, fisaure de Hertz
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