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Résumé :

Le traitement de surface par laser est devenu un élément stratégique de I’ingénierie de
surface depuis de nombreuses années. En particulier, la texturation laser permet de
fonctionnaliser les surfaces sans apport de matiére. Ce procédé a d’ores et déja démontré
de nombreux avantages et cas d’emploi. Toutefois les effets induits par le laser au sein
des surfaces restent difficilement prédictibles et complexes. Une meilleure
compréhension de I’interaction laser — mati¢re est donc essentielle pour connaitre
précisément les nouvelles propriétés conférées aux surfaces et mieux maitriser le procédé
de traitement. Ainsi dans cette étude, les effets induits par la texturation laser ont été
analysés sur des surfaces de titane, d’alliage Ti6Al4V (TA6V) et de nickel. D’un point
de vue expérimental, les surfaces micro-texturées ont été caractérisées selon différentes
approches. Les travaux réalisés sur 1’analyse de la morphologie des surfaces texturées
ont révélé que la fluence et le nombre d’impulsions laser sont des parameétres
primordiaux a prendre en compte dans un processus industriel étant donné leur impact
sur I’évolution des dimensions des cavités créées. La caractérisation de la composition
chimique de I’extréme surface a mis en évidence une modification chimique du matériau
au niveau des microcavités. De plus, les contraintes résiduelles en surface ont été
identifiées a 1’aide de deux techniques complémentaires : la diffraction des rayons X
(DRX) et la microscopie micro-ondes (SMM). Ces travaux ont montré que des
contraintes résiduelles de traction peuvent apparaitre globalement apres la texturation
laser mais avec des profils de contraintes plus complexes a I’échelle des cavités
(alternance traction/compression). Pour aller plus loin et approfondir la compréhension
du processus de texturation laser, une modélisation par Dynamique Moléculaire a été
développée. Les résultats numériques ont permis de mettre en évidence les différents
mécanismes qui interviennent a 1’échelle nanométrique et de définir des lois d’évolution
concernant les dimensions des cavités formées. L’ensemble de ces résultats permet de
mieux appréhender les effets induits par la texturation laser, contribuant ainsi a une
meilleure maitrise et une optimisation de ce procédé.
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Abstract:

Laser surface treatment has become a strategic part of surface engineering for many years.
In particular, laser surface texturing is an effective method for functionalizing surfaces
without adding material and altering bulk properties. This process offers some distinctive
benefits and has already found much applications. However, the effects induced by the
laser within surfaces remain difficult to predict and complex. A better understanding of
laser — matter interaction is essential to know precisely the new surface properties and
control the treatment process. In this work, the effects induced by laser texturing of
titanium, Ti6Al4V alloy (TA6V) and nickel surfaces were investigated. From an
experimental point of view, the micro-textured surfaces were characterized using different
approaches. Morphological analysis of the textured surfaces revealed that the laser fluence
and the number of laser pulses are key parameters to be taken into account in an industrial
process, considering their impact on the evolution of the dimensions of the created
dimples. Then, characterization of the chemical composition of the extreme surface
showed a chemical modification of the material at dimple level. In addition, residual
surface stresses were identified using two complementary techniques: X-ray diffraction
(XRD) and scanning microwave microscopy (SMM). This work revealed that tensile
residual stresses can occur globally after laser texturing but with more complex stress
profiles at the dimple scale (alternating tension/compression). To better understand the
laser texturing process, a molecular dynamics model was developed. The results of
molecular dynamics simulations have highlighted the different mechanisms were involved
at the nanoscale and defined evolution laws concerning the dimensions of the created
dimple. This research work has led to a better understanding of the effects induced by laser
texturing, thus contributing to a better control and optimization of this process.
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Introduction

Introduction

Les caractéristiques de surface des matériaux sont trés importantes et jouent un role
essentiel dans la tenue mécanique des pieces ou des composants, la qualité et la durabilité des
assemblages. La rupture d’une piece est en effet souvent provoquée par I’amorcage en surface
d’une dégradation lorsque les zones superficielles sont soumises a des concentrations de
contraintes mécaniques et/ou thermiques importantes. Pour remédier a de tels événements et
garantir 1’intégrité des systémes, il convient de procéder a un traitement de la surface afin
d’optimiser ses propriétés physico-chimiques et mécaniques. La combinaison d’un traitement
direct de la surface associé a un revétement protecteur peut devenir par exemple une solution
intéressante qui permet de maitriser a la fois la surface, I’interface et le revétement lui-méme.
Afin d’appliquer ce revétement en surface et aussi d’améliorer son adhérence, il est nécessaire
néanmoins de préparer au préalable les surfaces des matériaux. Pour ce faire, divers traitements
peuvent étre envisagés comme le sablage (procédé conventionnel dans le domaine de la
projection thermique par exemple) afin de générer une rugosité de surface favorable a I’ancrage
mécanique du revétement. Néanmoins aujourd’hui, avec le développement des matériaux
ductiles ou encore composites (a matrice organique en particulier) voire trés durs (céramiques),
ce type de procédé présente ses limites tant d’un point de vue fragilisation des surfaces
qu’inefficacité (si les surfaces sont trop dures). C’est pourquoi, de nouveaux procédés moins
conventionnels ont vu le jour de fagon a pallier ces contraintes, tels que les traitements par laser
développés pour répondre aux problématiques de nettoyage (ablation) ou encore de
structuration des surfaces.

La technologie du traitement par laser est devenue un élément stratégique de 1’ingénierie
de surface depuis de nombreuses années. Les lasers a impulsions courtes sont en particulier
utilisés dans une large gamme d’applications industrielles et quotidiennes, allant du traitement
avancé¢ des matériaux, du micro-usinage, de la micro/nano structuration de surface, des dépots,
a la chirurgie laser et a la restauration d’ceuvres d’art [1-5]. Le traitement des matériaux par
laser continue donc a défier les procédés d’ingénierie conventionnels, les technologies laser
ayant déja montré un intérét certain en raison de leur grande précision, flexibilité et productivité
[6,7]. Les traitements de surface par laser offrent notamment de nombreux avantages par
rapport aux autres procédés surfaciques comme :

- une précision d’application, qui permet des traitements et des modifications tres
précises, notamment sur de trés petites €paisseurs ;

- une diversité des traitements (texturation, rugosité, nettoyage, durcissement par choc,
etc.) permettant de personnaliser les propriétés surfaciques, telles que la dureté, la
friction, la résistance a la fatigue et a ['usure ;

- une énergie déposée en surface, contrdlée, assurant une maitrise de I’apport de chaleur
et de I’effet thermique sur le substrat sous-jacent ;

- une absence d’effluents chimiques [8]. Le traitement de surface par laser est un procédé
considéré « propre » qui rejette des fumées et des particules métalliques captables par
des filtres.
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Introduction

Au cours des derni¢res décennies, la texturation de surface par laser a été trés largement
utilisée par les chercheurs dans de nombreux domaines pour fonctionnaliser les surfaces en
générant sur celles-ci des micro/nano structures [9—-12]. Peck a initié¢ dés 1967 les premiers
traitements laser opérationnels sur des matériaux dentaires et a montré que le laser a rubis pulsé
avait des effets remarquables sur la structure dentaire in vivo et in vitro [13]. Puis dans les
années 70, I’é¢tude de I’interaction laser matiere a été approfondie plus largement [14—17]. Et
c’est a partir des années 90, que la texturation de surface par laser s’est développée, notamment
en Amérique, en Allemagne et en Israél, pour améliorer les propriétés tribologiques des
composants mécaniques et de I’interface de contact [9,18,19]. Par exemple, des microstructures
créées par laser sur des surfaces peuvent améliorer la tribologie du contact entre ces surfaces
[20-26]. Grace a cette technique, il est ainsi possible de créer des motifs simples ou complexes
sur les surfaces pour leur conférer des propriétés physico-chimiques, mécaniques ou
géométriques spécifiques en fonction d’objectifs esthétiques ou fonctionnels tout en conservant
les propriétés de masse du matériau. De plus, ce procédé sans contact permet de traiter des
zones difficilement accessibles. Selon les caractéristiques du laser (durée d’impulsion, longueur
d’onde) et les parameétres de texturation choisis (fluence laser, taux de répétition, motif),
différentes textures de surface peuvent alors étre obtenues. En effet, la durée des impulsions
laser gouverne la nature des processus déclenchés dans le matériau ce qui affecte différemment
la matiére [27].

Plus récemment, la texturation de surface par laser a été appliquée pour des
problématiques interfaciales d’adhérence de surfaces en contact. Plusieurs auteurs ont
effectivement démontré I’impact et les avantages des surfaces texturées pour obtenir une tenue
optimale des revétements en analysant la résistance interfaciale et en évaluant ’adhérence
revétement-substrat [28—34]. Aujourd’hui, la texturation de surface est d’ailleurs une technique
de préparation de surface souvent recommandée (en particulier dans le domaine de la projection
thermique) avant de réaliser un revétement. Toutefois, les effets induits par le laser sur les
surfaces sont difficilement prédictibles, complexes et de natures différentes (thermique,
mécanique, chimique). Ainsi se posent toujours les interrogations suivantes :

- les propriétés de surface sont-elles modifiées par ce type de traitement laser ?

- comment évoluent les propriétés de surface en fonction des parametres laser ?

- est-il possible d’appréhender les effets induits par le laser sur les surfaces pour

minimiser leurs impacts sur la durabilité du systeme ?

Une meilleure compréhension de 1’interaction laser — matiére est donc essentielle pour
contrdler précisément la modification des matériaux en surface c’est-a-dire a 1’échelle
micrométrique et nanométrique [17,35—41]. La maitrise de ces conditions de surface est
nécessaire pour appliquer le traitement a des cas industriels et proposer de nouveaux
développements. Des études ont été menées sur les modifications de surface induites par le
traitement laser en termes de morphologie, d’oxydation, de durcissement et de contraintes
thermiques [42—49]. Les contraintes résiduelles générées par le grenaillage laser (laser shock
peening) ou induites par un laser femtoseconde dans les structures périodiques de surface
(LIPPS, ripples) ont déja été analysées [45,50-52]. Toutefois, les contraintes résiduelles
générées par la texturation laser nanoseconde n’ont pas fait I’objet d’analyses connues.
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C’est pourquoi, ce travail de recherche a été initi¢ afin d’étudier les effets de la texturation
laser induite par un faisceau pulsé nanoseconde sur les propriétés de surface et améliorer ainsi
la compréhension de I’interaction laser nanoseconde avec des surfaces métalliques. Pour ce
faire, deux approches ont été envisagées alliant les résultats de travaux expérimentaux mais
aussi numériques. En effet, par expérimentation, il est possible d’évaluer tout d’abord la
topographie des surfaces par microscopie optique, profilométrie confocale et/ou microscopie
¢lectronique a balayage (MEB). Pour analyser la composition chimique des surfaces, si la sonde
EDX (energy-dispersive X-ray spectroscopy) ne permet d’accéder qu’a une grandeur globale,
la spectroscopie photoélectronique a rayons X (XPS) permet quant a elle d’analyser la chimie
de ’extréme surface. Une telle technique permet donc une évaluation chimique tres locale de
la surface. Enfin pour évaluer I’état mécanique des surfaces, plusieurs méthodes peuvent étre
envisagées. Compte tenu de la localisation en extréme surface (premiers microns) des
contraintes résiduelles induites par le laser, deux procédés de mesure seront préférentiellement
employés a savoir la diffraction des rayons X (procédé communément utilisé pour explorer une
zone millimétrique en profondeur sur plusieurs micrometres) complétée par une nouvelle
méthode par microscopie micro-ondes permettant de sonder la surface sur des dimensions sub-
microniques. Ensuite, afin d’améliorer la connaissance du traitement laser, une approche
numérique complétera les analyses en particulier par modélisation par dynamique moléculaire.
Les modeles numériques a I’échelle atomique permettent en effet d’étudier le comportement
dynamique des atomes au cours de I’interaction laser. Les résultats issus de ces modélisations
atomiques contribuent grandement a I’amélioration de la compréhension des processus
d’interaction laser — maticre. Ces outils peuvent étre également développés pour prédire et
optimiser les stratégies de traitement laser.

Dans la présente étude, un laser pulsé nanoseconde a été utilisé pour texturer des surfaces

de titane, d’alliage de titane (Ti6Al4V) et de nickel. Les secteurs aéronautique et automobile
utilisent en effet couramment de tels matériaux avec ou sans revétement nécessitant
potentiellement un traitement de surface par laser [53]. Néanmoins, les propriétés de surface du
substrat, telles que sa topographie, sa composition chimique et ses contraintes résiduelles
impactent directement les performances tribologiques et la tenue en service des matériaux.
C’est donc pour cette raison qu’il est important de connaitre précisément les effets induits par
la texturation laser pour bien maitriser la tenue en service du systéme considéreé.
Les effets de la texturation laser sur les propriétés de surface ont ¢té analysés, notamment en
faisant varier les paramétres laser (fluence, nombre d’impulsions laser, stratégie de texturation).
Plusieurs techniques expérimentales ont ensuite ¢été sélectionnées afin d’évaluer les
phénomeénes induits par le traitement laser tant a I’échelle micrométrique que nanométrique.
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Pour synthétiser I’ensemble de ces travaux, plusieurs chapitres seront déployés. Le
premier chapitre est une mise en contexte qui permet en particulier de présenter les apports de
la texturation de surface par laser, I’interaction du laser nanoseconde avec la matiere, les
contraintes résiduelles qui peuvent en découler et de montrer les avantages de la modélisation
par dynamique moléculaire pour étudier I’interaction laser — maticre et ses effets induits.

Le second chapitre décrit ensuite les matériaux étudiés ; la préparation des surfaces des
¢chantillons avant la texturation laser ; ainsi que les dispositifs expérimentaux utilisés, a savoir
I’outil laser nanoseconde de texturation, les différentes techniques de caractérisations
topographiques, les techniques d’analyse chimique et les moyens de mesure des contraintes
résiduelles.

Le troisieme chapitre présente alors les résultats expérimentaux des études
morphologiques, des analyses chimiques et des mesures des contraintes résiduelles par
diffraction des rayons X (DRX) et microscopie micro-ondes (SMM), effectuées sur les surfaces
texturées. Les effets de la fluence laser, de I’accumulation des impulsions laser et du pas entre
les cavités laser créées sont mis alors en évidence et discutés.

Enfin, le quatriéme chapitre se focalise sur le modele de dynamique moléculaire
développé pour simuler I’interaction laser maticre (titane et nickel). Les résultats numériques
sont alors présentés et permettent de mieux comprendre les effets de la texturation laser a
I’échelle nanométrique.

Au terme de ce manuscrit, la conclusion générale expose les avancées principales
apportées par cette étude mais aussi ses limites, et suggere des perspectives de recherche
complémentaires.
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I. Contexte et constats

La surface correspond a la partie extérieure d’un corps solide qui le limite en tous sens.
Tout corps solide interagit avec le milieu extérieur via sa surface et toutes les interactions avec
ce milieu dépendent des propriétés surfaciques du matériau. Ainsi, les propriétés des surfaces
des matériaux jouent un réle prépondérant dans ’utilisation finale des piéces et leur durée de
vie.

La compréhension des phénoménes de surface et leur maitrise sont donc fondamentales
pour apprécier le comportement des pieces d’ingénierie. Bruzzone et al. (2008) présentent les
avancées concernant les propriétés des surfaces fonctionnelles, leurs applications et les
technologies d’ingénierie [54]. De plus, une étude du Centre Technique des Industries
Mécaniques (CETIM) a mis en évidence que 80% des avaries des piéces mécaniques
commencent en surface ; ainsi la surface est un élément essentiel a considérer pour
améliorer la durabilité des différents systémes [55]. Pour accroitre les performances d’un
composant, il est donc nécessaire de connaitre ses propriétés de surface, de savoir les maitriser
afin de les controler et les améliorer.

Les technologies de fonctionnalisation de surfaces répondent justement a ces objectifs en
modifiant et améliorant leurs propriétés et leurs performances ou en leur conférant de nouvelles
fonctions, sans toutefois modifier les propriétés de structure du matériau. Un matériau donné
peut donc présenter des propriétés de surfaces différentes.

Les procédés de fonctionnalisation peuvent étre classés en trois grandes familles :

- techniques par voie liquide : traitements chimiques, procédés électrolytiques, dépdts
¢lectrochimiques, greffages de molécules, procédé sol-gel, etc.

- techniques par voie séche : dépdts par plasma, dépdts en phase vapeur (PVD, CVD, CV],
etc.), rayonnements ionisants, traitements thermiques, traitements thermochimiques
(nitruration, cémentation, carbonitruration), procédés de projection thermique (Plasma,
HVOF, Cold Spray), etc.

- techniques par voie physique : texturation et structuration a différentes échelles par laser,
grenaillage, choc laser, micro-usinage, etc.

La fonctionnalisation de surface est aujourd’hui un procédé couramment utilis¢ dans de
nombreux domaines industriels tels que 1’automobile, I’aéronautique, le médical, I’horlogerie,
etc. Diverses applications peuvent ainsi €tre envisagées pour optimiser la tenue a I'usure, a
haute température ou a la corrosion, améliorer les aspects tribologiques, adapter les propriétés
optiques, thermiques ou simplement modifier I’aspect. La texturation de surface par laser est
d’ailleurs un des procédés qui permet de modifier les propriétés de la surface en changeant
notamment sa morphologie. Cette technique peut étre appliquée sur tous types de matériaux
(métal, polymeére, composite, céramique, verre, etc.) et se démarque par sa fiabilité, sa
robustesse, sa répétabilité, sa rapidité d’exécution, sa facilité de programmation et I’absence de
consommables et d’effluents [56].
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1. Apport de la texturation de surface

La texturation laser offre une multitude de possibilités de fonctionnalisation des surfaces
pour améliorer les performances tribologiques des contacts, les propriétés de surface d’anti-
adhérence (mouillabilité) ou encore la durabilité des assemblages collés par 1’adhérence
substrat-revétement.

1.1. Améliorer les performances tribologiques des contacts

Dés 1995, la texturation de surface par laser (LST, laser surface texturing) est analysée et
approfondie, notamment en Amérique, en Allemagne et en Israél [57-59], afin d’améliorer les
propriétés tribologiques des composants mécaniques. Pour ce faire, diverses géométries et
structures peuvent étre envisagées selon les conditions de sollicitation. Geiger ef al. (2002) ont
par exemple démontré les effets bénéfiques de la micro texturation de la surface des composants
revétus afin d’augmenter la durée de vie des piéces [60]. De méme, Etsion, Ryk, Kovalchenko
et al. (2002, 2005) ont démontré que la texturation laser des surfaces de maniére optimisée
(création de micro pores en optimisant notamment leurs dimensions, leur disposition et la
rugosité entre ces cavités) permet d’améliorer significativement les performances tribologiques
de systémes en mouvement alternatif ou rotatif [61-63].

La texturation laser a été et reste donc encore souvent utilisée pour améliorer les
performances tribologiques des surfaces des matériaux [20,21,64—69]. Par exemple, des micro-
structures créées par laser sur des surfaces permettent d’optimiser les phénomenes de tribologie
des surfaces. Ces motifs en surface peuvent agir tels des micro-roulements hydrodynamiques
dans le cas de lubrification compléte ou mixte, tels des micro-réservoirs pour le lubrifiant dans
le cas de conditions de lubrification insuffisantes ou tels des micro-pieges pour les débris
d’usure dans le cas du glissement.

1.2. Améliorer la durabilité des assemblages collés

Face aux exigences environnementales et économiques, les industriels optimisent sans

cesse la conception globale des structures afin de réduire la consommation de carburant, les
cotits de production, simplifier les processus industriels, augmenter la capacité de charge utile
des structures et améliorer leur durée de vie. L’allégement des structures est une solution pour
répondre a ces demandes.
Ainsi, les matériaux composites sont de plus en plus utilisés du fait de leur faible densité et de
leur performance mécanique qui permet une optimisation significative de la masse des
structures. Toutefois, I’utilisation accrue des matériaux composites comme les CFRP (polymere
renforcé de fibres de carbone) dans les structures multi-matériaux nécessite des techniques
d’assemblage intelligentes. Les techniques traditionnelles d’assemblage mécanique et
thermique (rivetage, vissage, soudage, etc.) tendent donc a étre remplacées par le collage qui
est plus facile d’utilisation, supprime la corrosion galvanique et allege les structures.

Le collage structural, largement utilis¢ dans de nombreux secteurs tels que I’aviation et
I’aérospatiale, le transport (automobile, construction navale), la construction, etc., correspond
a ’assemblage de deux pieces par un adhésif (colle structurale). Ce type d’assemblage par
collage permet par exemple de combiner les avantages des composites et des matériaux
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conventionnels tels que les alliages de titane et les alliages d’aluminium. L’adhérence obtenue
lors du collage des surfaces dégraissées peut étre satisfaisante, toutefois une modification de la
surface s’avere généralement nécessaire pour optimiser la durabilité des joints collés.

Dés 1995, des études ont montré que le traitement des surfaces avant collage est
nécessaire pour améliorer la durabilité des joints collés [70,71]. Molitor et al. (2001 et 2004)
ont entrepris par exemple des pré-traitements par ablation laser et ont démontré la performance
de cette méthode [72,73]. Le pré-traitement de la surface est 1’une des étapes les plus
importantes du processus qui conditionne la qualité d’un joint collé. Dans ce contexte, I’objectif
d’un pré-traitement de surface est d’augmenter la force d’adhérence en modifiant la surface du
substrat de diverses manicres :

- en augmentant la rugosité de la surface par la génération d’une surface macro/micro
structurée (aire de contact augmentée, verrouillage mécanique de 1’adhésif amélioré)

- en am¢éliorant la mouillabilit¢ de la surface (chimie de surface modifiée, tension
superficielle augmentée)

De nombreuses études ont ainsi mis en évidence que le traitement par laser des surfaces
(titane, Ti6Al4V, aluminium, acier, etc.) augmente la rugosité et la mouillabilité de la surface,
améliorant ainsi ses propriétés d’adhérence [73—87]. Néanmoins, ces études se sont focalisées
sur I’influence de la topographie et de la chimie des surfaces vis-a-vis du collage structural. Les
propriétés mécaniques des surfaces texturées n’ont quant a elles pas été analysées.

1.3. Améliorer I’adhérence du substrat avec le revétement fonctionnel

Le titane, I’aluminium ou le nickel ainsi que leurs alliages sont des métaux couramment
utilisés dans I’ingénierie aéronautique et des transports, 1’industrie chimique, pétrochimique,
etc. Toutefois ces matériaux voient leurs surfaces modifiées et altérées lorsqu’ils sont sollicités
en frottement et/ou utilisés dans des zones a hautes températures par exemple. Le
développement de revétements protecteurs a donc permis d’utiliser ces matériaux dans des
conditions spécifiques en leur conférant des propriétés particulieres. En effet, le dépot de
revétements denses ou de couches minces peut modifier les propriétés des surfaces afin
d’améliorer leurs résistances a la chaleur, a 1’usure et a la corrosion. Toutefois, les revétements
peuvent remplir pleinement leurs fonctions si et seulement s’ils adhérent parfaitement au
substrat (matériau support du dépot). Rapidement, I’importance de la propreté et de la rugosité
des surfaces a donc été soulignée et la préparation de la surface du substrat est apparue comme
une étape clé pour assurer la bonne performance du revétement. Des revétements spécifiques
de divers matériaux tels que des métaux, des semi-conducteurs, des isolants, des polymeres et
méme des protéines peuvent étre déposés sur les surfaces selon différentes méthodes (procédés
par voie humide, par voie seéche, par immersion, par projection thermique, etc.) [88].

Plusieurs études, comme celles de Siegman et Brown (1999), de Coddet, Costil et al. (des
1999), de Bahbou et al. (2004), de Varacalle ef al. (2006), de Danlos et al. (2011), ont démontré
que la rugosité/topographie du substrat joue un role prépondérant dans le mécanisme
d’adhérence revétement — substrat [30,89-97]. Les techniques conventionnelles de pré-
traitement, utilisées depuis trés longtemps, sont le dégraissage et le sablage [98,99]. Le
dégraissage permet d’¢éliminer les graisses et autres contaminants de la surface afin d’améliorer
la qualité du contact entre les particules projetées et le substrat. Le sablage de la surface permet
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de modifier sa morphologie. La rugosité homogene ainsi créée assure un meilleur ancrage
mécanique des particules déposées. Le procédé de sablage présente néanmoins quelques
inconvénients. Des résidus de sable peuvent notamment étre piégés dans la surface
(contamination) affaiblissant par la suite I’adhérence du revétement. Dans le cas de matériaux
ductiles, le sablage peut de plus fragiliser les surfaces et générer de grandes déformations
plastiques entrainant des contraintes de compression importantes et de potentielles fissures.

C’est pourquoi de nouveaux procédés palliatifs ont donc été envisagés afin de s’affranchir
au mieux de ces contraintes et s’adapter aux matériaux considérés. Pour ce faire, différents
traitements peuvent étre identifiés répondant plus ou moins bien aux exigences (jet d’eau,
projection de pellets ou gaz cryogéniques, laser, etc.) [100-102,8]. Parmi ceux-ci, la
technologie laser apparait particulierement adaptée et démontre une parfaite adaptabilité tant
d’un point de vue matiére que technologique. De nos jours, la texturation de surface par laser
est employée pour améliorer I’adhérence entre un substrat et son revétement. Plusieurs auteurs
ont démontré 1’impact et les avantages de telles surfaces texturées en analysant la résistance
interfaciale et en évaluant 1’adhérence revétement-substrat. Leurs études ont prouvé par
exemple que des surfaces micro-texturées par laser pulsé nanoseconde avec une morphologie
optimisée (dimensions et densité des microcavités) améliorent significativement 1’adhérence
des revétements [29,33,103—111]. Kromer et al. ont également montré que les microcavités au
moyen d’une géométrie controlée permettent d’arréter la propagation des fissures interfaciales
améliorant ainsi I’adhérence du revétement.

Ainsi, il est clair que la texturation des surfaces par laser joue aujourd’hui un role
important dans I’optimisation des propriétés de surface en améliorant les propriétés interfaciales
des couples substrats/revétements. L’ influence de la topographie des surfaces a été largement
mise en évidence, toutefois, I’état mécanique de la surface du substrat, texturée par laser, a
encore peu ¢€té analysé. Les mécanismes d’interaction laser — matiére semblent ici
particuliérement influents.

2. L’interaction laser — matiere

2.1. Physique des lasers

Le laser est une innovation majeure du XX°™ siécle. Le terme de LASER, acronyme de
« Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation » (amplification de lumicre par
émission stimulée de rayonnement), est devenu un nom commun.
Dans les années 1950, en exploitant le principe « d’émission stimulée » décrit en 1917 par
Albert Einstein, Charles Townes congoit le principe de fonctionnement du maser, amplification
de micro-ondes par émission stimulée de radiations, qui donnera lieu a la création de I’appareil
en 1954. Arthur Schawlow et Charles Townes publient alors en 1958 un article établissant les
bases théoriques du laser [112]. Le physicien américain Theodore Maiman concrétisera cette
idée en 1960 en fabriquant le premier laser a 1’aide d’un barreau de rubis [113]. Dés lors, les
lasers ne cesserent de se développer et d’étre utilisés pour de multiples applications dans de
nombreux domaines tels que la vie quotidienne, 1’industrie, la médecine, etc.

Un laser est constitué¢ de trois €léments principaux : un milieu actif (solide, liquide ou
gazeux) dans lequel la lumiére est amplifiée, un systéme de pompage qui apporte de 1’énergie
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aux atomes du milieu actif permettant de réaliser une inversion de population (les atomes
amplifient la lumiére) et un résonateur optique assurant 1I’amplification. L’émission laser est
monochromatique, unidirectionnelle, cohérente dans le temps et dans I’espace, et présente une
faible divergence. Un laser émet donc un rayonnement de longueur d’onde unique, allant de
I’ultraviolet a I’infrarouge lointain. Le faisceau laser se propage selon un seul mode
longitudinal. Il s’agit du mode fondamental quasi gaussien LPO1 qui présente une répartition
gaussienne d’intensité sur la section du laser. La théorie des lasers est détaillée dans divers
ouvrages [16,114]. D’autre part, les deux principaux modes d’émission laser sont le mode
continu et le mode impulsionnel. Le principe du mode continu est de conserver la puissance du
rayonnement constante tout au long du temps de 1’émission. Dans le mode impulsionnel, la
lumiére laser est produite de maniere discontinue, par impulsions bréves et intenses. Les lasers
a impulsions courtes et ultracourtes sont plutdt employés dans 1’industrie pour des opérations
de micro-usinage. Les durées d’impulsions des lasers peuvent aller de la femtoseconde
(t =107 s) a la milliseconde (t = 1073 s). L’utilisation de lasers femtoseconde et picoseconde
(impulsions ultracourtes de durée inférieure a une dizaine de picoseconde) pour fonctionnaliser
les surfaces permet des « traitements a froid », c’est-a-dire que la matiere ne subit pratiquement
aucun effet thermique. Cette particularité est tres intéressante pour réaliser un usinage laser de
précision. Pour les lasers d’impulsions plus longues (impulsions courtes de durée supérieure a
une dizaine de picoseconde), une augmentation de la température de la surface est observée et
modifie a la fois la topographie, la microstructure et la composition chimique superficielle. Les
lasers pulsés nanoseconde font donc partie de cette catégorie puisqu’ils ont une durée
d’impulsion de quelques dizaines a quelques centaines de nanosecondes. Ils permettent de
réaliser des marquages et des micro-usinages précis sur une large gamme de matériaux. Dans
le domaine des traitements de surface, les principales sources laser rencontrées sont les lasers a
CO», a solide Nd-YAG, a fibre dopée et a exciméres. Les caractéristiques et les applications
des principaux lasers industriels sont présentées en Annexe 0.

Les parametres fondamentaux d’un systéme laser pulsé sont :

m  Pour le systeme laser
- salongueur d’onde A [m] (fréquence spatiale, généralement en nm ou pm)

- sa durée d’impulsion laser 7 [s] (de la fs a la ms), correspondant a la largeur a mi-
hauteur (ou FWHM Full Width at Half-Maximum) de la puissance optique du laser en
fonction du temps

- son taux de répétition v [Hz], correspondant au nombre d’impulsions laser émises
chaque seconde

- son énergie par impulsion Ep [J], définie par le rapport de la puissance moyenne et le
taux de répétition du laser
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- sa puissance maximale Py,, [W], correspondant a la puissance maximale atteinte lors
d’une impulsion, définie par le rapport de I’énergie par impulsion et la durée de
I’impulsion laser :

B (1)

PM =
ax T
- sa puissance moyenne P, [W], correspondant a la puissance moyenne du laser,

définie en multipliant I’énergie par impulsion et le taux de répétition du laser :

Broy = Epv (2)

Pour le faisceau laser

- son diamétre de faisceau d, [m], correspondant a la dimension du faisceau laser dans
un plan perpendiculaire a sa propagation. Le plus petit diameétre du faisceau est atteint au
col du faisceau (« waist ») et diverge a partir de ce plan (Figure 1). On appelle « waist »
(noté wy) le rayon minimal du faisceau, le diamétre vaut donc dy = 2w Ici, ce rayon
est par définition la distance entre 1’axe optique et I’endroit ot I’intensité atteint 1/e? (=
13,5%) de sa valeur maximale. Au niveau du col (waist), le rayon de courbure du front
d’onde est infini, le faisceau est alors caractérisé par un front d’onde plan. 86% de
I’énergie du faisceau laser est contenu dans un cercle de rayon wy,.

- son profil d’intensité transverse, qui correspond a la distribution d’intensité dans le plan
perpendiculaire a la direction de propagation du faisceau laser. Le profil du faisceau laser
utilisé dans le cadre de cette étude a par exemple une répartition gaussienne en tout point
de ’axe optique (axe de propagation z). En fait, cette répartition est une idéalisation de
la répartition réelle d’intensité. La qualité du profil spatial du faisceau laser est
caractérisée par le facteur de qualité M? qui décrit la différence entre le profil réel du
faisceau et celui d’un faisceau idéal. M? est égal a 1 pour un faisceau gaussien idéal
d’ordre 0 (mode fondamental). La qualité du faisceau laser décroit au fur et a mesure que
M? augmente. L’intensité d’un faisceau de profil gaussien est axialement symétrique et
diminue lorsque la distance transversale du centre du faisceau (perpendiculaire a la
direction de la propagation) augmente (Figure 1). Le profil gaussien d’intensité I(r,z) a
pour expression :

—2r2
I(r,z) = 1,(z) exp <m> (3)

Avec le rayon r défini par la relation suivante :

r=4x2+y2 4)
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w(z) le rayon du profil gaussien transversal a 1’axe optique z pour lequel ’intensité est
égale a 1/e? fois sa valeur maximale I, (intensité pour (x,y) = (0,0)) tel que :

Az \°
w(z) =w, [1+ <—2> 5)

WS

En pratique, le rayon réel d’un faisceau est utilisé et est défini par :

2
2 2 AZ 6
Wreel(z) = Wy idéal M*+ M — (6)
T[(WO,idéal)

La distance de Rayleigh zy est une grandeur caractéristique d’un faisceau laser gaussien.
A cette distance, I’intensité maximale est deux fois plus petite et la largeur du faisceau

est V2 fois plus grande par rapport a la largeur au col :

2
1(0,zg) = %IO et w(zg) =V2w, aveczyp = %

Col du faisceau
Fronts d'onde z=0 w(z)

R(z) <0 R(z)> 0

1/e? 1 U,
Figure 1. Enveloppe d’un faisceau gaussien autour du col (waist) et distribution de I’intensité transverse dans le

plan du col. L’enveloppe du faisceau correspond au rayon w(z). Des fronts d ’onde de rayon de courbure R(z)
sont représentes. [115]

m  Pour le faisceau laser focalisé

- son diamétre de spot focalisé d; [m] qui est €gal a 2wy, ou wy est le rayon théorique du

spot laser apres focalisation a travers une lentille mince convergente de longueur focale
f (Figure 2). Le faisceau laser de rayon w, (valeur idéale) est donc focalisé afin d’obtenir
une tache focale de diametre réduit vers le foyer de la lentille. Le rayon réel theorique wy

(resp. le diametre df) du spot laser focalis¢ est calculé a ’aide de I’expression (7) (resp.

(8)):
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M?2
Wy = f (7)
Wy
4M2/1f
= 8
i (8)

ou wy (resp. df) est le rayon (resp. le diametre) de la tache focale (ou spot laser) au niveau

du col aprés focalisation [m], M? le facteur de qualité du laser, A la longueur d’onde du
faisceau [m], f la distance focale de la lentille [m] et wy (resp. d,) est le rayon (resp. le
diametre) idéal du faisceau laser au niveau du col avant focalisation [m]. Ce diamétre
comprend 86% de 1’énergie du spot laser.

- sa distance de travail D [m] correspond généralement a la distance physique entre
I’¢lément optique final (par exemple une lentille de focalisation) et I’objet ou la surface
sur lequel est focalis¢ le faisceau laser.

- safluence F (densité d’énergie) [J.cm 2] ou son intensité appelée également irradiance
(densité de puissance) [W.cm 2], correspond a 1’énergie/puissance optique par unité de
surface, d’un faisceau laser. Ainsi pour une énergie/puissance optique constante, plus le
diametre du faisceau est faible, plus la densité¢ d’énergie/puissance est importante. La
fluence F d’une impulsion laser décrit donc I’énergie optique délivrée par unité de surface
et est définie par la relation :

4p,
F — m032/
m/df

)

ou P,y est la puissance laser moyenne [W], v le taux de répétition des impulsions [Hz]
et df le diametre du spot laser focalise [m].

La fluence laser cumulée, F [J.cm 2], correspondant a I’énergie totale du traitement laser
par unité de surface, est calculée a I’aide de 1’équation suivante :

F. =FN (10)

ou F est la fluence d’une impulsion laser [J.cm 2] et N le nombre d’impulsions laser recu
par la surface.

Figure 2. Focalisation d’un faisceau gaussien par une lentille mince convergente L de longueur focale f. wy est
la largeur du faisceau laser au col avant focalisation et wy la largeur de la tache focale au col. [115]
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2.2. Interaction laser — matiére en régime nanoseconde

Lorsqu’un matériau est irradié par un faisceau laser, plusieurs phénomenes doivent étre
considérés, a commencer par l’énergie transportée par le rayonnement photonique, les
processus d’absorption de 1’énergie rayonnante par le matériau, le transport de cette énergie en
son sein et les effets induits.

Les rayonnements électromagnétiques suivent les lois de la physique quantique et sont
décrits soit par un modele ondulatoire soit par un modele corpusculaire. D’un point de vue
ondulatoire, le rayonnement électromagnétique provient de la propagation d’une onde
¢lectromagnétique caractérisée par sa fréquence v. L’onde électromagnétique transporte une
certaine quantité d’énergie liée a D’intensit¢ du champ électrique. D’un point de vue
corpusculaire, le rayonnement électromagnétique est constitu¢é de quanta d’énergie : les
photons. Chaque photon posseéde I’énergie € définie par :

e=h-v (1)

ou ¢ est I’énergie d’un photon [eV], h la constante de Planck (6,626 .1072* JHz ') [116], v la
fréquence [Hz] telle que :

>1a

(12)

avec c la célérité de la lumiére dans le vide (2,998 .10* m.s ') [116] et A la longueur d’onde [m].

Lorsque 1’onde électromagnétique traverse un milieu absorbant, 1’absorption provoque la
décroissance de I’intensité de la lumiére avec la distance parcourue dans ce milieu. Si le faisceau
laser se propage suivant la direction z (axe perpendiculaire a la surface du matériau) ; d’apres
la loi de Beer-Lambert, I’intensité I décroit de fagon exponentielle avec la profondeur z suivant
la relation suivante :

1(z) = (1 —R)lje~% [W.m 2] (13)

ou R est le coefficient de réflexion de la surface, a le coefficient d’absorption linéaire [m™'] et
z la profondeur dans le matériau [m]. [, est I’intensité du rayonnement en surface du matériau
de coefficient de réflexion R et de coefficient d’absorption & par unité de longueur [W.m 2.

Comme le montre la loi de Beer-Lambert, lors de I’irradiation laser d’une surface solide, une
partie du rayonnement incident est réfléchie par la surface tandis que 1’autre partie est absorbée
par le matériau (Figure 3a). L’absorptivité A, appelée également coefficient d’absorption «,
conditionne le rendement énergétique de 1’interaction et dépend de plusieurs facteurs (la nature
du matériau, 1’état de surface, la température, la longueur d’onde A et I’angle d’incidence du
rayonnement du laser, etc.). Le coefficient de réflexion R est défini par le rapport de I’énergie
optique réfléchie et de 1’énergie optique incidente. Le coefficient de réflexion R et le coefficient
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d’absorption a [cm™!] peuvent étre calculés a ’aide des indices optiques 1 et k; [117] suivant
les relations suivantes :

=17+ kf

= 14

(ny + 1)? + k} (19)
47'[](/1

= 15

a$=— (15)

avec n, l’indice de réfraction et k; 1’indice d’atténuation du matériau a la longueur d’onde
A [cm]. Etant donné que I’indice de réfraction n’est pas constant et dépend de la température,
par conséquent a est également fonction de la température.

La profondeur de pénétration optique [/, [cm] ou profondeur d’absorption est couramment
utilisée et correspond a I’inverse du coefficient d’absorption [117] :

ly=a?! (16)

Il s’agit donc de la profondeur a laquelle I’intensité de la lumiére transmise a diminué de e~!

par rapport a I, ’intensité initiale au niveau de la surface.

A EA

Faisceau laser \—l—

incident

Faisceau laser

/ réfléchi

Faisceau
absorbé
Er Energie de Fermi
Matériau opaque BV \i’ BC Bande de conduction
o BV Bande de valence
a) b)

Figure 3. a) Parcours du faisceau laser ; b) Théorie des bandes pour un matériau conducteur.

La vision atomique utilisée ici est similaire au modele proposé par Drude en 1900 : un
métal est constitué d’un gaz d’¢lectrons mobiles (électrons « libres ») qui peuvent se déplacer
a travers un ensemble d’ions positifs stationnaires. Deux effets sont a 1’origine du transfert de
I’énergie thermique dans un solide : la migration des électrons libres et les ondes de vibration
dans le cristal. Les quanta de vibration du réseau sont appelés phonons. Dans les métaux, la
contribution des ¢électrons au transfert de chaleur par conduction domine, alors que dans les
non-conducteurs et les semi-conducteurs, la contribution des phonons est dominante.

Dans le cas des conducteurs (semi-métaux et métaux), le niveau de Fermi se situe dans la
bande de conduction. En effet, la bande de valence et la bande de conduction se chevauchent
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(Figure 3b). Les photons sont donc absorbés par les électrons de la bande de conduction et
peuvent alors se déplacer librement a travers le réseau cristallin. Dans le cas d’une excitation
laser, I’énergie des €lectrons est approximativement égale a 1I’énergie de Fermi. Cette excitation
des électrons engendre alors des collisions électron-électron et des collisions électron-ion
(électron-phonon) tres rapides. Le temps entre les collisions électron-électron 7., est trés court
de I’ordre de 107'*s a 1072 s (soit de 10 fs a 1 ps). Le temps de relaxation électron-phonon
Te—pn €St quant a lui plus long du fait de la différence de masse importante entre les €lectrons
et les ions du réseau. En fonction du couplage €lectron phonon du matériau considére, To_pp
est généralement compris entre 10125 a 1071%s (soit de 1 ps a 100 ps) [117]. Ces durées sont
essentielles, elles permettent de déterminer le type de processus d’interaction mis en jeu :
thermique, photochimique ou non linéaire. Pour de courtes durées d’impulsion 7 de laser (de
I’ordre de la nanoseconde par exemple), I’'impulsion reste plus longue par rapport au temps de
relaxation électron-phonon T, (T =107 s> T,_p, = 107'?s). Par conséquent, a I’échelle
d’une impulsion nanoseconde, un équilibre thermodynamique apparait entre électrons et
phonons, la température ¢électronique T, et la température du réseau T; (= température ionique)
sont au méme point d’équilibre thermique: T, =T; =T. Le processus d’interaction
laser — mati¢re est donc purement thermique [27,118]. L’interaction des électrons avec le
faisceau laser et ’interaction électron-ion correspondent a un processus important dans
I’interaction laser — mati¢re appelé chauffage par Bremsstrahlung Inverse (IB, Inverse
Bremsstrahlung) [119]. Apres 1’excitation des é€lectrons par le laser, la thermalisation des
¢lectrons est observée du fait des collisions €lectrons-électrons. Une température T, peut donc
étre attribuée aux électrons selon la distribution de Fermi-Dirac. En raison de leur inertie, les
ions ne peuvent pas suivre les oscillations rapides du champ électromagnétique du laser.
Toutefois, les électrons se heurtent continuellement aux ions métalliques positifs. Au cours de
ces collisions, les ions gagnent de I’énergie cinétique, il en découle un échauffement du milieu.
Il se produit alors un équilibre entre I’énergie absorbée par les €lectrons et celle transmise sous
forme de chaleur au reste de la cible. Cette énergie se répartit uniformément en profondeur par
conduction thermique (= diffusion thermique), ce qui induit une augmentation de la température
locale du matériau. L’ impulsion laser nanoseconde sur une cible solide agit donc telle une
source de chaleur qui induit une élévation de la température dans le réseau. Le transport
d’énergie thermique dans le matériau est déterminé par 1’équation de la chaleur :

C aT— o°T + P, 17
p P at =K azz U(Z) ( )

avec p la masse volumique du matériau [kg.m?], C, la capacite thermique massique (= chaleur
spécifique) [J.kg LK '], T la température d’équilibre du systéme [K], k la conductivité

thermique du matériau [W.m'.K™'] et P,(z) la puissance volumique déposée par le faisceau
laser [W.m™] définie par (18).

P,(z) est la puissance absorbée par unité de longueur et par unité de section a une distance z de
la surface. Cette puissance est déterminée a partir de la puissance absorbée par unité de surface

P,(2).
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A une distance z de la surface, la puissance absorbée par unité de surface est donnée par :

Fo(z) = (1 = R)Iy(1 —e™ )

A une distance z de la surface, la puissance absorbée par unité de longueur et par unité de
section est donnée par :

P(2) =22 = L (=Rl (1-e" ) = 1~ R) lhae ™™

P,(z2)=(1—-R)Iyae % [W.m™] (18)

ou R est le coefficient de réflexion de la surface, a le coefficient d’absorption linéaire [m '], z
la profondeur dans le matériau [m] et I, I’intensité initiale en surface [W.m?].

Ainsi, lors de I’interaction d’un laser pulsé nanoseconde sur un matériau, une zone est affectée
thermiquement. La profondeur affectée thermiquement &, correspondant a la longueur de
diffusion thermique, est définie par la relation suivante [36,117] :

O = V4DT (19)

avec Oy, I’épaisseur du matériau affectée thermiquement [m], D = k/pCp la diffusivité
thermique du matériau [m?.s™!] et 7 la durée d’impulsion du laser [s].

La variation de température AT d’une surface irradiée par un faisceau laser pulsé, dont
I’intensité est gaussienne, peut étre évaluée a I’aide des expressions suivantes [117] (pages 139-
140) :

e Chauffage :

20
Pour 0 < t <7, AT(0,0,t) = %90 arctan(2t'/?) (20)
e Refroidissement :
Pour t > 7, AT(0,0,t) = %Hc{arctan(Ztl/z) — arctan(2(t — 1)/2)} @1)
_ bt (22)
Pour t > 1, AT(0,0,t) = p—y
L’ hypothése suivante @ — oo (absorption accrue lors du chauffage) peut étre considérée.
Avec t la durée d’une impulsion laser [s] ;
etl, = \/EZI‘:‘)O, ou I, est ’intensité du faisceau laser en surface [W.m™], w, le rayon du faisceau

laser [m] et k la conductivité thermique du matériau [W.m™.K'].

Lorsque la fluence laser est suffisante, 1’apport de chaleur intense et localisé en surface
induit donc la fusion puis la vaporisation de la matiére. En effet, une ablation du matériau est
observée seulement si la fluence laser F' dépasse une fluence seuil spécifique Fy;, qui dépend du
matériau, du laser et de I’environnement (I’indice «th» fait référence a « threshold »).
Lorsqu’une surface métallique est irradiée par un faisceau laser de fluence suffisante, une
couche de métal fondu (appelée bain de fusion) puis de la vapeur et, éventuellement, du plasma,
apparaissent.
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Tout d’abord, la température de la surface augmente rapidement jusqu’a atteindre la
température de fusion du matériau, ce qui conduit a la formation d’une couche de métal fondu
(appelée bain de fusion). Le bain de fusion est le siege de forts gradients de température. La
température de la surface continue d’augmenter jusqu’a atteindre la température de vaporisation
a pression ambiante. De la vapeur apparait en surface et contribue a 1’augmentation de la
pression locale. Cette pression appelée pression de recul contribue a 1I’expulsion de la matiére
liquide. La matiere peut étre expulsée sous forme de vapeur, de gouttelettes de liquide ou de
fragments solides, selon la température et la pression en surface.

Etant donné la conservation de la quantité de mouvement, les espéces évaporées de la surface
provoquent une pression de recul sur le matériau non ablaté. La pression de recul est de 1’ordre
de la pression de vapeur saturante [117] (page 217) :

Prec = ps(Ts) = 1071, (23)

Ol prec est la pression de recul [atm] et I, 1’intensité laser absorbée [W.cm™]

D’autre part, lorsqu’un rayonnement ¢€lectromagnétique d’intensité I est incident sur une
surface, une pression, appelée pression de rayonnement, est exercée sur cette surface. La
pression de rayonnement p,, est définie par :

I
Pra = (1 + R)E < Prec (24)

avec I I’intensité du rayonnement [W.m™] et ¢ la vitesse de la lumiére (c =3 .10*m.s™!). La
pression de rayonnement est négligeable par rapport a la pression de recul exercée par la vapeur
sur la surface.

La vapeur formée au-dessus de la surface évolue différemment en fonction de la fluence du
faisceau laser. En effet, deux régimes d’ablation laser différents peuvent étre distingués, une
valeur seuil de fluence laser Fp les sépare (I’indice « P » fait référence a « Plasma »).

- Pour des fluences laser inférieures a Fp (F < Fp), la vapeur formée au-dessus de la surface
du matériau cible, composée essentiellement d’atomes, est transparente au rayonnement
laser, c’est-a-dire que 1’absorption du faisceau laser par la vapeur est insignifiante. Ainsi,
le faisceau laser est peu atténué lorsqu’il atteint la surface du matériau.

- Pour des fluences laser supérieures a Fp (F > Fp), la vapeur métallique absorbe une partie
de I’énergie du faisceau laser et lorsque le gain en énergie dans le volume de vapeur est
supérieur a la perte d’énergie, un plasma est créé. Le gain en énergie est li¢ a la production
massive d’électrons primaires dans la vapeur (émission thermoélectronique, ionisation
multiphonique et photoionisation) [120]. Les collisions entre ces ¢€lectrons et les
particules lourdes (atomes et ions) provoquent ainsi l’ionisation de la vapeur et la
formation d’un plasma. Ce plasma dense est opaque au rayonnement laser « effet
d’écrantage / shielding effect », il absorbe donc 1’énergie du faisceau laser. Par
conséquent, le rayonnement laser atteint la surface du matériau extrémement atténué, ce
qui affaiblit I’intensité des processus physiques se produisant a la surface du matériau
cible.
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De nombreuses recherches, en régime laser nanoseconde, ont ét¢ menées sur la formation
du plasma, son expansion, I’interaction du faisceau laser avec le plasma et I’interaction
panache-surface [42,121-125]. Toutefois, les durées d’impulsions des lasers utilisés dans ces
¢tudes sont inférieures a 30 ns. Zhou et al. (2010, 2011 et 2012) ont quant a eux étudié le plasma
formé par un laser nanoseconde de 100 ns et 200 ns [126-128]. Dans ces conditions
d’irradiation laser (IR, nanoseconde), leurs travaux ont montré que le mécanisme d’enlévement
de matiere est la vaporisation de surface suivie de 1’¢jection de matiere liquide. La vaporisation
de surface conduit a un panache de vapeur/plasma au-dessus de la cible présentant deux zones
de haute intensité de rayonnement (HRI, High Radiation Intensity) pendant I’impulsion laser.
La zone HRI située immédiatement au-dessus de la cible irradiée est due au flux important de
vaporisation du matériau. L’autre zone, située juste derric¢re le front d’expansion du panache,
est quant a elle due a ’accumulation et la compression de la vapeur induite par 1’effet de
confinement de I’air ambiant.

Pour la majorité¢ des métaux, la limite d’intensité Ip séparant les deux régimes d’ablation
est de I’ordre de 10°-10'° W.cm ™2 [129]. Pour les conditions de traitement laser utilisées dans
cette présente étude, le premier régime d’ablation est observé, c’est-a-dire qu’il n’y a pas de
panache plasma (Figure 5). La vapeur métallique présente au-dessus de la surface est supposée
ne pas interagir avec le faisceau laser. Tous les atomes/molécules évaporés quittent le substrat
avec une température ¢élevée et une distribution non-équilibrée de la vitesse. La vitesse est
initialement dans la direction normale a la surface du liquide. Puis en raison des collisions avec
d’autres atomes/molécules, la distribution de la vitesse devient maxwellienne c¢’est-a-dire en
équilibre thermodynamique [130]. La vapeur se propage alors dans le demi-espace au-dessus
de la surface (expansion hémisphérique). La fine couche de quelques libres parcours moyens
(parcours moyen entre deux collisions) adjacente a la surface fondue ou la vitesse des molécules
de vapeur passe d’une distribution de non-équilibre a 1’équilibre est appelée couche de Knudsen
(« Knudsen Layer »). Au-dela de la couche de Knudsen, la température T,, de la vapeur diminue
et devient inférieure a la température de la surface T en raison de 1’expansion du panache de
vapeur [36]. Dans cette présente étude, la pression du gaz ambiant est beaucoup plus faible que
la pression de la vapeur saturée pres du front de vaporisation, 1’expansion de la vapeur sous
condition atmosphérique peut donc étre considérée comme 1’expansion de la vapeur dans le
vide [131,132]. Par conséquent, 1’effet de I’atmosphére ambiante n’a pas été étudié. La vapeur
en expansion peut €tre schématisée par un écoulement unidimensionnel, la vapeur traverse
successivement [130] (Figure 4) :

1) une couche de Knudsen, ou la distribution de la vitesse des atomes évaporés acquiert une
forme Maxwellienne d’équilibre

2) une discontinuité de condensation, dans laquelle la vapeur sursaturée est partiellement
condensée

3) une onde de raréfaction

4) une région d’écoulement uniforme, dont la limite extérieure est appelée surface de
contact. Cette surface sépare la vapeur et I’environnement ambiant.

5) La vapeur agit sur le gaz environnant comme un piston, générant une onde de choc dans
le gaz ambiant. Le gaz comprimé par le choc occupe une région d’écoulement uniforme
entre I’onde de choc et la surface de contact.
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Ho et Grigoropoulos ont modélisé 1’évolution du panache de vapeur lors de I’interaction d’un
laser nanoseconde avec des surfaces métalliques et mettent en évidence les différents
phénomeénes énoncés précédemment [133].

Faisceau laser

_\

Substrat

1

Onde de choc

. Ecoulement uniforme de gaz comprimé par le choc
. Limite de contact

. Région d'écoulement uniforme de la vapeur

. Onde de raréfaction

. Discontinuité de la condensation

. Couche de Knudsen

Zone fondue (surface liquide)

Figure 4. Schématisation de I’écoulement de la vapeur dans une atmosphere gazeuse (d’apres [130])
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MPA/MPI: multiphoton absorption/ionization, LA: laser annealing, LEC: laser-induced electrochemical
plating/etching, LC: laser cleaning, LCVD: laser-induced CVD,LIS: laser-induced isotope separation/IR-laser
photochemistry, LSDW/LSCW: laser-supported detonation/combustion waves, PLA/PLD: pulsed-laser
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Figure 5. Applications des lasers dans le traitement des matériaux. [117]
La plage d’application du laser utilisé est indiquée a l’aide d’une double fléeche rouge.
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Le bain de fusion superficielle créé par le faisceau laser focalisé est le siege d’un fort
gradient de température. En effet, les températures au milieu de ce bain sont tres élevées tandis
que les températures a la frontiere du bain de fusion sont plus faibles. Ce gradient de
température génere des flux convectifs, qui sont a I’origine du transport de la maticre dans le
bain de fusion. L’écoulement du fluide dans le bain de fusion conditionne la morphologie de la
surface finale. La masse volumique du métal liquide, dépendante de la température, est donc
variable dans le volume fondu. Des forces de flottabilité, causées par les différences de densité,
entrainent un flux ascendant dans le fluide (convection naturelle, mise en mouvement du fluide
causée par un gradient de température). Cependant, les forces de flottabilité, définies a partir de
I’approximation de Boussinesq, sont généralement tres faibles par rapport aux autres forces
présentes dans le bain de fusion. En effet, les mouvements dus aux forces de flottabilité ont des
vitesses de quelques millimétres par seconde et sont, par conséquent, souvent négligés [134].
Ainsi, le gradient de tension superficielle est la principale force motrice de 1’écoulement du
fluide [135]. La tension superficielle y est la force cohésive existante au niveau de la surface
libre d’un liquide (interface liquide/gaz). Elle peut étre présentée comme la force par unité de
longueur qu’exerce la surface liquide sur la paroi qui la limite et qui tend & minimiser cette
surface. Dans un systéme axisymétrique, la force de tension de surface Frg (cisaillement),
produit par un gradient de tension superficielle et agissant sur un €¢lément de surface, peut étre
décrite par 1I’équation (25) :

au 6]/ 6]/ dT dyadcC
Fro=——= 25
SS9y ~ar oror " acar 25)

ou U est I’énergie potentielle [N.m] qui, par définition, est la négative de I’énergie libre de
. .0 ] . <15 . .
Helmbholtz (ainsi a_Z = - 6_); ), r I’écartement par rapport a I’axe central du bain de fusion [m],

v la tension de surface [N.m'], T la température [K] et C la concentration en éléments
tensioactifs [mol.L™].

Cette équation met en évidence qu’une force de tension de surface apparait sur une surface
lorsqu’il existe un gradient de température. Comme la tension superficielle varie avec la
température, tout gradient de température présent a la surface du liquide induit un gradient de
tension superficielle. La tension de surface d’un liquide diminue avec I’augmentation de la
température. En effet, les régions plus chaudes sont caractérisées par une tension superficielle
plus faible que les régions froides. La variation de la tension superficielle par rapport a la

température est donc négative - —y < 0. Puisque la température au centre du bain de fusion est

Oy OT
aT or
spontanément a la surface du bam de fusion et ont la capacité¢ de diminuer la tension

superficielle. L’oxygeéne par exemple est un €lément tensioactif et a une forte influence sur
I’énergie de surface des métaux [136]. Plus la concentration en éléments tensioactifs est élevée

plus élevée qu’en périphérie, alors — < 0 et —— > 0. Les ¢léments tensioactifs se dirigent

. .. d . ,
plus la tension de surface diminue, % < 0. Pour un tensioactif non soluble dans le métal fondu

\ . . 14 ..o OC .
(oxygene, sulfure, etc), le gradient de concentration de cet ¢lément est posmf 5 > 0. Ainsi

6y 6C

P TR 0 donc a_ > 0. Les ¢léments tensioactifs peuvent donc provoquer I’inversion de
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I’écoulement du fluide dans le bain de fusion. Le sens des mouvements fluides dans le bain de
fusion dépend du signe de la force de tension de surface Frg. Si un gradient de tension
superficielle existe a la surface d’un liquide (forces cohésives non équilibrées) alors le fluide
s’écoulera des régions de tension superficielle inférieure vers les régions de tension superficielle

o 14 N .y ] . .
supérieure. Lorsque les éléments tensioactifs sont négligeables (% < O), le liquide fondu a la

surface libre s’écoule donc du centre vers I’extérieur jusqu’a I’interface solide-liquide et forme
deux vortex dans le bain de fusion (courant mouillant, écoulement vers I’extérieur). Ces deux
zones de recirculation modifient la forme du bain de fusion qui devient plus large et moins

profond (Figure 6a). Avec la présence €levée d’éléments tensioactifs, le gradient de tension de

. (D . e
surface devient alors positif (% > 0), la tension de surface est donc plus élevée dans les zones

a haute température, c’est-a-dire au centre du bain. Des courants centripétes (courant pénétrant,
écoulement vers I’intérieur) sont observés conduisant & un bain de fusion profond et étroit

(Figure 6b). Une autre situation peut étre rencontrée lorsque le gradient de tension de surface
(D . . . .
est positif (% > O). Le maximum du gradient de tension de surface est dans ce cas situé¢ entre

le centre du bain de fusion et le bord, par conséquent un flux complexe apparait comme indiqué

dans la Figure 6c.
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Figure 6. Schématisation des différents flux liquides causés par
un gradient de tension de surface dans le bain de fusion. [134]

Comme indiqué précédemment, la tension de surface dépend de la température. Mills et Su
(2006) ont synthétisé les travaux de plusieurs auteurs et ont fourni des valeurs de tension
superficielle pour les métaux purs [137].

Dans un systeme fluide, les mouvements hydrodynamiques et leurs interactions
mutuelles peuvent entrainer le développement d’instabilités. Les instabilités de type Kelvin-
Helmholtz et Rayleigh-Taylor sont les instabilités hydrodynamiques les plus importantes [117].
Lorsque deux différentes couches de fluide sont en mouvement tangentiel relatif et que ce
cisaillement est suffisamment important, des instabilités de Kelvin-Helmholtz apparaissent
(Figure 7). Lors du traitement laser, I’apparition des instabilités de Kelvin-Helmholtz peuvent
étre liée a ’expansion latérale ou a la pression de recul du panache de vapeur/plasma voire aux
effets de la tension superficielle, etc. (Figure 8). D’autre part, les ondes capillaires de surface
peuvent étre excitées par la pression de recul du laser mais aussi par les forces thermocapillaires
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qui interviennent des lors que la surface libre d’un liquide n’est pas a une température uniforme.
L’excitation des ondes capillaires de surface peut donc entrainer un enlévement de maticre

important [138].
P

Figure 7. Structure des instabilités de Kelvin-Helmholtz

Source : hitp://www.brockmann-consult.de/CloudStructures/images/kelvin-helmholtz-instab/k-w-system.gif'

Gouttelettes

Matériau cible

Figure 8. Formation de gouttelettes due aux instabilités hydrodynamiques générées pendant la fusion et [’ablation
induites par laser. Pour simplifier, le faisceau laser et le panache de vapeur ne sont pas dessinés. La vitesse
d’expansion v, du panache de vapeur/plasma excite des ondes capillaires en surface. [117]

Dans des conditions d’ablation laser, le mécanisme d’enlévement de matiére se traduit
tout d’abord par une montée en température de la surface (fusion, vaporisation) suivie d’une
¢jection du liquide en raison de la pression de recul, des mouvements hydrodynamiques
présents dans le bain de fusion et des ondes capillaires de surface. Le métal liquide expulsé se
redépose alors sous forme d’agglomérats pour se solidifier dans la région affectée par le
faisceau laser. Ces agglomérats solides se localisent sur la surface principalement en périphérie
de la cavité créée et également a I’intérieur de celle-ci.

Lors d’un traitement de surface par laser, I’important apport d’énergie produit par le
faisceau laser engendre des vitesses de chauffage élevées. Cette rapide augmentation de la
température peut induire de nombreux effets dans la matiére qui restent apres traitement :
dilatation thermique, plastification, génération de défauts, fissuration, etc. L hétérogénéité des
phases métallurgiques apres transformation, associée au gradient de température, crée un champ
de contraintes résiduelles. Concernant I’endommagement du substrat, peu d’informations sont
présentes dans la littérature. En effet I’endommagement du substrat est difficilement prédictible
et ne peut étre généralis€ car cela dépend du systéme laser/matériau. Toutefois, des
modifications de la matiere existent apres la texturation laser et des questionnements persistent
: Comment se dissipe la chaleur dans le matériau non ablaté ? Quels sont les gradients de
température, les vitesses de refroidissement, les transformations de phase éventuelles a 1’état
solide ? De quels types sont les contraintes résiduelles ?
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3. Les contraintes résiduelles

3.1. Définition et origine des contraintes résiduelles

Par définition, les contraintes résiduelles subsistent dans les matériaux, en 1’absence
d’efforts  extérieurs ou gradients thermiques, aprés leur fabrication et les
traitements/sollicitations qu’ils ont subis. Tous les matériaux solides, métalliques ou non
(céramiques, polyméres, verres, bois, etc.) présentent des contraintes résiduelles. Celles-ci
reflétent I’histoire métallurgique et mécanique de la piece au cours de son élaboration (usinage,
forgeage, traitement thermique, traitement de surface, etc.) et de son utilisation résultant
d’hétérogénéités micro et/ou macrostructurales. Le champ de contraintes résiduelles est auto-
équilibré, cela signifie que les régions en traction compensent les zones en compression et
réciproquement.

Les contraintes résiduelles peuvent étre des contraintes macroscopiques, microscopiques
ou submicroscopiques, ces trois types de contraintes pouvant coexister au sein d’'un méme
composant (Figure 9). Elles sont appelées respectivement contraintes résiduelles de type I, de
type II et de type III. Les contraintes de type I ou contraintes résiduelles de premier ordre font
référence aux contraintes résiduelles qui sont homogeénes le long d’au moins une direction a
I’échelle macroscopique (échelle d’'un grand nombre de grains du matériau, de 1’ordre du
millimetre). Ces contraintes résiduelles de type I sont liées en général a la mise en forme et/ou
a I’histoire thermique du matériau (gradients de déformation plastique, assemblage, dilatations
thermiques, transformations de phases). Quant aux contraintes résiduelles microscopiques (de
type II) et submicroscopiques (de type III), elles résultent généralement de variations au sein
de la microstructure du matériau en particulier la présence de différentes phases ou constituants
(incompatibilités de déformations plastiques entre grains, anisotropie de dilatation thermique
du cristal, anisotropie ¢lastique du cristal, plasticit¢ de transformation). Les contraintes
résiduelles de type II, ou contraintes résiduelles de second ordre, proviennent de différences
d’orientation et de nature cristalline entre grains voisins. Les efforts engendrés par les
contraintes du second ordre et les moments associ€s s’équilibrent ensuite sur un nombre
suffisant de grains (quelques centaines a quelques milliers). Par conséquent, les contraintes
résiduelles du second ordre sont parfois appelées contraintes résiduelles microscopiques
homogénes. Enfin, les contraintes résiduelles de type 111, ou contraintes résiduelles de troisiéme
ordre, sont hétérogeénes au sein d’un grain. Les forces résultantes des contraintes du troisiéme
ordre et les moments associés s’équilibrent dans des régions trés réduites au sein d’'un méme
grain. Elles sont créées par tous les types de défauts cristallins dans les grains (défauts
ponctuels : lacunes, atomes interstitiels, atomes en substitution; défauts linéaires :
dislocations ; défauts planaires : joints de grains, macles, joints de macle; et défauts
volumiques (3D) : pores, inclusions, précipités) [139].
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Expression littérale
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Figure 9. Définition schématique des contraintes résiduelles d’ordre I, II et 111
dans un domaine couvrant plusieurs grains [47]

Ainsi, les contraintes résiduelles peuvent é&tre d’origine mécanique, thermique et/ou
métallurgique. Ces divers effets sont le plus souvent interdépendants comme le montre la Figure
10, ce qui rend difficile leur prévision en fonction des divers traitements qui peuvent &tre
appliqués a un méme matériau [47].

Enthalpie de
Transformation de phase  transformation de phase

Etat > Etat
thermique < métallurgique
Variation Variation des Variation de longueur par
de longueur caractéristiques transformation de phase
mécaniques
Transformation de Etat Transformation de phase
l'énergie de déformation mécanique induite par les contraintes

Figure 10. Origine des contraintes résiduelles et interdépendance
entre les différents états du materiau [47]

Ainsi, les contraintes résiduelles influent donc sur la tenue en service des picces
mécaniques en accélérant ou en retardant I’apparition de défauts. Elles peuvent aussi améliorer
les performances d’un composant, en particulier, lorsque de fortes contraintes de compression
sont présentes en surface, la durée de vie en fatigue de la piece mécanique peut €tre améliorée
(Figure 11).

Les contraintes résiduelles peuvent ainsi €tre introduites de maniére volontaire
(grenaillage de précontrainte) ou apparaitre involontairement a la suite de procédés de
fabrication. Par exemple, des contraintes résiduelles peuvent apparaitre aprés des opérations
d’usinage, de soudage, de traitements de relaxation (thermique, vibratoire), de traitements
mécaniques de surface (grenaillage, galetage, martelage), de dépdts et revétements (nickelage,
chromage, stellitage), de traitements thermochimiques (nitruration, carbonitruration,
cémentation) et de nettoyage par grenaillage (« sablage »).
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Figure 11. a) Evolution des contraintes résiduelles pour deux configurations de traitement de surface ;
b) Amélioration de la durée de vie en fatigue par l'introduction de fortes contraintes de compression par
grenaillage (op : limite d’endurance) (d’apreés [140])

Ainsi, le comportement mécanique et la durée de vie des piéces mécaniques soumises a
des chargements variés (mécanique, thermique ou chimique) dépendent de I’état des contraintes
résiduelles induites dans le matériau. Dans le cas de traitements laser de surface (texturation,
décapage, etc.), des contraintes résiduelles surfaciques peuvent étre modifiées en raison des
mécanismes physiques induits. Toutefois, les effets induits sur la modification des contraintes
résiduelles n’ont pas fait I’objet d’études. Seuls les traitements de surface par choc laser ont été
analysés d’un point de vue des contraintes résiduelles et les résultats sont disponibles dans la
littérature [141-145].

3.2. Evaluation des contraintes résiduelles

Les contraintes résiduelles ne peuvent pas étre mesurées directement. Seuls des
indicateurs de contraintes sont mesurés, puis les contraintes résiduelles sont déterminées a
I’aide de calculs plus ou moins complexes. Les études sur les états de contrainte utilisent
généralement plusieurs méthodes afin d’évaluer des états complexes et/ ou de calibrer les
méthodes les unes par rapport aux autres. Selon leur nature, les contraintes résiduelles peuvent
étre déterminées a partir [146—149] :

- des déformations macroscopiques générées lors de I’enlévement de matiere sur des pieces
ayant des contraintes résiduelles = Principe de toutes les méthodes mécaniques qui
permet d’identifier les contraintes résiduelles de type L.

- des distributions de contraintes résiduelles homogeénes = Principe des méthodes de
diffraction des rayons X et des neutrons, qui déterminent les contraintes résiduelles de
type L et II.

- des vitesses de propagation et de la biréfringence des ondes ultrasonores influencées par
les contraintes résiduelles de type 1.

- des propriétés et phénomeénes magnétiques qui sont influencés par tous les types de
contraintes résiduelles.

Deux catégories de méthodes permettent d’évaluer les contraintes résiduelles : les méthodes

destructives et les méthodes non-destructives. Les principales méthodes sont listées ci-
dessous [146—149] :
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e Me¢éthodes destructives ou mécaniques de détermination des contraintes résiduelles par
relaxation :

- Me¢éthode du trou et trou incrémental (cf. norme ASTM E837-20 [150])
- Me¢éthode de Sachs (pergage interne)

- M¢éthode du trépan (gorge annulaire)

- Me¢éthode de la fléche (enlévement de couches successives)

- Me¢éthode du contour (découpe selon le plan d’intérét)

e M¢éthodes non destructives :
- Diffraction de rayonnement : rayons X, synchrotron, neutrons
- Propagation d’ondes ultrasonores

- Propagation d’ondes magnétiques

L’approche indirecte de 1’évaluation des contraintes résiduelles imposée par leur
caractere verrouillé et auto-équilibré rend les mesures des contraintes résiduelles moins précises
que les mesures de contraintes induites par la charge (mesures directes). L’acquisition de
nombreuses mesures et I’utilisation de techniques de calcul de moyenne et de lissage permettent
néanmoins d’améliorer la précision de la mesure et la résolution spatiale. Ainsi, les méthodes
non destructives présentent un avantage car les mesures peuvent étre répétées en quantité. Les
caractéristiques de différentes méthodes de mesure sont présentées en Annexe 2 (méthodes du
trou, par diffraction, par ultrasons et ondes magnétiques). Ces méthodes permettent des
profondeurs d’analyse et ont des sensibilités différentes. La Figure 12 présente les ordres de
grandeurs des valeurs de pénétration et de résolution spatiale de chacune d’entre elles. La
diffraction des rayons X (DRX) se démarque des autres techniques de mesure car elle permet
d’évaluer les contraintes résiduelles proches de la surface, a une profondeur de quelques
microns.
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Figure 12. Profondeur et résolution spatiale de mesure pour différentes méthodes de mesure des contraintes
résiduelles (a partir de [146])

La Figure 12 met également en évidence qu’aucune méthode largement connue permet
I’analyse des contraintes résiduelles pour des résolutions inférieures a 20 um et des profondeurs
d’investigations allant jusqu’a une vingtaine de micrometres. Cependant, 1’analyse des
contraintes résiduelles dans des zones ayant ces ordres de grandeurs serait nécessaire pour
évaluer I’état mécanique au sein des microstructures et ainsi analyser les effets induits par la
texturation laser sur les propriétés mécaniques des surfaces. Pour répondre a ce besoin, la
microscopie micro-ondes a balayage (SMM, Scanning Microwave Microscopy) est proposée.
I s’agit d’une nouvelle technique d’investigation couplant les micro-ondes et la microscopie a
force atomique (AFM, Atomic Force Microscopy). La SMM est un moyen efficace pour étudier
les propriétés électromagnétiques a haute fréquence de la surface de I’échantillon. Cette
technique permet notamment la détection de défauts a des profondeurs submicroniques pour
une variété de matériaux différents. Elle est capable de cartographier la variation d’impédance
de la surface dont I’amplitude semble refléter son état de contraintes résiduelles.

En effet, cette technique non destructive a été récemment utilisée pour évaluer les
contraintes résiduelles induites par le grenaillage sur une surface métallique en zirconium (Zr)
[151]. Pour cette étude, le grenaillage a été réalisé pendant 10 minutes sur des plaques
rectangulaires de zirconium de 80 x 40 x 2 mm. Les parameétres ont été choisis pour introduire
des contraintes résiduelles dans une strate d’environ 400 um d’épaisseur sous la surface
métallique. Le procédé utilise des billes de carbure de tungsténe de 2 mm de diamétre et une
sonotrode vibrant a 20 kHz avec une amplitude de 24 um. Pour caractériser de maniere
conventionnelle les contraintes résiduelles dans le matériau, la méthode du trou incrémental
(MTI) a été utilisée. Considérée comme une méthode semi-destructive et indirecte, la
distribution des contraintes résiduelles est mesurée suivant une direction, un sens et une
grandeur dépendant de la profondeur du trou. Parall¢lement, I’état mécanique de I’échantillon
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a été évalué par microscopie micro-ondes (SMM). Pour ce faire, des points de mesure ont été
réalisés tous les 50 um selon un axe perpendiculaire a la surface (Figure 13a). Ensuite, la
variation d’amplitude du signal micro-ondes en fonction de la distance le long de I’épaisseur
de I’échantillon a été étudiée pour une fréquence fixe égale a 9,6 GHz, correspondant a une
profondeur d’investigation de 1’ordre de 3,5 pm dans le zirconium. Ce signal est reli¢
directement aux propriétés ¢lasto-résistives du matériau. La Figure 13b présente les profils de
contraintes résiduelles, de 1’échantillon de Zr grenaillé pendant 10 minutes, obtenus a 1’aide de
la méthode du trou incrémental (MTI) et de la microscopie micro-ondes (SMM). Les mesures
montrent une forme particuliére de la distribution des contraintes : les couches les plus
superficielles sont 1égérement comprimées puis, plus profondément, le gradient de contraintes
négatif (contrainte de compression) conduit a une valeur algébrique minimale située a environ
110 pm de profondeur (ligne pointillée), suivie d’une inversion du signe du gradient conduisant
a des valeurs positives (contrainte de traction). Ce type de profil est bien connu dans la
littérature. Une excellente corrélation entre le profil du signal d’amplitude obtenu par SMM et
celui obtenu par la méthode du trou incrémental est constatée.

Ainsi, la microscopie a micro-ondes a balayage (SMM, Scanning Microwave
Microscopy) peut étre employée pour analyser plus localement les contraintes résiduelles
induites par la texturation laser. La microscopie a micro-ondes a une résolution spatiale
extrémement élevée et se préte a une analyse latérale et en profondeur plus approfondie des
contraintes résiduelles superficielles. De plus, le point intéressant a noter est que la SMM donne
directement le profil des contraintes résiduelles sans aucun calcul intermédiaire, uniquement en
comparant, pour chaque point de mesure, la variation d’amplitude du signal micro-onde a une
fréquence fixe. Il est a noter que le signal de phase associé¢ est complétement différent et en
aucun cas corr¢lé a la contrainte, élément qui sera explicité dans ce présent travail lors de I’étude
des cavités laser par SMM.
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Figure 13. Comparaison des mesures obtenues a l’aide de la méthode du trou incrémental (MTI) et de la
microscopie micro-ondes (SMM) sur une surface de Zr grenaillée pendant 10 min — a) Représentation des axes
de mesure ; b) Superposition du profil de contraintes résiduelles du Zr grenaillé obtenu par la méthode du trou

incrémental et de la variation de I’amplitude du signal micro-ondes mesurée sur le Zr grenaillé par SMM
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Pour comprendre plus finement les mécanismes mis en jeu lors de I’interaction laser —
maticre et en complément des études expérimentales, des analyses numériques peuvent aussi
étre envisagées. Des simulations de dynamique moléculaire ont en particulier été menées pour
explorer le comportement des atomes. La partie suivante présente ainsi les applications, le
principe, les avantages et les limites de cette technique de simulation atomistique. Les travaux
numériques de modélisation des impulsions laser, présents dans la littérature, sont ensuite
€XpOosEs.

4. Modélisation par dynamique moléculaire

En raison de la durée extrémement courte de 1’interaction laser — matiere et de la rapidité
a laquelle les phénomeénes induits apparaissent, il est treés difficile d’étudier expérimentalement
ces phénomenes et notamment le développement des modifications a I’intérieur du matériau
(changement d’¢tat de la matic¢re, évolution de la température, évolution de la structure
cristalline avec de potentielles apparitions de contraintes, défauts, fissures, etc.). Ainsi, la
simulation numérique, plus particulierement la dynamique moléculaire, peut étre utilisée pour
analyser le traitement laser de surfaces métalliques a 1I’échelle nanométrique.

4.1. Intéréts

La simulation numérique consiste a mettre en évidence de phénomeénes physiques ou
autres (chimiques, biologiques, économiques, etc.) a I’aide de mod¢les mathématiques. Elle
permet de comprendre précisément de nombreux phénomenes et de prévoir les performances
des systemes modélisés. Ainsi, elle peut devenir un outil d’aide a la conception et a
I’optimisation des systémes. La méthode des éléments finis (FEM, Finite Element Method) est
trés développée et connue pour I’analyse a I’échelle macroscopique, mais peu adaptée pour
traiter des problémes a 1’échelle atomique. La dynamique moléculaire (Molecular Dynamics)
est, quant a elle, une méthode adaptée pour étudier le comportement a cette échelle, mais reste
limitée aux dimensions nanométriques (temps et espace). En effet, les simulations atomistiques
sont trés gourmandes en ressources informatiques. En conséquence, les développements dans
ce domaine sont allés de pair avec les progres du calcul de haute performance, qui a connu une
croissance exponentielle au cours des dernicres décennies. Les méthodes de modélisation
atomistique et les ressources des superordinateurs ont contribué de manicre décisive a faire du
calcul scientifique et des simulations le troisiéme pilier de la science, avec les expériences et la
théorie. Les simulations atomistiques, en atteignant des résolutions spatiales et temporelles
difficiles a atteindre avec les techniques expérimentales actuelles et en assurant un controle
précis du systéme simulé et de ses conditions environnementales, permettent d’étudier le
comportement potentiellement complexe des matériaux a I’échelle nanométrique.

II existe différentes méthodes de dynamique moléculaire dont la dynamique moléculaire
ab initio (AIMD, Ab Initio Molecular Dynamics). Dans cette méthode, les électrons sont
modélisés explicitement et 1’énergie du systéme et les forces interatomiques sont calculées a
I’aide de méthodes de structure électronique, telles que la théorie de la fonctionnelle de la
densité (DFT, Density Functional Theory). La dynamique moléculaire ab initio est employée
pour décrire la structure électronique d’un systéme ou pour étudier un systéme dont les
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parametres du champ de forces (ou potentiel interatomique) ne sont pas connus. L’AIMD
permet de simuler des systémes avec quelques centaines d’atomes pour des temps inférieurs a
une nanoseconde.

Lorsque les ¢électrons du systéme ne sont pas traités explicitement, les méthodes de champ

de forces (ou potentiel interatomique) doivent alors étre utilisées. Dans le systéme modélisé,
les véritables interactions de la mécanique quantique sont approximées, par morceaux et de
manicre additive, par un ensemble de fonctions et de parametres mathématiques empiriques,
qui sont ajustés a 1’aide de données provenant d’expériences et de calculs de la structure
¢lectronique.
Il existe principalement deux approches d’échantillonnage qualitativement distinctes : la
méthode de Monte-Carlo (MC) et la dynamique moléculaire (DM). Dans la méthode de Monte-
Carlo, le temps n’est pas bien défini et les forces entre les atomes n’ont pas besoin d’étre
calculées. Des nouvelles configurations du systéme sont alors générées en introduisant des
petites perturbations stochastiques (petits déplacements) dans le systéme. Par dynamique
moléculaire, les configurations du systéme sont générées en intégrant dans le temps les
équations classiques du mouvement des noyaux atomiques. La principale distinction entre les
méthodes de Monte-Carlo et de dynamique moléculaire est donc I’absence de dynamique dans
la méthode de Monte-Carlo. La dynamique moléculaire permet d’étudier un trés grand nombre
de phénomenes. D’autre part, 1’accés a la dynamique du systéme dans les simulations de DM
permet 1’étude des propriétés de transport, telles que la diffusion, et le calcul des fonctions de
corrélation temporelle.

La dynamique moléculaire a été congue et développée par Alder et Wainwright a la fin
des années 50 [152—155]. En raison des limitations de vitesse et de mémoire des ordinateurs a
cette époque, son application était limitée aux études des propriétés thermomécaniques
collectives ou moyennées de la thermodynamique et de la physicochimie pour certains systémes
physiques [152,156,153,157]. La dynamique moléculaire (DM), dite classique, est aujourd’hui
trés largement utilisée pour décrire, a I’échelle atomique, I’évolution de systémes (matériaux,
molécules organiques, protéines, etc). Cette technique basée sur les équations de la mécanique
newtonienne peut donc étre utilisée pour prédire par exemple les phases cristallines, leur
stabilit¢ thermique et le comportement local du matériau (mouvements, déformations,
contraintes des atomes).

4.2. Principes

La dynamique moléculaire classique est une technique de simulation numérique qui
permet de prédire 1’évolution temporelle d’un systéme de particules en interaction (atomes,
molécules, agrégats). Elle permet de suivre 1’évolution temporelle d’un systéme de N atomes
en interaction en résolvant numériquement les équations de la mécanique classique
newtonienne. Le systeme simulé peut étre constitué de quelques milliers d’atomes voire
quelques milliards d’atomes. Ce systéme est soumis a certaines contraintes thermodynamiques
ou grandeurs de contrdle (température, volume, nombre de particules du systéme) ainsi qu’a
des conditions aux limites. Une fois les conditions initiales (positions et vitesses initiales de
tous les atomes du systéme) et le potentiel interatomique définis, 1’équation de la seconde loi
de Newton (26) est résolue afin de déterminer la position et la vitesse de chaque atome dans le
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systeme modélisé.

- dZFl .
F; = miﬁ aveci =1,2,..,N (26)

ou ﬁl- est la force qui agit sur I’atome i du fait de I’interaction avec les autres atomes du systéme,
m; et 7; sont la masse et le vecteur position d’un atome i. La force agissant sur le i*™ atome a
un instant donné est obtenue a partir du potentiel interatomique. Les atomes sont composés
d’¢lectrons, de protons et de neutrons. Dans la dynamique moléculaire classique, la structure
de I’atome n’est pas prise en compte et est remplacée par un seul point de masse. Les atomes
sont autorisés a se déplacer pendant un court laps de temps avec les vitesses initiales et les
accélérations calculées, conformément a la deuxiéme loi de Newton sur le mouvement des
particules. Ensuite, les forces sont a nouveau calculées avec les nouvelles positions des atomes
et I’étape est répétée. Ce processus d’analyse numérique est effectué sur un pas de temps dt et
pour un nombre de pas n, ainsi le temps de simulation correspond a t = n dt. La durée du pas
de temps est un parameétre essentiel. Pour un méme nombre de pas, plus le pas de temps est
petit, plus la durée de simulation du systéme est longue. Idéalement, il faudrait utiliser un pas
de temps suffisamment petit pour assurer la stabilité¢ du systéme mais pas trop petit pour ne pas
allonger le temps de simulation. Le pas de temps dans les simulations de dynamique
moléculaire varie généralement de 0,5 a 2 fs en fonction du mod¢le utilisé.

En résumé, dans les simulations de DM, les forces entre les atomes/particules (forces
interatomiques) sont calculées a partir des potentiels empiriques des atomes (potentiels
interatomiques) ; la position et la vitesse des atomes /particules sont calculées a chaque pas de
temps selon la deuxiéme loi de Newton, par intégration numérique.

Le potentiel interatomique est un élément clé des simulations. Il décrit I’interaction
(attraction/répulsion) entre atomes. Les potentiels interatomiques peuvent étre établis a I’aide
de la mécanique quantique par des calculs de structure €électronique. Cependant, ces méthodes
de calcul Ab Initio sont trés cotliteuses en temps et sont adaptées seulement pour des systémes
de petites tailles (quelques dizaines d’atomes). Afin de simuler des systémes contenant plus de
particules, des solutions approchées de ces potentiels (potentiels empiriques ou semi-
empiriques) sont généralement utilisées, elles sont ajustées sur des propriétés physiques du
matériau étudié. Des informations intéressantes sur les potentiels interatomiques sont d’ailleurs
disponibles dans la littérature [158,159]. Néanmoins, la formulation de ces potentiels est
complexe et doit faire 1’objet d’études spécifiques encore largement incomplétes a ce jour.
Parmi les différentes formulations existantes, les modeles de dynamique moléculaire utilisent
généralement soit la méthode de I’atome « immergé » (EAM, Embedded Atom Method), soit
I’approximation du potentiel de paire. La méthode de I’atome « immergé » (EAM) développée
par Baskes et Daw est treés largement utilisée et permet notamment de décrire des liaisons
métalliques [160]. Dans la méthode EAM, I’énergie totale du systéme est calculée a partir de

I’expression suivante :
1
E=3 E ¢bij(rij) + E Fi(py) (27)

Lj#l i

ou ¢;; est I’énergie de paires entre les atomes i et j séparés d’une distance r;; et F; est I’énergie
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d’immersion correspondant a I’insertion d’un atome i dans un site de la maille avec une densité
d’¢électron p;. De maniere schématique, le premier terme correspondrait a la répulsion entre les
atomes (répulsion de Pauli) alors que le second terme assure la cohésion du systeme. Un
potentiel EAM est donc un potentiel semi-empirique a plusieurs corps (« Many-body
potentials ») permettant de calculer 1’énergie totale d’un systéme métallique [122].

Les simulations sont effectuées pour un ensemble thermodynamique défini. Plusieurs
ensembles thermodynamiques peuvent étre employés. L’ensemble NPT (le nombre d’atomes
N, la pression P et température T sont constants) permet de contrdler a la fois la température et
la pression. Le volume de la cellule peut changer en maintenant la pression et la température
constantes. Cet ensemble est généralement utilisé pendant la relaxation pour obtenir la
température et la pression souhaitées ou pour étudier des systémes sous contrainte imposée.
L’ensemble NVT (le nombre d’atomes N, le volume V et la température T sont constants)
permet de contrdler la température en agissant sur les vitesses des atomes pour ramener la
température a une valeur de consigne. Le volume est maintenu constant tout au long du cycle.
Cet ensemble est principalement utilisé¢ pour collecter des données telles que le déplacement
des atomes a température constante. Lorsque I’ensemble NVE (le nombre d’atomes N, le
volume V et I’énergie E sont constants) est employ¢, I’énergie totale est conservée (systeme
adiabatique).

Enfin, il est important de considérer les ¢éléments suivants pour obtenir une simulation de
dynamique moléculaire correcte :

- des conditions initiales réalistes pour les vecteurs de position et de vitesse du systéme
simulé. L’obtention de 1’état d’équilibre du systéme avant toute sollicitation/excitation
est essentielle. Pour atteindre cet état d’équilibre, le systéme doit entreprendre un
processus de relaxation dans un ensemble thermodynamique spécifique tel que
I’ensemble dit NPT ou NVT ;

- une conception appropri¢e du modele de simulation et de ses conditions limites ;

- et une fonction potentielle précise pour calculer justement la force interatomique.

4.3. Avantages

Comme énoncé précédemment, la dynamique moléculaire présente de nombreux intéréts
et avantages pour 1’étude des phénomenes a 1’échelle atomique, en particulier sa faculté de
prédire les performances des systemes modélisés et son large champ d’applications qui offre de
nombreuses opportunités, telles que I’étude des défauts et de la structure des matériaux
[161,162]. 11 est possible de simuler et d’étudier une grande variété de systemes allant des
métaux aux protéines, ainsi qu’un large éventail de phénomeénes allant de I’organisation des
systetmes au transfert de chaleur. La DM permet également de mieux comprendre les
mécanismes de rupture [163—165], les phénomenes de surfaces et d’interface [166,167] et
d’¢étudier des agrégats composés de différents types d’atomes [168,169]. Par ailleurs, avec
I’émergence du microscope a force atomique (AFM), se développe I’analyse par dynamique
moléculaire du frottement et de I’adhérence entre deux objets [170,171].

La dynamique moléculaire (DM) classique est la méthode la plus rigoureuse pour
explorer I’évolution temporelle d’un systéme d’atomes. La DM est donc trés adaptée pour
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analyser les effets d’un faisceau laser appliqué sur la surface d’un matériau. Cette méthode de
simulation permet d’étudier, a intervalles de temps réguliers de quelques picosecondes,
I’évolution du déplacement des atomes, de la température moyenne de la cible, de la profondeur
maximale du cratére formé a la suite de I’application du faisceau, etc. Cette technique joue donc
un role important pour améliorer la compréhension et la prédiction du comportement de la
structure et de la dynamique des systeémes complexes. Les simulations de dynamique
moléculaire offrent aussi, et surtout, I’avantage d’étudier des processus hors d’équilibre, tels
que I’évolution microstructurale, les transferts thermiques, les dislocations, etc.

La DM fournit donc des informations de haute résolution qui ne peuvent étre obtenues par des
travaux expérimentaux et qui sont hors de portée des approches de modélisation des milieux
continus. Dans les simulations de dynamique moléculaire, les conditions environnementales
peuvent d’ailleurs étre contrdlées avec précision. Il est donc possible de simuler des systémes
qui n’ont encore jamais ¢été fabriqués/synthétisés. Ainsi, ces simulations contribuent
grandement a la recherche en permettant la découverte et la conception de matériaux ; la
compréhension des comportements de systemes dans des conditions extrémes qui sont difficiles
voire impossibles a réaliser expérimentalement.

4.4. Inconvénients

Cette méthode présente de nombreux avantages mais sa mise en place est onéreuse. En
effet, les simulations de dynamique moléculaire ont un cotit de calcul élevé car elles ont besoin
d’une puissance de calcul supérieure aux techniques de simulation des milieux continus. De
plus, la durée de la simulation est limitée par le petit pas de temps nécessaire pour intégrer
numériquement la dynamique du systéme. La puissance de calcul disponible est donc un
parametre critique qui impose des limites aux échelles de temps et de dimensions accessibles
dans les simulations. Le plus grand systéme simulé en 2020 sur le supercalculateur Fugaku
(Japon) avec une performance de 8,30 ns/jour contenait 1.6 milliard d’atomes [172].

Dans le cadre de D’interaction laser-mati¢re et plus spécifiquement dans le cas de
traitement des métaux, le mécanisme principal est l’interaction photon/électron. Or la
dynamique moléculaire classique ne permet pas de modéliser ce mécanisme d’interaction
photon/électron. Dans une approche de DM classique, la simulation commence donc au
moment ou les €lectrons ont transmis leur énergie cinétique (leur chaleur) aux atomes. La
dynamique moléculaire fera également I’impasse sur la notion de pression de radiation et de
pression de recul du panache de vapeur.

Certes, les simulations de DM ne permettent pas de reproduire 1’enti¢reté des phénomenes
mis en jeu au cours de D’interaction laser-métal mais permettent d’approfondir la
compréhension des mécanismes opérant lors d’impulsions laser.

4.5. Les travaux sur la modélisation des impulsions laser

Des travaux numériques a [’échelle atomique ont été développés afin d’étudier
I’interaction du laser sur la matiére.

Dans les années 90, les travaux de Zhigilei, Garrison ef al. (1997-1999) ont été menés sur
’ablation laser et la désorption de solides organiques a 1’aide de simulations par dynamique
moléculaire, plus particuliérement, en utilisant un « breathing sphere model » (mod¢le de la
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sphere respirante) [173—175]. En 1999, leurs simulations ont mis en évidence la présence de
deux régimes différents d’ablation séparés pour une fluence seuil ; et la forte dépendance de la
durée de I’impulsion laser sur le mécanisme d’enlévement de matiére présent dans le régime
d’ablation d’un cristal d’argon [176]. Dés 1997, Ohmura et Fukumoto ont développé une
nouvelle méthode de dynamique moléculaire pour les métaux, appelée « dynamique
moléculaire modifiée », afin d’étudier le processus d’ablation par impulsion laser ultracourte
(quelques picosecondes) [177—179]. Dans cette méthode, 1’effet de la conduction thermique par
les ¢lectrons libres est compensé et actualisé a chaque pas de temps de calcul.

Selon les caractéristiques du laser simulé, les phénomenes physiques étudiés sont

différents. Dans le cas d’application d’un laser a impulsions longues (de I’ordre de la
nanoseconde), le temps de thermalisation entre les électrons libres et le réseau est court par
rapport aux échelles de temps propres a la simulation. Les ¢lectrons et les ions métalliques sont
donc considérés comme étant constamment en équilibre thermique et les effets liés a
I’1onisation sont négligeables. Des études ont mis d’ailleurs en avant I’idée que les mécanismes
thermiques d’ablation sont dominants dans ces conditions [27,180]. Ainsi, les impulsions laser
nanoseconde peuvent étre modélisées par un modele de dynamique moléculaire classique avec
un apport de chaleur localisé. Quelques résultats d’études modélisant le laser par un modele
thermique sont présentés. Wang et Xu (2002, 2003) ont étudié¢ par dynamique moléculaire
I’ablation, le transfert de chaleur, les changements structurels d’un cristal d’argon irradié¢ par
un laser pulsé picoseconde ainsi que la propagation thermique et thermomécanique induite par
ce chauffage laser [181,182]. Yingling ef al. (2004) confirment que la durée de I’impulsion
laser (150 ps et 1 ns) n’influence pas, voire peu, le mécanisme d’éjection atomique, dans le cas
d’un modele thermique [183]. Les simulations révelent cependant des différences dans la
composition du panache de vapeur et la valeur de la fluence seuil d’ablation. Bouilly et al.
(2007) ont voulu étudier dans le régime thermique 1’ablation laser femtoseconde et
picoseconde. Leurs travaux ont été réalisés sur deux échantillons métalliques différents, a 1’aide
d’un modele 2D de dynamique moléculaire utilisant le potentiel de Lennard-Jones [184]. Ils ont
examiné la formation des cratéres et la distribution de défauts autour de ceux-ci. Pour des
impulsions femtosecondes, les cratéres formés sont trés nets et présentent une fine zone affectée
par la chaleur. Les simulations montrent également la création de dislocations au cours du
processus d’ablation. Dans le cas des impulsions picosecondes, les zones affectées
thermiquement sont beaucoup plus épaisses. Ces zones affectées subissent un cycle de
fusion/recristallisation, qui méne a une concentration relativement faible de défauts.
D’autres analyses de 1’ablation laser femtoseconde et picoseconde ont été conduites sur des
surfaces de silicium par des simulations de dynamique moléculaire obtenues a 1’aide d’un
algorithme prédicteur-correcteur de Gear du cinquiéme ordre et de la dynamique de Langevin
[185]. Les simulations montrent que dans le cas d’énergie d’impulsion faible, c’est-a-dire juste
au-dessus du seuil d’ablation, les trous résultants sont plus petits et présentent un rapport de
forme plus élevé pour des impulsions répétitives, par rapport a une impulsion unique avec la
méme énergie totale.

L’interaction entre un métal et une impulsion laser ultra-courte (durée inférieure a la
dizaine de picosecondes) géneére une perturbation du gaz d’¢lectrons libres. Cet échange
d’énergie entre les €lectrons et le réseau peut étre décrit avec le modéle a deux températures
(TTM, Two-Temperature Model) [ 186—190]. Ce modéle a deux températures permet de prédire
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les distributions de température des électrons et des phonons dans le traitement laser ultra-court
des métaux. Ainsi, les modeles combinés associant un modele de dynamique moléculaire et un
modele TTM ont été largement utilisés et appliqués a I’étude de I’interaction entre un faisceau
laser ultracourt et un corps métallique. De nombreuses études ont étudié la fusion, la génération
de défauts, la spallation et I’ablation de systémes métalliques [191-199]. En 2006, la dynamique
moléculaire classique est appliquée pour la premiére fois a I’étude de 1’ablation d’un métal de
transition (le fer) par des impulsions laser ultracourtes dans des conditions de trou profond
[200]. Les simulations montrent bien que le changement de la forme du trou est li¢ aux
interactions du matériau ablaté avec les parois du trou. Lorsque 1’ablation a lieu dans un
environnement gazeux, un nuage de vapeur stable se forme dans le trou entrainant une
diminution du taux d’ablation.

En conclusion, la dynamique moléculaire est une méthode efficace pour
comprendre les mécanismes a I’échelle atomique comme le démontrent les travaux réalisés et
décrits ci-dessus. Toutefois, aucuns travaux n’ont été conduits pour étudier les propriétés des
surfaces de titane ou de nickel aprés des impulsions laser modélisées par un modéle thermique.

5. Conclusion

La texturation laser permet de modifier les propriétés physiques et/ou chimiques des
surfaces. La fonctionnalisation des surfaces par laser peut étre utilisée par exemple pour
optimiser les performances tribologiques des contacts, les propriétés de surface, la durabilité
des assemblages collés et I’adhérence substrat-revétement. La texturation laser est le résultat de
I’interaction laser — matiere. Pour un laser impulsionnel, différents mécanismes d’interaction
entre le faisceau et la matiére sont prédominants selon la durée des impulsions laser. Pour les
impulsions laser de I’ordre de la nanoseconde ou supérieure, la durée d’impulsion est bien plus
¢levée que le temps de relaxation électron-phonon des matériaux. Dans ce cas, I’interaction
entre le faisceau laser et la matiére est considérée comme étant un processus purement
thermique. Ainsi, le rayonnement laser est absorbé par le matériau, par conséquent la surface
chauffe jusqu’a la fusion puis de la matic¢re peut s’évaporer ou étre éjectée. Au niveau de la
zone d’interaction laser — matiére, un bain de fusion se forme et donne licu a la création de
cavités en surface. La géométrie de ces cavités dépend a la fois de la pression de recul induite
par le rayonnement laser, des forces thermocapillaires et des flux hydrodynamiques présents au
sein du bain de métal liquide. La texturation laser induit également des mécanismes physiques
qui modifient les propriétés mécaniques des surfaces. En effet, des contraintes résiduelles
résultent du traitement laser de texturation. Il s’agit de contraintes autoéquilibrées présentes
dans les matériaux sans charge externe, pouvant étre macroscopiques, microscopiques ou
submicroscopiques (Type I, II ou III). Différentes techniques (destructrices ou non-
destructrices) permettent de déterminer les états de contrainte et de déformation résiduelles
localisées. Toutefois, les contraintes résiduelles induites par la texturation laser sont situées en
extréme surface, ce qui restreint les méthodes de mesure. Pour déterminer la nature de ces
contraintes résiduelles (compression et/ou traction ?), 1’état mécanique des surfaces texturées
peut alors étre analysé par diffraction des rayons X et plus localement a I’aide d’une nouvelle
technique, la microscopie micro-ondes (SMM).
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Afin de compléter I’étude du comportement du matériau au cours du traitement laser, la

modélisation numérique apparait aussi comme un outil intéressant et complémentaire aux
travaux expérimentaux. La modélisation par dynamique moléculaire présente d’ailleurs de
nombreux avantages pour 1’étude de I’interaction laser — matiere a I’échelle atomique.
Les effets induits par la texturation laser doivent encore étre approfondis étant donné qu’ils
modifient les propriétés des surfaces. Ces changements doivent en effet tre connus et compris
afin de maitriser complétement le procédé de texturation laser et d’anticiper les tenues en
service des systémes.

Le chapitre II présente les matériaux étudiés et les différentes méthodes expérimentales
employées, a savoir les techniques de préparation des surfaces, le traitement laser appliqué, les
méthodes d’analyse de la morphologie, de caractérisation chimique des surfaces et d’évaluation
des contraintes résiduelles sont détaillés.
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II. Matériaux et méthodes expérimentales

Ce chapitre présente tout d’abord les différents matériaux utilisés et analysés dans cette
¢tude. Puis, la méthode de préparation des surfaces, réalisée avant le traitement laser, est
détaillée. Ensuite, le traitement de texturation laser des surfaces est présenté (systeme laser,
conditions/parameétres de texturation laser). Pour finir, les différentes méthodes utilisées pour
caractériser expérimentalement les surfaces micro-texturées sont expliquées.

1. Les matériaux étudiés

Les travaux de cette é¢tude ont été menés sur trois matériaux différents :
- un titane commercialement pur (T40 (AFNOR), Ti Grade 2 (ASTM))
- un alliage de titane Ti6Al4V (TA6V (selon I’ancienne norme AFNOR), Ti Grade 5
(ASTM))
- un nickel commercialement pur (Ni Grade 200)

Ces matériaux ont été choisis en raison de leurs nombreuses applications industrielles,
notamment dans les secteurs de 1’aéronautique et de I’automobile. En effet, le titane et ses
différents alliages offrent une gamme de propriétés intéressantes : une faible densité, une grande
résistance a la fatigue, une résistance a la corrosion et amagnétique. Les matériaux a base de
nickel sont quant a eux couramment utilisés dans 1’ingénierie aéronautique. Dans ce domaine,
ces matériaux sont généralement sélectionnés pour leur bonne résistance aux températures
extrémes, a la corrosion, a I’usure et pour leurs propriétés magnétiques. Ce sont également de
bons conducteurs €lectriques et ils font partie des matériaux les plus résistants connus.

Dans le cadre de cette thése, les matériaux purs ont été plus particuliecrement analysés.
Ainsi, ces matériaux ont pu étre a la fois étudiés expérimentalement et numériquement. La
composition chimique et les principales caractéristiques des trois matériaux étudiés sont
présentées dans le Tableau 1 et le Tableau 2. L’ensemble des caractéristiques sont disponibles
dans les datasheets en Annexe 3.

Tableau 1. Composition chimique nominale des matériaux étudiés exprimée en pourcentage massique [201—

203]
Matériaux Eléments (% massique) - Elément de base : Ti
Titane commercialement pur C Fe H N 0 Ti Autres
(T40 (AFNOR),
Ti Grade 2 (ASTM)) 0-0,08 | 0-0,3 |0-0,015| 0-0,03 |0-0,25{98,9-100| 0-0,4
Eléments (% massique) - Elément de base : Ti
Alliage Ti6Al4V Al C Fe H N 0] Ti | V |Autres
(TA6V (AFNOR),
Ti Grade 5 (ASTM)) 5,5-6,75| 0-0,1 | 0-0,4 |0-0,0125|0-0,05| 0-0,2 |88-91|3,5-4,5| 0-0,4

Eléments (% massique) - Elément de base : Ni

Nickel commercialement pur C Cu Fe Mn Ni S Si
(Ni Grade 200) 0-0,15 [0-0,25| 0-0,4 | 0-0,35 |99-100| 0-0,01 |0-0,35

46



IT — Matériaux et méthodes expérimentales

Tableau 2. Propriétés principales du titane T40, de ’alliage Ti6Al4V et du nickel [201-204]

Titane (T40) Ti6Al4V (TA6V) | Nickel (Ni200)
Propriétés Valeurs
Transus Beta 915 £10 °C 995 £10 °C
. . . 1943 K = 1908 K = 1713 K =
Point de fusion (liquidus) 1670 °C 1635 °C 1440 °C
Propriétés Valeurs a 20 °C
Densité 4,51 g.cm™ 4,42 g.cm™ 8,89 g.cm
Conductivité thermique 21,79 W.m' K! 6,6 W.m'.K"! 70,3 W.m' K
Chaleur spécifique C, 540 J kg K! 565 J.kg' K! 456 J kg K!
Conductivité électrique & 1,778 x10° S.m 5,92 x10° S.m 1,05 x10” S.m
eqees . Non magnétique | Non magnétique Magnétique
Perméabilité magntique be |y 50005 ! | 1,00005 Hom! 600 H.m"!
i1 e s 105-120 GPa, 205 GPa, a
Module d’élasticité E 420-25 °C 107-122 GPa 26°C
Module de cisaillement G 36-39 GPa 41-45 GPa 79’26 6(123’ 4
Coefficient de poisson v 0,31-0,37 0,31 0,29
Résistance a la traction 485 MPa 931-1130 MPa 380-520 MPa

1.1. Les matériaux a base de titane : le titane pur et I’alliage Ti6Al4V

Le titane (Ti) est le 9°™ élément le plus répandu de la crofite terrestre et le 4°™ pour les

matériaux de structure [205-209]. 11 est extrait de deux minerais, le rutile (forme naturelle du
dioxyde de titane 97 a 98.5% Ti0.) et I’ilménite (FeTiO3z mélange de titanate et d’oxydes de
fer, teneur maximale en Ti 30%). Le titane est essentiellement utilisé sous sa forme oxydée
TiO2 en tant que pigment blanc. Le titane métallique posseéde des propriétés intéressantes et
variées : il a une grande ductilité, ne se fragilise pas pour des températures inférieures a 600°C
et il est relativement léger. Sa résistante a 1’érosion et au feu est trés bonne. Le titane résiste
également a la corrosion dans des environnements naturels et chimiques (eau de mer,
atmosphere, chlore, acide nitrique, acides « oxydants », etc.) en raison de la formation d’une
couche d’oxyde passive protectrice (Ti0O.) superficielle de quelques nanometres.
Doté de propriétés trés intéressantes, le titane est largement utilis¢ dans de nombreux secteurs
industriels a haute valeur ajoutée tels que 1’aéronautique, 1’aérospatial, le transport, le militaire,
I’industrie chimique, les articles de sport et le domaine biomédical (Figure 14). Le titane est en
effet utilisé pour les implants chirurgicaux du fait de sa biocompatibilité, de son caractére non
toxique et de son inertie biologique. Toutefois, il présente un comportement tribologique limité
et son prix reste €leve.
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Résistance a la corrosion }

Industrie chimique et des procédés

+ Echangeurs thermiques

+ Cuves de réaction

* Réservoirs, pompes

« Vannes, tubes

+ Anodes pour cellules d'électrolyse
+ Biens de consommation et bijoux

[ Caractéristiques des alliages de titane ]

Faible densité
Haute résistance
Formage facile

Structures aéronautiques

» Train d’atterrissage

* Tubes hydraulique
voilure

s, caissons de

+ Entretoises, boulons, etc.

Applications automobiles

*» Ressorts, fixations, piston
* Pieces de moteur de fusée

Resistance a la fatigue }

Résistance au fluage
Résistance a l'oxydation
Stabilité microstructurale

Applications marines

« Coques de sous-marins

* Heélices, pompes

+ Tubes de forage profond
Applications biomédicales

« Implants osseux et articulaires

Turboréacteurs

« Disques et aubes de ventilateur

+ Disques et aubes de compresseur
« Boitiers, aprés capots de brileur

» Bagues d’épaulement, entretoises,
boulons, etc.

« Valves cardiaques
« Implants dentaires

* Réservoirs de carburant, bouteilles
de gaz

[ Applications des alliages de titane ]

Figure 14. Caractéristiques générales et applications des alliages de titane (d’apres [207])

D’un point de vue structural, le titane pur subit une transformation allotropique
solide/solide @ 2 B au voisinage de 882°C (température du transus-B, notée Tg). A basse
température, c’est-a-dire en dessous de 882°C, la structure stable est la phase o Hexagonale
Pseudo-Compacte (Hexagonal Close Packed, HCP). Au-dessus de la température Tg, le titane
est composé exclusivement d’une phase solide 3 de structure cristalline Cubique Centrée (Body
Centered Cubic, BCC). La Figure 15 illustre les deux structures cristallines du titane :
Hexagonale Pseudo-Compacte (HCP) pour la phase a et Cubique Centrée (BCC) pour la
phase p.

NG TN .
N N\

3 a

N

a;
0 T, T

Figure 15. Représentation des structures cristallines du titane en fonction de la température T

o

>

Toutefois, le titane pur est généralement associ¢ a des éléments d’alliage pour améliorer ses
propriétés. Les éléments d’addition permettent en effet d’agir sur les propriétés chimiques,
physiques et mécaniques du matériau en élargissant la plage de stabilité¢ de I’une ou I’autre des
phases a et . Les éléments neutres ne stabilisent aucune des phases a et 3, et n’ont pas d’effet
sur le transus 3. Les alliages de titane sont classés en trois catégories a, o+ et B selon la nature
des phases présentes a température ambiante. Les trois classes d’alliages présentent des
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propriétés physiques, mécaniques et technologiques différentes. Le Tableau 3 montre ces
différences [206].

Tableau 3. Propriétés des alliages de titane o, o. + S et p [206]

Propriétés a ot+p i}
Densité + + -
Résistance - + ++
Ductilité —/+ + +/—
Tenue a la rupture + —/+ +/—
Résistance au fluage + +/— -
Comportement a la corrosion ++ + +/—
Comportement a I’oxydation ++ +/— -
Soudabilité + +/— -
Formabilité a froid -— - —/+

Dans le cadre de cette étude, deux matériaux a base de titane ont été étudiés : le titane
(T40) et son alliage Ti6Al4V. Le titane Grade 2 (T40) est un alliage monophasique (titane o
pur). Il posséde une microstructure homogene alpha avec un grain fin. La Figure 16 illustre la
surface des échantillons en T40 étudiés.

208

Figure 16. Surface brute d’un échantillon de titane (T40) étudiée

Le Ti6Al4V est, quant a lui, un alliage a + . Cet alliage biphasé est I’un des premiers alliages
a avoir été fabriqué, il a été développé au début des années 1950 aux Etats-Unis au sein de
I’Illinois Institute of Technology. Il est aujourd’hui largement utilisé représentant plus de la
moitié¢ des alliages de titane utilisés. Le large domaine de stabilité¢ de ces alliages permet une
grande diversité de microstructures et de propriétés mécaniques en particulier obtenues par
traitement thermique. Le Ti6Al4V est un alliage de titane composé de 6% d’aluminium et de
4% de vanadium (% massique) doté de trés bonnes propriétés de résistance et ténacité avec une
excellente résistance a la corrosion. La transformation allotropique solide/solide a 2 8 du
Ti6Al4V se produit au voisinage de 980-995°C (température du transus-B, notée Tg) [205,206].
Plusieurs ouvrages présentent d’ailleurs les différents types de microstructures possibles pour
le Ti6Al4V ; notamment Donachie dans son ouvrage « Titanium: A Technical Guide »
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(Chapitre 3) [205] et Leyens & Peters dans leur ouvrage « Titanium and Titanium Alloys »
(Chapitre 1) [206]. La microstructure de I’alliage Ti6Al4V présente une structure a grains fins
résultant d’un processus de recristallisation dans le domaine a + f (Figure 17).

Figure 17. Surface brute d’un échantillon de Ti6Al4V (TA6V) étudié

1.2. Le nickel pur

Le nickel est principalement utilisé dans les aciers inoxydables représentant environ 70%
de I'utilisation de nickel au niveau mondial, et dans une moindre mesure dans la fabrication
d’alliages (8%), d’aciers spéciaux (8%), de revétements (8%) et dans les batteries électriques
(5%), usage qui s’intensifie par ailleurs. Le nickel est donc un matériau trés polyvalent pouvant
supporter de multiples conditions difficiles : environnements corrosifs, températures élevées
et/ou contraintes ¢élevées. Il est connu pour sa ductilité¢ et sa malléabilité. D’un point de vue
cristallographique, le nickel pur cristallise selon une structure cubique a faces centrées (Face
Centered Cubic, FCC) (Figure 18a). La microstructure du nickel Grade 200 contient
généralement des inclusions non métalliques, principalement des oxydes. Une surface d’un
échantillon de nickel étudié¢ est présentée Figure 18b.

a) b)
Figure 18. a) Structure cristalline du nickel ; b) Surface brute d’un échantillon de nickel (Ni200) étudié
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2. Préparation des échantillons

Les échantillons étudiés sont cylindriques de @ 25 mm ou @ 20 mm (épaisseur = 15 mm).
La Figure 19 schématise un échantillon et met en évidence la surface d’intérét (région

hachurée).
.ﬁ =25 ou 20 mm
Epaisseur ~ 15 mm

Figure 19. Schéma d’un échantillon

Afin de pouvoir analyser les contraintes résiduelles (notées CR) induites par le traitement
laser, il est important de s’assurer que les contraintes résiduelles initiales (notées CRI) présentes
en surface des échantillons bruts soient homogenes. En effet, la présence de CRI non contrdlées
perturbe et rend impossible les analyses des CR induites par le traitement laser. Un protocole
de préparation de surface a donc di €tre mis au point pour obtenir des surfaces avec des CRI
homogenes, reproductibles et minimisées. Pour cela, différentes techniques ont été testées,
telles que le polissage mécanique, le polissage électrolytique et le polissage chimique. Afin de
définir les bons protocoles de préparation de surface, 1’état de contraintes des surfaces a été
¢évalué a I’aide de la microscopie micro-ondes (SMM) avant et apres chaque préparation. Cette
nouvelle technique, présentée §4.3.2, permet notamment de caractériser les contraintes
résiduelles a différentes profondeurs dans la surface des matériaux (Figure 20). Les mesures
SMM représentent ici 1’état des contraintes résiduelles selon leur position sur 1’échantillon et
pour des profondeurs différentes, correspondant a la variation d’amplitude du coefficient de
réflexion Si1. La Figure 21 montre les mesures SMM obtenues sur des échantillons bruts (aprés
usinage) de titane (T40) ou d’alliage Ti6Al4V (TA6V). Elle met en évidence que les contraintes
résiduelles ne sont pas homogenes et présentent un niveau trop élevé dans la plage de
profondeur analysée.

9 25 ou 20 mm

Ligne de mesures SMM

Figure 20. Schéma de la surface d 'un échantillon et localisation des mesures par SMM
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Figure 21. Evolution de I’amplitude du coefficient de réflexion S;; en fonction de la position sur I’échantillon
(déplacement sur le diametre), pour différentes profondeurs. Le signal de la pointe libre dans [’air a été
soustrait aux mesures des échantillons. — a) Surface d’un échantillon brut de titane (T40) ; b) Surface d’un
échantillon brut d’alliage Ti6AI4V (TAG6V)

Le polissage chimique a donc été testé dans un premier temps sur les échantillons de
titane (T40) et de Ti6Al4V (TA6V) mais s’est avéré non concluant. En effet, les surfaces
comportaient de nombreux petits trous (porosités) et les contraintes de surface étaient encore
non négligeables (Figure 22).

a) b)
Figure 22. Surfaces apres polissage chimique — a) Surface de titane (T40) apreés polissage chimique de 40 min ;
b) Surface de Ti6AlI4V (TA6V) apres polissage chimique de 65 min
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Le polissage électrolytique a été¢ complexe a mettre en ceuvre et n’a pas apporté de résultats
probants en termes de minimisation des contraintes résiduelles initiales des surfaces.

Un travail conséquent a donc été entrepris sur le protocole de polissage mécanique afin de
définir les parametres de polissage adéquats (le type de support, les vitesses et le sens de rotation
de la table et de la tourelle, la pression par échantillon, la durée, etc) et obtenir ainsi des surfaces
optimales pour cette ¢tude, avec des contraintes résiduelles initiales, réduites et homogenes. Le
polissage des échantillons a été effectué¢ au moyen d’une polisseuse PRESI Mecatech 234.
Apres de nombreux essais, un protocole spécifique de préparation de surfaces a pu étre
déterminé pour chaque matériau (Tableau 4). D’autre part, pour permettre a posteriori le
traitement laser, les surfaces ne doivent pas €tre trop réfléchissantes afin d’éviter de trop fortes
réflexions du faisceau. Les surfaces ont donc été¢ matifiées par attaque chimique apres le
polissage (Tableau 5). Ainsi, la préparation de surface sélectionnée pour 1’ensemble des
échantillons combine une procédure de polissage mécanique puis une attaque chimique des
surfaces. Avant la texturation laser, les surfaces ont été systématiquement nettoyées a I’acétone.

Tableau 4. Protocoles de polissage mécanique utilisés

Titane (T40)
i - & Pression / .
Support Vitesse table | Vitesse tourelle Sens de rotation 3 : Durée Remarque
échantillon
e L . . C rot. table S s s
Feuille SiC P400 (grain 35 pm) 300 t/m 150 t/m sens inverse 1,5 daN 90s Etape a répéter jusqu'a planéité
D rot. tourelle
Feuille SiC P800 (grain 21.8 300/ 150/ inveres & 1O Bable 1.5 daN 90s Etape 4 répéter 2 fois
euille Si grain 21,8 pm) 300 t/m 50 t/m sens inverse 7 rot. tourelle 5 da S P P ois
Feuille SiC P1200 (erain 15,3 300 150 inverse 1O fable 1,5 daN 90 Etape 4 répéter 2 fois
euille Si grain 15,3 pm) 300 t/m 50 t/m sens inverse  rot. tourelle ,Sda S P P s
Silice colloidale OPS (0.03 pm) - : C rot. table 1200s (20min) =
) D 3 J N . 5 slacille
drap SUPRA embossé e 100tm e D rot. tourelle 0.4 daN +300s (5Smin) si besoin Silice 0,5mL toutes les 10s
Ti6Al4V (TA6V)
. " N Pression / .
Support Vitesse table | Vitesse tourelle Sens de rotation , ) Durée Remarque
échantillon
. 5 5 " T C rot. table Sy o G
Feuille SiC P400 (grain 35 pm) 300 t/m 150 t/m sens inverse 1,5 daN 90s Etape a répéter jusqu'a planéité
D rot. tourelle
. . . . C rot. table L .
Feuille SiC P800 (grain 21,8 pm) 200 t/m 150 t/m sens inverse } § 1,5 daN 90s Etape a répéter 2 fois
D rot. tourelle
Feuille SiC P1200 (grain 15,3 250t/ 150 t/ e o b 1.5 daN 9 Etape a répéter 2 foi
euille Si (grain 15,3 pm) 50 t/m 50 t/m sensinverse o oirelle S da S P P ois
Silice colloidale OPS (0.03 um) - . C rot. table . L
5 y 0 5 5 3
drap SUPRA embossé 125 t/m 100 t/m sens inverse 7 rot. tourelle 0,4 daN 900s (15min) Silice 0,5mL toutes les 10s
Nickel (Ni Grade 200)
N N 3 Pression / ,
Support Vitesse table | Vitesse tourelle Sens de rotation : : Durée Remarque
échantillon
. . e - i C rot. table o . N oo
Feuille SiC P400 (grain 35 pm) 300 t/m 150 t/m sens inverse 1,5 daN 90s Etape a répéter jusqu'a planéité
D rot. tourelle
Feuille SiC PS00 (grain 21.8 300/ 150/ v = 1.5 daN 90 Etape 4 répéter 2 fois
(grain 21,8 pm) 300 t/m 50 t/m sens inverse 7 rot. tourelle JSda S P P
Feuille SiC P1200 (grain 15.3 300/ 150 inverse < Fot able 1.5 daN 90 Etape 4 répéter 2 fois
(grain 15,3 pm) 300 t/m 50 t/m sens inverse  rot. tourelle ,Sda S P P
Suspension diamantée, Gel 2+, . : § C rot. table ; . Suspension diamantée 0,5mL
polyecristalline, 3um - drap ADRII 120.6m 130:tm SHRSINCRS D rot. tourelle 1idang 2008 toutes les 10s
Silice colloidale OPS (0.03 pm) - s C rot. table B - e 10
drap SUPRA embossé 120 t/m 100 t/m sens inverse 7 rot. tourelle 0,4 daN 600s Silice 0,5mL toutes les 10s
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Tableau 5. Solutions d’attaque chimique utilisées pour chacun des matériaux étudiés

Titane (T40)

Ti6Al4V (TAGV)

Nickel (Ni Grade 200)

Réactif de Kroll dilué

Reéactif de Kroll dilué

Eau régale

Composition :

60 mL H,0,

0,5 mL HNO; (conc. a 69%),
1 mL HF (conc. a 40%)

Composition :

40 mL H,0,

0.5 mL HNO; (conc. a 69%),
1 mL HF (conc. a 40%)

Composition :

1 volume de HNO3 pour

3 volumes de HCI aux mémes
concentrations

Protocole :
Immersion de I’échantillon dans
la solution pendant 40s a 100s

Protocole :
Immersion de I’échantillon
dans la solution pendant 40s

Protocole :
Immersion de I’échantillon
dans la solution pendant 7min

La Figure 23 illustre alors les mesures SMM obtenues sur les surfaces préparées selon ces
protocoles. Les surfaces préparées présentent bien un état de contraintes homogeéne et controlé.
La préparation de surface a également diminué le niveau des contraintes résiduelles
superficielles (Figure 21 et Figure 23). Toutefois, des variations sont constatées sur les bords
des surfaces. De ce fait, les texturations laser destinées aux analyses chimiques et mécaniques
ont été réalisées dans la région centrale des échantillons (Figure 24).

10,0 T v T T 10,0 Profondeur
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75¢ 4 étudiée [um] 75¢ q 45
-
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Figure 23 . Evolution de I’amplitude du coefficient de réflexion Si; en fonction de la position sur I’échantillon
(déplacement sur le diametre), pour différentes profondeurs. Le signal de la pointe libre dans [’air a été
soustrait aux mesures des échantillons. — a) Surface de titane (T40) préparée (polissage mécanique et attaque
chimique) ; b) Surface de Ti6AI4V (TA6V) préparée (polissage mécanique et attaque chimique)

D 25 mm
0 10 mm

Figure 24. Schéma de la surface d 'un échantillon de @ 25 mm et localisation de la région définie pour la
texturation laser
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3. Traitement laser : texturation laser des surfaces

Le traitement laser des surfaces a été réalis¢ a 1’aide d’un laser a fibre dopée aux ions
ytterbium. Ce type de laser combine une forte puissance moyenne et une bonne qualité de
faisceau. Les lasers a fibre présentent de multiples avantages en termes de codts, taille,
flexibilité, robustesse, durée de vie et simplicité d’utilisation. Les lasers a fibre sont efficaces
sur les métaux, les métaux revétus et les plastiques. La longueur d’onde de pompage des ions
Yb3" est généralement de 976 nm alors que la longueur d’onde d’émission de Yb>* se situe
dans le domaine infrarouge entre 1030 et 1100 nm. Le laser a fibre utilisé émet ici un faisceau
laser infrarouge de longueur d’onde 1064 nm (Figure 25).

Ultraviolet (UV) Spectre visible Infrarouge (IR)
(nm) 300 380 400 500 6(|)0 700 780 800 [1064]

Figure 25. Classement des rayonnements optiques

Le milieu actif d’un laser a fibre est une fibre optique de verre de silice avec un coeur
dopé avec des éléments de terres rares tels que 1’ytterbium (ions Yb**") ou I’erbium (ions Er’*)
essentiellement (Figure 26). Les fibres dopées a double gaine sont donc couramment utilisées
dans les lasers a fibre. Une fibre dopée est un module actif nécessitant impérativement de
recevoir de la puissance pour fonctionner et qui se sert des propriétés d’amplification des ions
de terres rares. Le composant de pompe est trés souvent une diode laser fibrée.

Pompe
ouidée ¢ La§er
g Coeur dopé Yb guidé

Gaine optique
(simple ou double)

Figure 26. Structure d’une fibre dopée Ytterbium, la lumiere est piégée entre deux diélectriques
par réflexion totale dans deux directions de ’espace (confinement 2D)

Le recours a une fibre monomode (SMF Single Mode Fiber) permet une trés bonne efficacité
laser et des gains ¢levés. Dans ce type de fibre, un seul mode longitudinal se propage qui est
appel¢é le mode fondamental quasi-gaussien LPO1.

Comme introduit dans § 2.2, une onde électromagnétique transporte une certaine quantité
d’énergie via les photons. La longueur d’onde de la lumicre émise par le dispositif laser utilisé
étant de 1064 nm, cela correspond donc a une fréquence de 2,82 x10'* Hz et a une énergie de
photons d’environ 1,165 eV, d’aprés la relation (11).

| _ 6626 X107 2998 x 10°
= X == X
€ 271602 x 10-1° ~ 1064 x 10-°

ou ¢ est I’énergie d’un photon [eV], h la constante de Planck (6,626 x107>* JHz ) [116], ¢ la
célérité de la lumiére dans le vide (2,998 x10® m.s ') [116] et 4 la longueur d’onde [m].
NB:1eV=1,602x10""J[116]

=1,165eV
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Les propriétés optiques des surfaces de titane et de nickel sont présentées dans le Tableau 6.
Les coefficients de réflexion R, d’absorption « et les profondeurs de pénétration optique [, ont
¢été calculés a I’aide des équations (14), (15) et (16).

Tableau 6. Indices de réfraction et d’atténuation, coefficients de réflexion et d’absorption, et profondeur
d’absorption 1, pour le titane et le nickel a la longueur d’onde A = 1064 nmeta T = 300 K [210]
(Valeurs des indices optiques pour des photons d’énergie 1.2 eV)

Matériaux Indice de Indice Coefficient de Coefficient Profondeur
X réfraction n, |d’atténuation k; | réflexion R |d’absorption a [cm™'] | d’absorption [, [nm]
Titane 3,316 3,270 0,548 3,86 X10° 25,89
Nickel 2,85 5,10 0,721 6,02 X10° 16,60

Les valeurs ci-dessus mettent en évidence qu’un méme faisceau laser pénetre davantage dans
une surface de titane que dans une surface de nickel.

Le systéme laser utilisé pour les texturations est illustré dans la Figure 27. Un outil de
focalisation est employ¢ pour placer 1’échantillon a la distance de travail adéquate.

I m - — Lentille F Theta

|i Faisceau
i laser

Figure 27. Systeme laser LASEO, Laboratoire ICB Sevenans — a) Installation ; b) Zone de traitement laser

Il s’agit d’un laser industriel « Laser LASEO, LASER BOX 20 », de classe 4, destiné au
marquage et a la gravure. Il intégre un laser a fibre « Quantel YLIA M20 » dont le faisceau
présente les caractéristiques suivantes : une qualité (4sigma) M? égale a 2,3, un diametre D
(99%) de 8 mm et une divergence < 1 mrad. La téte de marquage est équipée d’une lentille
F Theta de focale 160 mm, ce qui permet un diamétre moyen expérimental du spot laser focalisé
dr (équation (8)) égale a 60 um. Le laser émet des impulsions de longueur d’onde A égale a
1064 nm. Les impulsions ont une durée T de 100 ns et une fréquence (taux de répétition v)
pouvant varier de 20 kHz a 100 kHz. L’énergie théorique par impulsion E, est donc estimée a
1,0 mJ a 20 kHz avec une puissance créte jusqu’a 10 kW. La puissance moyenne théorique Pioy
du faisceau laser est modulable de 0 a 20 W. Afin de déterminer les grandeurs énergétiques
réelles regues par les surfaces, la puissance moyenne expérimentale a €té mesurée a 1I’aide d’un
calorimetre (GENTEC MP310 ; modéle TPM 310B) (Figure 28).
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Figure 28. Contréle de la puissance moyenne réelle du faisceau laser focalisé, mesurée a l’aide d 'un
calorimetre. La puissance laser demandée correspond a la puissance moyenne renseignée dans le logiciel de
programmation du laser.

Différents parametres laser et de texturation, tels que la puissance moyenne du faisceau,
la fréquence des impulsions, le nombre d’impulsions, le pas entre les impacts, ont été utilisés
pour texturer les surfaces. Ainsi, I’influence de la fluence, du nombre d’impulsions laser et du
pas entre les impacts ont ét¢ étudiés afin d’analyser leurs effets sur les propriétés des surfaces
lors de la texturation laser. Les paramétres laser étudiés sont indiqués dans le Tableau 7.

Tableau 7. Parameétres laser appliqués pour les différentes texturations de surface réalisées

Puissance moyenne théorique [W] | 5 10 15 20

Puissance moyenne mesurée [W] | 2,5 7,1 11,6 | 16,1

Fréquence v [kHz] 20 30 40 50 60 80 100

Nombre d’impulsions par cycle N 5 10 15 20 30 40 50

En considérant ces parametres laser, la densité d’énergie du faisceau (fluence) a pu étre calculée
a I’aide de 1’équation (9), rappelée ci-apres :

4P,
F — mOle
7TVdf

ou dy est le diamétre du faisceau laser focalisé (df =60 pum), Pp,, sa puissance réelle
(puissance moyenne mesurée) et v la fréquence des impulsions.

La fluence varie donc entre 0,9 J.cm 2 et 29,1 J.cm 2 (soit une intensité de 9,12 x10°® W.cm™ a
2,91 x10® W.cm ™). Toutes les fluences F utilisées pour réaliser les texturations laser des
surfaces métalliques étudiées dans cette étude, sont listées dans le Tableau 8.
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Tableau 8. Fluences du faisceau laser utilisées pour les différents traitements de texturation laser
Attention : La chronologie de la notation ne suit pas la chronologie des fluences

Fluence Densité de

Notation P[W] F[kHz] [J.cm™?| puissallzce
[w.ecm™]

11 P5 F100 0,9 9,12 x10°
12 P5 F80 1,1 1,14 x107
13 P5 F60 1,5 1,52 x107
14 P5F50 |P10F100 1,8 1,82 x107
15 P5F40 | P10 F80 2,3 2,28 %107
17 P5F30 | P10 F60 3,0 3,04 x107
16 P15 F100 4,2 4,18 x107
110 P5F20 | P10 F40 | P15 F60 | P20 F80 4,6 4,56 <107
19 P10 F50 [ P20 F100 5,1 5,09 x107
I8 P15 F80 52 5,23 x107
111 P15 F50 8,4 8,36 x107
112 P10 F30 | P20 F60 8,5 9,69 x107
113 P15 F40 10,5 1,05 x10%
114 P20 F50 11,6 1,16 x108
115 P10 F20 | P15 F30 | P20 F40 12,7 1,27 x108
116 P20 F30 19,4 1,94 x108
117 P15 F20 20,9 2,09 x108
118 P20 F20 29,1 2,91 %108

Notation a b c d

En complément, il est également usuel de considérer la fluence laser cumulée F, [J.cm2]. Cette
grandeur correspond a 1’énergie totale du traitement laser par unité de surface et peut étre
calculée a I’aide de 1’équation (10) : F, = FN

Toutes les fluences laser cumulées, appliquées pour les différentes texturations de surface, sont
alors présentées dans le Tableau 9.
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Tableau 9. Fluences cumulées [J.cm™] des différents traitements laser

Nombre
Notation ~opulsions) 5 10 15 20 30 40 50
11 4,6 9,1 13,7 | 182 | 274 | 365 | 456
2 5,7 114 | 17,1 | 228 | 342 | 456 | 570
13 7,6 152 | 228 | 304 | 456 | 608 | 760
14a, 14b 9,1 182 | 274 | 365 | 547 | 730 | 912
15a, I5b 14 | 228 | 342 | 456 | 684 | 912 | 114
172, I7b 152 | 304 | 456 | 608 | 912 | 1217 | 1521
16 209 | 418 | 627 | 836 | 1254 | 1672 | 2090
110a, 110b, 110, 110d | 228 | 456 | 684 | 912 | 1369 | 1825 | 2281
192, I9b 255 | 509 | 764 | 101,9 | 1528 | 2037 | 2547
18 26,1 | 523 | 784 | 1045 | 1568 | 2090 | 2613
111 41,8 | 83,6 | 1254 | 1672 | 2508 | 3345 | 418,
112a, 112b 24 | 849 | 1273 | 1698 | 2547 | 3395 | 4244
113 523 | 1045 | 1568 | 2090 | 313,6 | 418,1 | 522,6
114 58,1 | 1163 | 1744 | 232,6 | 3489 | 4652 | 5815
115a, I15b, I15¢ 637 | 1273 | 1910 | 2547 | 382,0 | 5093 | 636,6
116 96,9 | 1938 | 290,7 | 387,7 | 5815 | 7753 | 969,1
117 1045 | 2090 | 313,6 | 4181 | 627,1 | 8361 | 10452
118 1454 | 290,7 | 436,1 | 581,5 | 8722 | 11630 | 14537

Le paramétrage des traitements laser est réalisé avec le logiciel WinLase. Certains parametres
tels que la vitesse du saut, le délai du saut, etc., sont restés inchangés pour I’ensemble des
traitements laser. La puissance laser, la fréquence, le nombre d’impulsions par point (ou par
impact), le nombre de lignes et de colonnes sont renseignés dans le logiciel. La Figure 29 illustre
les parametres qui ont ét¢ modifiés (parametres soulignés et champs de saisie, en vert). Puis les
dimensions 2D de la matrice de texturation sont révisées afin de fixer les pas entre les impacts
(en X et Y). Des impacts isolés ou groupés ont ét¢ analysés dans le but d’étudier les interactions
entre les impacts. De plus, ’influence du pas inter-impact a ét¢ étudiée. Ainsi, les motifs
suivants ont été texturés sur les échantillons de titane, d’alliage Ti6Al4V et de nickel :

- Impacts isolés (Figure 30a) : ligne de 5 impacts espacés de 1 mm.

- Impacts groupés (Figure 30b) : matrice de 2 x 2 mm, impacts espacés de 200 um, 100 pym
ou 50 pm.
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Figure 29. Fenétres de paramétrage WinLase pour modifier les paramétres laser,
le nombre d’impacts et le nombre d’impulsions par impact

a)
Figure 30. Surface de titane (T40) texturée avec une fluence laser de 11,6 J.cm™, 20 impulsions par impact
b) Trois cavités espacées de 1 mm ; b) Matrice de 2 x 2 mm, cavités espacées de 200 pm

Ainsi, les surfaces ayant pu étre texturées par laser suivant les différents parameétres
répertoriés, leur caractérisation et leur analyse s’imposent donc au moyen de différents outils.
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4. Les méthodes de caractérisation

Les surfaces micro-texturées ont été caractérisées a divers niveaux :

- la topographie des surfaces a été évaluée par microscopies optique et électronique,
ainsi que par profilométrie ;

- la composition chimique des surfaces a ¢été analysée par spectroscopie
photoélectronique a rayons X (XPS) ;

- les contraintes résiduelles superficielles ont été ¢tudiées par diffraction des rayons X
(DRX) et par microscopie micro-ondes.

4.1. Caractérisation morphologique des surfaces

La caractérisation topographique des surfaces permet d’analyser précisément la
morphologie engendrée par la texturation laser. Pour cela, différentes techniques ont été
utilisées : la microscopie optique, la profilométrie optique et la microscopie électronique.

4.1.1. Microscopie optique

Un microscope optique numérique a été utilisé pour étudier la morphologie des surfaces
texturées. Le microscope numérique DSX510 OLYMPUS a permis d’obtenir des images de
haute résolution, des images 3D et de mesurer les cavités des surfaces texturées (Figure 31).
Les images 3D ont été réalisées grace a la fonction EFI (Extended Focal Image). La fonction
d’imagerie a profondeur de champ étendue (EFI) capture plusieurs images alors que le point de
focalisation est déplacé vers le haut et vers le bas. A partir de ces images, les zones dans
lesquelles 1’échantillon a été mis au point sont combinées en une seule image afin de créer une
image entiérement nette. Ce type d’image 3D permet une observation précise des surfaces
irrégulicres.

Le microscope utilis¢ dispose de trois objectifs différents x5, x20 ou x50. Bien évidemment,
les incertitudes de mesures varient selon I’objectif et le grossissement numérique utilisés. Ces

incertitudes sont présentées dans le Tableau 10 pour chaque objectif et grossissement retenu.

Tableau 10. Incertitudes de mesures du microscope optique DSX510 OLYMPUS

G i t
Modéle de I’objectif Grossissement optique r(fs§1sseme.n. . Incertitudes de mesures
numérique utilisé

MPLFLN5xBD x5 x97 + 26,8 um

x277 + 3,02 um
MPLFLN20xBD x20 x388 + 1,67 um

x555 + 1,08 um

x693 + 0,483 um
MPLFLN50xBD x50

x1248 + 0,245 um

Le diametre et la profondeur des cavités, générées par le laser, ont ét¢ mesurés. Le
diametre a €té mesuré en faisant la mise au point sur la surface autour de la cavité laser.
L’objectif x50 avec un grossissement numérique de x1248 (trés bonne précision selon Z,
+ 0,245 um) a ensuite été utilis¢ pour étudier la profondeur des cavités, en faisant une mise au
point sur la surface autour de la cavité et au fond de la cavité. La profondeur a été mesurée en
calculant la hauteur entre ces deux surfaces. Les texturations ont été mesurées pour chaque
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matériau et pour chaque condition de texturation laser. Afin d’avoir des mesures
représentatives, chaque valeur présentée dans le chapitre suivant correspond a la moyenne de
trois mesures effectuées sur le méme type de cavité différente (méme matériau et mémes
conditions laser).

Figure 31. Cavité laser sur une surface de titane T40 traitée avec
20 impulsions laser de fluence 11,6 J.cm™

4.1.2. Profilométrie optique

La profilométrie optique est une méthode de mesure sans contact utilisée principalement
pour évaluer avec une trés grande précision I’état de surface et la rugosité d une surface donnée.
Pour cette étude, un profilomeétre confocal a lumiére chromatique, ALTIMET Altisurf© 500, a
été utilisé. 11 s’agit d’un systéme de mesure de topographie de surface 3D sans contact. Ce
systeme est équipé d’un capteur AltiProbe Optique utilisant le principe optique d’aberration
chromatique avec une source halogeéne. Cet instrument optique mesure la distance entre une
référence interne et les points de la surface. La mesure est évaluée a 1’aide d’un codage
chromatique de I’espace de mesure. Une sonde de 300 um a donc été utilisée et ses
caractéristiques principales sont indiquées dans le Tableau 11. Ainsi, les caractéristiques
dimensionnelles des texturations et les paramétres de rugosité des zones non-texturées ont pu
étre déterminés. Une reconstitution 3D d’une surface micro-texturée de titane est présentée dans
la Figure 32.

Tableau 11. Caractéristiques de la sonde AltiProbe utilisée

Plage de mesure Résolution Distance de travail

0-300 pm 10 nm 4.5 mm
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Figure 32. Image 3D d’un profil de surface de titane T40 texturée par laser,
fluence laser de 11,6 J.cm™, 20 impulsions par impact et impacts espacés de 200 ym

4.1.3. Microscopie électronique

Pour compléter ces analyses et affiner les observations des surfaces texturées, la
microscopie électronique a balayage a ¢té utilisée. Un microscope électronique a balayage
(MEB ; ou Scanning Electron Microscope (SEM), en anglais) est composé d’un faisceau
d’¢électrons incidents qui balaie la surface de 1’échantillon. L’interaction entre ces électrons et
I’échantillon va émettre de nouveaux électrons (électrons secondaires, électrons rétrodiffusés
et électrons Auger) et des photons, qui vont étre captés par des détecteurs spécifiques disposés
autour de 1’échantillon. La microscopie électronique a balayage a permis d’observer avec
précision les surfaces et la microstructure des échantillons. Deux MEB, Jeol JSM-7800F et
Hitachi SU1510, ont été utilisés. Les caractéristiques de ces deux microscopes ainsi que les
réglages utilisés pour les observations sont présentés dans le Tableau 12.

Tableau 12. Caractéristiques des microscopes électroniques a balayage et réglages utilisés

Modé¢le du MEB Tension d’accélération Distance de travail
Jeol JISM-7800F 5kV 10 mm
Hitachi SU1510 10 kV 10 - 15 mm

Ainsi, a I’aide des trois techniques introduites, la morphologie des surfaces texturées a pu étre
observée et étudiée. Toutefois, le traitement laser modifie également la chimie des surfaces. La
partie suivante expose donc la technique retenue (spectroscopie XPS) pour analyser la chimie
des surfaces texturées.

4.2. Caractérisation chimique des surfaces

En raison des effets thermiques du traitement laser (dans le cas de faisceaux laser
nanosecondes pulsés), des phénoménes d’oxydation localisés peuvent survenir sur les
matériaux métalliques. Ces modifications affectent quelques nanomeétres de la surface. La
microanalyse a rayons X dispersive en énergie (Energy Dispersive X-ray (EDX), en anglais),
technique couramment employée pour déterminer la composition chimique d’un échantillon,
montre donc ses limites pour cette application. En effet, la microanalyse par EDX délivre une
analyse ¢lémentaire mais ne permet pas d’analyser I’extréme surface des échantillons puisque
la profondeur d’analyse est de I’ordre du micromeétre. D’autre part, les texturations de surface
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peuvent entrainer des effets d’absorption rendant les analyses quantitatives et méme qualitatives
inexactes. D’autres techniques d’analyse chimique existent telles que la spectrométrie optique
a décharge luminescente (GDOES = Glow Discharge Optical Emission Spectroscopy), la
diffraction d’¢lectrons rétrodiffusés (EBSD = Electron Backscatter Diffraction) et la
spectroscopie Raman, par exemple. Toutefois elles ne sont pas adaptées pour cette é¢tude. La
technique GDOES pulvérise les atomes du matériau et fournit des profils de concentration
¢lémentaires. La méthode EBSD requiert un échantillon ayant une surface plane et polie. Et la
spectroscopie Raman n’est pas compatible pour des surfaces métalliques. Ainsi, la
spectroscopie de photoélectrons X (XPS) a été retenue car cette technique est idéale pour
déterminer la structure électronique et I’environnement chimique des atomes présents dans les
¢chantillons étudiés.

4.2.1. Spectroscopie photoélectronique X (XPS)

La spectroscopie de photoélectrons induits par rayons X (XPS, X-Ray Photoelectron
Spectroscopy), €galement appelée spectroscopie €lectronique pour I’analyse chimique (ESCA,
Electron Spectroscopy for Chemical Analysis), est une technique d’analyse non destructive qui
détermine précisément la nature chimique des couches superficielles d’un matériau. Le volume
¢chantillonné s’étend de la surface jusqu’a une profondeur d’environ 5-10 nm. Dans cette
technique, la matiére est excitée par une source de rayons X et 1’énergie cinétique des
photoélectrons émis est analysée afin de déterminer les énergies de liaison (Figure 33). Cette
méthode spectroscopique permet d’identifier les atomes présents en surface (sauf I’hydrogene
et I’hélium), de connaitre les proportions relatives de chacun des constituants et leur état
d’oxydation.

e
e

Rayons X N i
e / Photoélectrons
o

Profondeur de pénétration <{] = Profondeu'r d'¢chappement .
des rayons X (plusieurs pm) Echantillon des photoélectrons (~100 A ou moins)

Figure 33. Principe de fonctionnement de la spectroscopie électronique des rayons X [211]

Un spectrometre PHI 5000 VersaProbe a été¢ employé pour analyser les échantillons étudiés
(Figure 34). Une source de rayons X avec anode en aluminium, source Al Kal (1486,6 eV), a
¢été utilisée comme source d’excitation des photoélectrons de la surface. Le diameétre du faisceau
a la surface de 1’échantillon est de I’ordre de 20 um et la profondeur analysée ne dépasse pas
10 nm. Les photoélectrons sont ensuite collectés par un analyseur d’énergie. La résolution
d’acquisition est définie par I’énergie de passage (« pass energy »). Dans cette étude, 1’énergie
de passage est de 187 eV pour le spectre général et de 58,7 eV pour les fenétres (spectres
localisés sur un ou peu de pics). Un exemple de spectre général, obtenu sur une zone non-
texturée d’un échantillon de titane, est présenté Figure 35.
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Figure 34. Instrument XPS-Auger PHI 5000 VersaProbe, Laboratoire ICB Dijon —
a) Installation ; b) Chambre d’analyses
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Figure 35. Spectre XPS mesuré sur une surface non-texturée de titane (T40), énergie de passage = 187,85 eV

Les intervalles d’énergies de liaison analysés, pour le titane (T40), I’alliage Ti6Al4V (TA6V)
et le nickel (Ni200), sont indiqués dans le Tableau 13. Pour chaque mesure, la moyenne de
20 spectres a ¢été enregistrée. Le logiciel CasaXPS a ensuite été utilisé pour le traitement des
données (Version 2.3.24, www.casaxps.com, Teignmouth, Royaume-Uni) [44]. Le carbone
accidentel « adventitious carbon » (C 1s) situé¢ a 284,8 eV a été utilisé pour calibrer 1’échelle
d’énergie de liaison.

Tableau 13. Energies de liaison étudiées pour les trois matériaux analysés

Titane (T40) Ti6AI4V (TA6V)

C Is: [278, 298]

Nickel (Ni200)

Intervalles d’énergies de
liaison étudié pour
chaque fenétre [eV]

C 1s:[278, 298]
O 1s:[523, 543]
Ti2p : [449, 469]
Ca2p :[341, 361]
N 1s:[391,411]

Ti 2p : [449, 469]
V2p:[511,541]
Al 2p : [68, 88]
Ca2p :[341, 361]
N 1s:[391,411]

C 1s:[278, 298]
O 1s: [523, 543]
Ni 2p : [844, 894]
Cl2p:[193,213]
Ca2p: [341,361]
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Ainsi, la texturation par laser modifie la topographie de surface, la chimie des surfaces
mais aussi leur état mécanique. La diffraction par rayons X et la microscopie micro-ondes ont
donc été utilisées pour évaluer les contraintes résiduelles induites par le traitement laser.

4.3. Mesures des contraintes résiduelles

4.3.1. Evaluation par diffraction des rayons X (DRX)

La diffraction des rayons X (notée DRX) est une technique tres utilisée pour déterminer

les contraintes résiduelles. Cette technique permet de caractériser les matériaux cristallins et
notamment de mesurer la déformation élastique du cristal.
Bragg a démontré que si un faisceau de longueur d’onde A arrive sous incidence 6 sur une
famille de plans réticulaires (hkl) de distance interréticulaire dpy; , alors les faisceaux diffractés
sont observés seulement pour un angle d’émergence 8 (déviation 26) et si I’équation (28) est
vérifiée (Figure 36) [212].

2dp; sin @ = ni Loi de Bragg, 1912 (28)

ou A est la longueur d’onde, n I’ordre de diffraction (entier positif), d; la distance
interréticulaire des plans atomiques et 8 1’angle de diffraction.

Intensité

* >
26 du plan (hkl) 2°
diffractant

Figure 36. Schématisation de la loi de Bragg

Par conséquent, lorsqu’un matériau cristallin est exposé a un faisceau collimaté de rayons X de
longueur d’onde A et d’angle d’incidence 6, un motif de diffraction est observé a ’angle 26.
Connaissant 8, n et A, la distance interréticulaire djy; peut étre déterminée en utilisant la loi de
Bragg (28). La variation de la distance interréticulaire dyy,; traduit une déformation € du cristal
dans la direction normale au plan (hkl). Le matériau non contraint est choisi comme état de
référence (A, 6y).

La méthode la plus répandue pour la détermination des contraintes par DRX est la méthode des
sin? 1. Elle relie la déformation mesurée suivant une direction ﬁw, (bissectrice du faisceau
incident et du faisceau diffracté) a la variable sin?, ou ¢ est ’angle d’azimut (angle de
rotation) de 1’échantillon autour de sa normale et 1 I’angle d’inclinaison entre la normale a
I’échantillon et la direction ﬁw, (Figure 37).
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Figure 37. Définition de la direction de mesure Tigy, avec (§1, §2, §3) le repere de 1’échantillon mesuré

Lorsque les pics de diffraction ont été ajustés par une fonction analytique (pseudo-Voigt ou
Pearson VII, par exemple) et les angles de Bragg correspondants déterminés, la distance

interréticulaire dg,’fpl peut étre calculée en utilisant la loi de Bragg (28). La déformation mesurée

est alors obtenue a 1’aide de 1’équation suivante :

Mkl _ qhkl
hkl _ oY 0
b =T g (29)

ou Sgﬁf est la déformation mesurée pour les plans {hkl} pour une orientation de 1’échantillon

référencée par les angles ¢ et 1, et d2! la distance interréticulaire pour le matériau non
contraint (en général, cette distance est mesurée sur de la poudre).

La loi des sin?1 (Equation (32)) apparait lorsque le tenseur de déformation élastique &
(relation (30)) est projeté sur la direction de mesure ﬁw, (relation (31)).

€11 €12 €13
£ = <512 €22 523) (30)
€13 €23 €33
siny cos ¢
Mgy = <sim/) singb) (31)
cosy

— T -
(igy) & Mgy = gy
= (&1, €0s% ¢ + &5, 5in? P + £1, sin 2¢h — £33) sin? P (32)
+ (&13 €0S @ + €,35in¢) sin 2y + €33

La relation entre le tenseur des déformations ¢;; et celui des contraintes oy; est donnée par la
loi de Hooke généralisée (Cauchy) s’écrivant sous la forme :

&ij = SijkiOki (33)

avec S représentant le tenseur d’ordre 4 de souplesse du matériau.
Pour un matériau isotrope, ce tenseur de souplesse peut étre écrit a I’aide de deux constantes

) . .1 1 -
seulement, le module d’Young E et le coefficient de Poisson v ou bien ESZ = % etS; = ?v
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La relation (32) peut alors étre écrite sous la forme :

1 1 - 1
e = 552(0p = 033) sin* P + 55, T¢I 2 + =5, 03 (34)

+ 51(041 + 022 + 033)

avec gy la contrainte normale et 74 le cisaillement dans la direction ¢ définis par :
0p = 011 COS* ¢ + 0z, sin® ¢ + 71, sin 2¢ (35)
Ty = T13COS P + Ty3sin¢ (36)
En supposant o33 = 0, I’équation des déformations devient :
1 . 1 )
Sd)w = ESzo-qb Sin lp + ESZ T¢ Sin 21/) + 51(0'11 + 0-22) (37)

En réalité, un matériau polycristallin, méme homogeéne et isotrope (sans texture
cristallographique) a 1’échelle macroscopique, est constitu¢ de cristallites qui sont

¢lastiquement anisotropes. Dans ce cas, il faut utiliser, dans la relation (34), des constantes %Sz

et S; qui dépendent de la famille de plans cristallins choisie pour faire les mesures. Ces
constantes sont appelées constantes d’¢lasticité radio-cristallographiques (XEC, X-ray
Elasticity Constant). Pour les matériaux courants, des valeurs sont données dans la littérature.

Les valeurs des constantes élastiques, ESZ et S;, des matériaux étudiés sont indiquées dans le
Tableau 14.

Tableau 14. Valeurs des constantes d élasticite utilisées [212,213]

tant ’élasticité
Constantes d’¢é as- 1c1 é Titane Nickel
pour les plans utilisés
S —2,9% 107 MPa~?! —1,17 x 107® MPa™!
%S> 11,9 x 107 MPa~?! 568 x 107 MPa™?!

Les mesures DRX sont effectuées a différentes inclinaisons . En connaissant les constantes
d’¢€lasticité du matériau, la représentation graphique de g4y, en fonction de sin? Y permet alors
d’évaluer les contraintes. Une fonction gy, = f (sin? ) est ajustée sur la courbe de mesures.
A T’aide des paramétres de cette fonction, la contrainte normale gy peut donc €tre déterminée.
D’autre part, ’analyse des pics du diffractogramme conduit a la caractérisation des cristallites.
Un exemple de diffractogramme obtenu par DRX est présenté dans la Figure 38. En effet, la
position, la largeur et I’intensité des pics sont dépendantes des propriétés du matériau. La
position des pics traduit 1’identification des phases cristallines et ses variations sont liées aux
contraintes résiduelles macroscopiques. La largeur des pics informe sur la taille, la forme des
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cristallites et les contraintes résiduelles inter et intracristallines. Enfin I’intensité des pics refléte
I’analyse quantitative des fractions volumiques des phases, 1’estimation de la composition
chimique et des orientations préférentielles (texture cristallographique).

1 Commander Samplz 1D
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: \ : : ; ; \ ; :
L s 3 & » » Py i i

2 20 40 1%

2Theta (Coupled TwoThetaTheta) WL=1.54080

Figure 38. Diffractogramme DRX - Surface non-texturée de titane (T40)

Pour cette étude, les analyses de diffraction des rayons X ont été réalisées a I’aide d’un
diffractometre a quatre cercles Bruker D8 Discover disponible au sein du laboratoire LASMIS
de Troyes (Université¢ de Technologie de Troyes, UTT) (Figure 39). Les essais ont été réalisés
a I’aide d’une anode en cuivre équipée d’un filtre Kg en nickel. Les radiations Cu-K, de
longueur d’onde 4= 0,154184 nm sont exploitées. Un collimateur de 1 mm de diamétre,
précédé d’une optique polycapillaire, a été utilisé. Les photons diffractés ont été collectés avec
un détecteur 1D LynxEye XE', monté en PSD (Position Sensitive Detector), a2 un rayon
goniométrique de 440 mm (taille d’un canal en 20 égale a environ 0,02°). L acquisition des
mesures a ¢té faite en balayant des petites plages d’angle 20, pour différentes orientations de
I’angle y (montage y , avec y = y) et de I’angle ¢. Les paramétres expérimentaux d’acquisition
des différentes séries de mesures DRX sont spécifiés dans le Tableau 15.

Figure 39. Diffractométre Bruker D8 Discover - LASMIS UTT Troyes
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Tableau 15. Paramétres d’acquisition des mesures DRX pour les matériaux étudiés

Titane (phase a) Nickel
Série de mesures Série 1 Série 2 Série 1
Angle 20 ~129° ~ 139° ~ 144°

13 valeurs de y, 11 valeurs de y, 13 valeurs de ¥,

Angles y (= ) de -4 4 62° par pas de 5,5° | de 0 a 60° par pas de 6° | de -4 a 62° par pas de 5,5°

8 valeurs de ¢p, de 0 a b=0 8 valeurs de ¢p, de 0 a

Angle ¢ 315° par pas de 45° 315° par pas de 45°

Famille de plans mesurée {300} {213} {331}

Les données ont ensuite été traitées avec un script Mathematica développé au laboratoire
LASMIS de Troyes. Des corrections angulaires (facteur d’absorption et facteur de Lorentz-
polarisation) ont ét¢ appliquées et le bruit de fond linéaire a été soustrait sur 30 points de chaque
coté du pic. Les pics de diffraction ont ét¢ modélisés a I’aide de fonctions pseudo-Voigt en
considérant le doublet Ka-Ko. selon les hypothéses de Rachinger [214].

Le faisceau diffracté et analysé provient d’une fine couche de la surface de I’échantillon.
Toutefois, les rayons X pénétrent dans le matériau sur une certaine profondeur limitée par le
processus d’absorption. En effet, 1’atténuation des faisceaux incident et diffracté dépend de
manicre exponentielle de 1’épaisseur du matériau qu’ils traversent (loi de Beer-Lambert). La
part du faisceau diffracté provenant des couches du matériau les plus profondes du volume
irradié est donc moindre. Par conséquent, la contribution des couches les plus profondes du
volume irradi¢ est minimale. La profondeur moyenne de pénétration des rayons X dépend de
plusieurs facteurs, tels que la nature de I’anode, le coefficient d’absorption du matériau analysé,
I’angle d’incidence, 1’angle d’inclinaison y, etc. Dans ce travail, la profondeur moyenne de
pénétration des rayons X peut étre calculée a I’aide de 1’équation [212] :

1
z= ﬂsin 6 cosy (38)

avec u [em™'] le coefficient d’atténuation du matériau pour une longueur d’onde donnée, ou
pour un rayonnement Cu-Kg : pr; =927,5cm™! et uy; =411,6 cm™! [212].

Les profondeurs de pénétration, des rayons X utilisés, dans les surfaces de titane et de nickel
¢tudiées sont présentées dans la Figure 40.

Titane o — Rayonnement Cu -Ko Nickel — Rayonnement Cu -Ka
0,0 0,0
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Figure 40. Profondeur de pénétration des rayons X (rayonnement Cu-Ka,) en fonction de sin’(y),
pour le titane (20 = 129° et 20 = 139°) et le nickel (20 = 144°)
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La profondeur de pénétration effective est généralement utilisée. Elle correspond a la
profondeur calculée pour sin*(y) = 0,3 (soit w = 33,21°) a partir de 1’équation (38) [149,212].
Les déformations moyennes mesurées correspondent donc aux déformations a la profondeur z :
un volume d’épaisseur =~ 4,15 um pour le titane et de 9,7 um pour le nickel.

Ainsi, les contraintes résiduelles mesurées par DRX représentent les contraintes
résiduelles globales induites par la texturation laser intégrant les surfaces comportant des
cavités texturées et des zones non-texturées. Afin d’évaluer plus localement ces contraintes
résiduelles, la microscopie micro-ondes a donc été utilisée et a permis de compléter les mesures
DRX. La partie suivante détaille la technique de microscopie micro-ondes et le traitement des
données de mesure.

4.3.2. Evaluation par microscopie micro-ondes (SMM)

Afin d’analyser plus localement les contraintes résiduelles de surface, un microscope a
micro-ondes (Scanning Microwave Microscope (SMM), en anglais) a été utilisé. Ce microscope
innovant, développé au laboratoire ICB de Dijon, combine les capacités de résolution spatiale
d’un microscope a force atomique (AFM) et les capacités d’analyse des variations du champ
¢lectromagnétique micro-onde en interaction avec la matiére par un analyseur de réseau
vectoriel (VNA) [215]. L’AFM 5600LS d’Agilent Technologies et le VNA R180 de Copper
Mountain Technologies ayant une gamme de fréquence de 1 a 18 GHz ont donc été utilisés
(Figure 41) [216,217].

a)
Figure 41. Microscope micro-ondes (SMM), Laboratoire ICB Dijon — a) Installation ; b) Zone de mesures

Le levier conducteur et la sonde AFM agissent comme une antenne rayonnante locale
pour 1’émission et la réception du champ électromagnétique en interaction avec 1’échantillon
(Figure 42). L’asservissement AFM en mode contact permet de conserver I’interaction pointe-
¢chantillon constante et donc de maintenir la pointe AFM en contact avec la surface quelle que
soit la rugosité de la surface. Ainsi, I’interaction micro-onde-échantillon mesurée, pour une
fréquence donnée, est représentative du méme volume d’investigation peu importe la
topographie de surface de 1’échantillon. Les leviers utilisés sont des leviers Rocky Mountain
Nanotechnology (mod¢le : 12PT400B) en platine ayant un rayon de pointe inférieur a 20 nm,
une constante de rappel de 0,3 N.m™! (£ 40%) et une fréquence de résonance de 4,5 kHz (+ 30%)
[218]. La hauteur de ces leviers est de ’ordre de 100 um, ce qui a permis de sonder 1’intérieur
des cavités.
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Analyseur de réseau
vectoriel (VNA)

Faisceau laser Onde incidente

Photodétecteur > . > .
™ 1 VNA | Céble coaxial | Pointe AFM
\Réseau/ Onde réfléchie ? v
Pointe AFM d’adaptation J
d’impédance Echantillon
Echantillon
a) b)

Figure 42. Schémas de principe d 'un microscope micro-ondes (SMM)
a) Architecture ; b) Schéma fonctionnel

Ainsi, un analyseur de réseaux vectoriel mesure a la fois le module et la phase du signal transmis
ou réfléchi en fonction de la fréquence du signal incident. Il fournit des informations sur les
changements d’impédance dus aux interactions pointe/échantillon par le biais des parameétres
de diffusion (scattering parameters ou S-parameters , en anglais) [219]. Les parametres S sont
des quantités vectorielles complexes qui représentent le rapport entre la tension réfléchie ou
transmise et la tension incidente. Ces paramétres ont une amplitude et une phase, ou sous forme
cartésienne des termes réels et imaginaires. Les parametres S sont notés Sxy, ou X représente le
port de sortie de I’échantillon qui est mesuré et y désigne le port d’entrée de 1’échantillon qui
est stimulé par I’onde incidente (Figure 43). Dans cette étude, le parametre S11 a été analysé, il
s’agit du rapport entre la tension du signal réfléchi et la tension du signal incident. Il correspond
au coefficient de réflexion direct. Toutes les analyses ont ét¢ menées sur la partie réelle du
coefficient S11, soit Re(S11). L’amplitude du parameétre Si1, correspondant a la partie réelle de
S11 notée Re(S11), a donc été étudiée.

B . o .
@ S11 = —1| coefficient de réflexion direct
Atla,=0
B . . .
B Sy = —2| coefficient de transmission direct
A 1 A1lp,=0
Echantillon
testé
B . o
B, A, Sy = £| coefficient de réflexion inverse
A1=0
B . L.
@ Siz = A—1| coefficient de transmission inverse
2lp,=0
1

Figure 43. Schématisation des parameétres S

Le microscope utilis¢ émet des fréquences micro-ondes variant de 1 a 18 GHz. Aux
fréquences micro-ondes et dans le cas d’échantillons métalliques, un champ électromagnétique
pénetre alors le conducteur sur une petite distance. Une onde électromagnétique est composée
a la fois d’un champ électrique E et d’un champ magnétique B oscillant 4 la méme fréquence.
Ces deux champs perpendiculaires entre eux se propagent donc dans un milieu selon une
direction orthogonale. Or, la résolution de 1’équation de propagation du champ électrique
montre que ce champ est une onde évanescente. Cela signifie que son amplitude décroit
exponentiellement avec la profondeur dans le métal. Une longueur caractéristique est alors
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identifiée, elle correspond a la profondeur de pénétration de ’onde dans la matiére, appelée
¢galement épaisseur de peau 6 et définie par I’équation(39) suivante :

2 1
5 = =
WUT f UyrlhoO Epaisseur de peau  (39)

ou & est la profondeur de pénétration de 1’onde [m], u la perméabilité du milieu [H.m™'], . la
perméabilité relative du matériau [H.m '], u, la perméabilité du vide (4 X 1077 Hm!), o la
conductivité électrique du matériau [S.m™'] et f la fréquence de 1’onde [Hz].

L’¢épaisseur de peau est d’autant plus faible que la fréquence est élevée et que la conductivité
est grande (Figure 44). Généralement, les champs électromagnétiques de haute fréquence ne
peuvent entrer a I’intérieur des conducteurs et restent confinés au voisinage de la surface. Ce
phénomene est appelé « Effet de peau ».

Profondeur

Matériau

Figure 44. Tendance d’évolution des micro-ondes en profondeur, en fonction de leur fréquence

Pour chaque matériau, les profondeurs de pénétration ont été calculées pour les différentes
fréquences d’ondes a I’aide de I’équation (39). Le Tableau 16 présente les valeurs des propriétés
des matériaux étudiés et les épaisseurs de pénétration moyenne des micro-ondes. Ce tableau
met ¢également en évidence que les micro-ondes ne pénétrent quasiment pas dans le nickel. Cela
provient du fait que la perméabilité magnétique du nickel est ¢levée. Ainsi, les échantillons de
nickel n’ont pas pu étre analysés par microscopie micro-ondes. En effet, 1’échelle des variations
des contraintes, induit par ’impact laser sur une surface de nickel, s’étend sur quelques
micrometres de profondeur tandis que 1’analyse SMM ne peut aller au-dela de 0,2 pum.

Tableau 16. Propriétés électriques et épaisseurs de peau des matériaux étudiés. p est la résistivité électrique
[Q.m], 0 = 1/p la conductivité électrique [S.m™"] et u, la perméabilité relative du matériau [H.m™"] [204]

Titane (T40) | Ti6Al4V (TAGV) | Nickel (Ni200)

p[Q.m] 5,625 x1077 1,690 x1076 9,500 x1078
o [S.m™1] 1,778 x10° 5,917 x10° 1,053 x107
u, [H.m™1] 1,00005 1,00005 600
Epaisseurs de peau de 2,82 12,6 um de4,9221,9 um de 0,054 0,2 um
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D’autre part, la résolution latérale de mesure est nanométrique ; en effet la pointe AFM a un
rayon de contact avec 1’échantillon d’environ 20 nm. Ainsi, la taille de la zone de mesure est
beaucoup plus petite qu'un impact laser. Les mesures par microscopie micro-onde (SMM)
peuvent donc fournir des informations treés locales sur 1’état de contrainte. Pour évaluer les
contraintes par SMM, il est donc nécessaire d’effectuer de nombreux points de mesures. Cette
méthode de mesures est différente de la DRX du fait de la technologie utilisée et de 1’échelle
de mesure. La diffraction par rayons X mesure des contraintes résiduelles
micrométriques/millimétriques alors que la microscopie micro-ondes évalue le niveau de
contraintes résiduelles a 1’échelle nanométrique/micrométriques. Ces deux techniques sont
donc trés complémentaires.

Comme évoqué précédemment, le coefficient Si1 est une quantité complexe et est en
quelque sorte une mesure de perte. L’amplitude et la phase de cette grandeur sont
respectivement liées au matériau analysé par sa composante résistive (ou conductivité du
matériau) et sa composante réactive (ou composition via les pertes diélectriques du matériau)
[220]. Les variations d’amplitude du coefficient de réflexion Si; traduisent les variations de
contraintes résiduelles au sein du matériau. En effet, des travaux de recherche antérieurs ont
mis en évidence une similitude entre les profils de contraintes issus de mesures par microscopie
micro-ondes et ceux obtenus a ’aide de techniques conventionnelles de mesure de contraintes
sur des échantillons de Zirconium grenaillés. Les contraintes mécaniques pourraient induire des
modifications de conductivité, ce qui impliquerait une modification des spectres SMM en
amplitude et en fréquence [151]. Néanmoins, il est utile de connaitre le sens de variation du
signal d’amplitude micro-ondes en fonction de la contrainte appliquée. Pour cela, une micro-
platine de traction « DEBEN 1000 N » adaptée a I’AFM a été utilisée (Figure 45a). Dans la
région centrale d’une éprouvette profilée de titane (T40), un impact laser isolé a été¢ généré par
20 impulsions de fluence 11,6 J.cm 2 (Figure 45b).

Sens de
laminage

60
\QZ < Impact laser
2x
22,9
O < Sa
20 20 Epaisseur = 0,4 mm
Dimensions exprimées en mm
b)

Figure 45. a) Micro-platine DEBEN 1000 N ; b) Dessin de définition de I’éprouvette de titane

Différentes forces, donc différentes déformations, ont été appliquées sur I’éprouvette a 1’aide
de la micro-platine. Simultanément, des mesures SMM ont été effectuées au niveau de la cavité
laser, ce qui a permis d’évaluer I’effet de la contrainte appliquée sur le signal micro-ondes. Les
résultats de cette étude ont mis en évidence que le signal d’amplitude micro-ondes varie en
fonction de la profondeur tandis que le signal de phase ne présente aucune variation en lien
avec I’impact. Il s’est avéré que plus la contrainte de traction appliquée est élevée alors plus le
niveau de base autour de I’impact (signal d’amplitude micro-ondes) augmente et inversement
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pour la compression. De ce fait, plus la perte du signal d’amplitude est grande, plus la région
analysée est en compression et a I’inverse plus la perte est faible plus cette région est en traction.
Ceci s’est révélé exact pour I’ensemble des fréquences micro-ondes.

Ainsi, dans ce travail, seule la partie réelle du coefficient Sii, soit ’amplitude du
coefficient S11, a été analysée. L’amplitude du coefficient Si; est représentée en fonction de la
fréquence de 1’onde, cette représentation graphique est appelée « Spectre de fréquence » ou plus
simplement « Spectre ». Un exemple de spectre est exposé Figure 46a. Un spectre de référence
est nécessaire pour pouvoir mettre en évidence les variations dans la zone analysée de
I’échantillon. Un spectre de référence est donc acquis pour chaque série de mesures sur un
¢chantillon et il peut étre acquis de deux manieres différentes :

- dans D’air : le spectre de référence est le spectre propre de la pointe AFM libre dans 1’air

(sans contact) loin de I’échantillon ;

- dans une zone non-texturée de I’échantillon : le spectre de référence est le spectre moyen
d’une surface non-texturée de I’échantillon analysé. Dans ce cas, 21 spectres (21 points
de mesure espacés de 10 um) sont enregistrés sur une zone non-texturée suffisamment
¢loignée des texturations. Les 21 spectres mesurés sont ensuite moyennés pour obtenir un
spectre moyen, défini comme spectre de référence.

Si le spectre de référence est pris dans 1’air, les variations d’amplitude de Re(Si1) obtenues
apres traitement des données sont associées a la fois au matériau de I’échantillon (contraintes
potentielles présentes initialement et/ou introduites lors des traitements de préparation) et au
traitement laser ; ce qui rend les analyses plus difficiles. L’objectif étant la caractérisation des
variations induites par la texturation laser, le spectre de référence choisi pour cette étude est
donc le spectre moyen d’une surface non-texturée de 1’échantillon analysé. Cette méthode de
mesure est plus adaptée et plus précise. Ainsi, seules les variations induites par le traitement
laser peuvent étre analysées.

Les spectres acquis sur une surface texturée (surface d’intérét dans cette étude) sont appelés
spectres de I’échantillon. Les changements dans 1’échantillon provoquent une variation de
I’amplitude de Re(Si11) mais également une variation de la fréquence de résonance, entre le
spectre de référence et le spectre de 1’échantillon (Figure 46b).
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Figure 46. Amplitude du coefficient de réflexion Si; en fonction de la fréquence
a) Exemple de spectre de fréquence ; b) Variations en fréquence et en amplitude entre la référence et l’échantillon
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Concernant le traitement des données de sortie du SMM, deux stratégies d’analyse sont
possibles pour analyser les variations d’amplitude du coefficient Si; entre le spectre de
référence et les spectres de 1’échantillon :

1. Analyse de la variation d’amplitude pour des fréquences fixes
Dans ce cas, les fréquences fixes correspondent aux fréquences de résonance du spectre
de référence. Puis les amplitudes du coefficient S11 sont extraites a ces fréquences définies
(Figure 47a).

2. Analyse de la variation d’amplitude aux fréquences de résonance de chaque spectre
Dans ce cas, les amplitudes du coefficient Si1 sont extraites pour chaque fréquence de
résonance de chaque spectre (Figure 47b).
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Figure 47. Variations analysées entre le spectre de référence et un spectre de [’échantillon
a) Variation d’amplitude en considérant une fréquence fixe fi, fiest la fréquence de résonance du spectre de
référence ; b) Variation d amplitude aux fréquences de résonance, f; est la fréquence de résonance du spectre de
référence et f;’ est la fréquence de résonance du spectre de I’échantillon.

Fréquence [GHz]

La méthode d’analyse de la variation d’amplitude aux fréquences de résonance de chaque
spectre a été privilégiée, lors de cette présente étude, afin de considérer les réponses propres a
I’échantillon. Toutefois les écarts entre les deux méthodes sont minimes voire inexistants.
Ainsi, les amplitudes du coefficient Si1 aux fréquences de résonances sont identifiées pour
I’ensemble des spectres acquis. Puis, les différences entre les amplitudes issues des spectres de
I’échantillon et celles du spectre de référence sont déterminées pour chaque fréquence de
résonance. Les scripts de calculs pour traiter les données ont été¢ développés sous OCTAVE
[221]. La méthode de mesure et le traitement des données sont résumés ci-dessous :

1. Mesures

a. Démarrage de I’ensemble des instruments de mesures et attente pendant 30 min.

b. Etalonnage de I’équipement
L’¢étalonnage du SMM permet d’améliorer considérablement la précision de la mesure.
Un kit d’étalonnage automatique (Anritsu TOSLKF50A-20 pour Copper Mountain
Technologies) a ¢été utilis€é. Au cours d’un étalonnage complet, les données
d’étalonnage sont mesurées en connectant un étalon « OPEN », un étalon « SHORT »
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puis un étalon « LOAD » au port du VNA. L’analyseur compare les paramétres
mesurés des étalons a leurs valeurs prédéfinies et calcule donc les coefficients
d’étalonnage pour chaque fréquence de mesure (erreurs systématiques). Cette méthode
d’étalonnage permet de compenser les trois termes d’erreur systématique suivants :
Ea1 erreur liée a la directivité (« directivity »), Es1 erreur liée a la désadaptation de la
source (« source match ») et E; erreur liée la réponse fréquentielle du systéme pour la
mesure de réflexion A/R («reflection tracking »). La liste des coefficients
d’étalonnage est sauvegardée dans le logiciel du SMM et utilisée lors des mesures pour
calculer la valeur réelle du coefficient de réflexion Si;. En d’autres termes,
I’¢talonnage se fait a Dextrémité du cable coaxial afin d’enlever les
perturbations/influences induites par ce méme cable sur le signal micro-ondes, de sorte
que toutes mesures ensuite seront liées a 1’échantillon testé et dans une moindre mesure
a ’adaptateur d’impédance 50 ohms et au levier AFM.

Un étalonnage complet a été réalisé avant chaque série de mesures, excepté lorsque
des séries de mesures ont été acquises successivement le méme jour. Aprés une non-
utilisation de plus de 8 heures, le SMM a été étalonné avant de débuter les mesures.

. Acquisition du spectre de référence : mesure d’une zone non-texturée

21 points de mesures (21 spectres), espacés de 10 um, sont réalisés.

Acquisition des spectres de 1’échantillon : mesure d’une zone texturée

Des séries de points de mesures, espacés de 10 um ou 15 pm, ont €té menées. Un point
de mesure correspond a un spectre contenant 30000 valeurs. Dans un premier temps,
des lignes de points de mesure (1D) au travers de plusieurs impacts laser (80 a 100
spectres/série) ont été effectuées (mode de mesure manuel). Dans un second temps, un
mode de mesure automatique a été mis en place, cela a permis de réaliser des séries
comportant davantage de points de mesure. En effet, les mesures faites manuellement
demandent beaucoup de temps et une grande rigueur. Grace a I acquisition
automatique des spectres, des cartographies d’impact laser (2D) ont été réalisées
(= 450 spectres/série).

2. Traitement des données

a.

Extraction de I’amplitude aux fréquences de résonance dans le spectre de référence
(Figure 48).

. Extraction des amplitudes aux fréquences de résonance pour chaque spectre de

I’échantillon.

. Détermination des variations d’amplitude pour chaque fréquence (chaque profondeur

d’analyse)

Pour I’ensemble des spectres de I’échantillon enregistrés, la différence entre les
amplitudes de résonance de 1’échantillon et les amplitudes de résonance de référence
est déterminée pour chaque fréquence.

Redressement des courbes de variation d’amplitude

Pour chaque fréquence (ou profondeur d’analyse), une régression linéaire est ajustée
sur les premiers points de mesures de la série non affectés par le traitement laser (du
1" au 10°™ point de mesure voire jusqu’au 15 point). Ensuite, les variations
d’amplitude calculées précédemment sont redressées (Figure 49).
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Figure 49. Exemple de courbes de variations d’amplitude en fonction de la distance mesurée sur un échantillon
texturée de titane — a) Variations d amplitude en fonction de la distance pour différente profondeur d’analyse,
au travers de quatre cavités laser ; b) Variations d amplitude redressées

Les amplitudes et les variations d’amplitude sont exprimées en décibel. Ces grandeurs ne
correspondent pas directement aux valeurs des contraintes résiduelles, couramment exprimées
en MPa. Des travaux pour établir la correspondance entre les amplitudes du coefficient Si; et
les contraintes résiduelles sont en cours au laboratoire ICB de Dijon. Dans le cadre de cette
présente étude, les états de contraintes résiduelles des surfaces analysées ont donc été évalués
de maniére comparative.
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5. Conclusion

Dans cette étude, trois matériaux ont été étudiés : le titane (T40), I’alliage Ti6Al4V
(TA6V) et le nickel (Ni200). Ces matériaux ont été s¢lectionnés en raison de leurs nombreuses
applications industrielles. Les propriétés des trois matériaux ont été détaillées. Les échantillons
se présentent sous forme de pions de diamétre 20 ou 25 mm et d’épaisseur d’environ 15 mm.
Afin d’homogénéiser et minimiser les contraintes résiduelles initiales, présentes dans les
surfaces d’étude, les échantillons ont été polis mécaniquement a I’aide d’un protocole
minutieusement défini. Puis les surfaces polies ont ét¢ matifiées a 1’aide d’une attaque
chimique. Les surfaces préparées ont ensuite €té texturées a 1’aide d’un laser a fibre. Ce laser
impulsionnel nanoseconde délivre des impulsions laser de durée 100 ns et de longueur d’onde
1064 nm. La puissance moyenne du laser et la fréquence de répétition du laser sont modulables.
Dans cette étude, la fluence est comprise entre 0,9 J.cm 2 et 29,1 J.cm 2. L’interaction entre les
impacts laser a aussi été étudiée. Ainsi, deux types de motifs ont été texturés, des impacts isolés
ou des impacts groupés (matrice 2 x 2 mm). Afin de caractériser les effets induits par le
traitement laser, différentes techniques expérimentales ont été utilisées et sont détaillées dans
ce chapitre. La morphologie des textures a été analysée par microscopie optique, profilométrie
optique et microscopie €lectronique. La chimie de I’extréme surface a été identifiée a I’aide de
la spectroscopie XPS. D’autre part, I’état mécanique des surfaces texturées a été exploré au
moyen de la diffraction par rayons X et de la microscopie micro-ondes. Au cours de ce travail,
la diffraction par rayons X a permis de déterminer macroscopiquement les contraintes
résiduelles induites par la texturation laser. En paralléle, une nouvelle technique, la microscopie
micro-ondes (SMM), a permis d’estimer plus localement ces contraintes résiduelles.

Ainsi, les moyens d’analyses ont été exposés, les résultats de I’ensemble des travaux
expérimentaux peuvent donc étre présentés. Tout d’abord, I’évolution de la topographie des
surfaces texturées est analysée en fonction des paramétres laser (fluence, nombre d’impulsions).
Ensuite, les modifications chimiques induites par le traitement a I’échelle des cavités sont
présentées. Enfin, les résultats des mesures par DRX et par microcopie micro-ondes sont
deétaillés. Les effets du traitement laser sur les contraintes résiduelles sont alors discutés.
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III. Etude expérimentale des surfaces micro-texturées

Ce chapitre détaille les résultats des caractérisations expérimentales des surfaces
texturées. L’influence des parameétres laser sur la morphologie des textures, créées sur des
¢chantillons de titane (T40), d’alliage Ti6Al4V (TA6V) et de nickel (Ni200), est alors mise en
¢vidence. L’effet du traitement laser sur la composition chimique des surfaces a été investigué
et les éléments chimiques détectés au sein des surfaces texturées sont présentés. Le traitement
laser provoque une augmentation de la température, la fusion et 1’évaporation du métal
modifiant ainsi simultanément la topographie, la composition chimique et la microstructure
superficielles. Des modifications structurelles susceptibles de générer des contraintes tres
localisées sur I’extréme surface peuvent alors apparaitre [222]. Néanmoins, au niveau de
I’extréme surface, 1’état mécanique final de la surface traitée est encore mal connu en
profondeur et latéralement. Etant donné que les contraintes résiduelles peuvent affecter les
performances de la surface, il convient donc d’étudier les propriétés mécaniques des surfaces
texturées. La modification de 1’état mécanique des surfaces, induite par la texturation laser, a
¢été évaluée a 1’aide de la DRX et de la microscopie micro-ondes. Les mesures par DRX ont été
effectuées sur des échantillons de titane (T40) et de nickel (Ni200). De nombreuses mesures
ont été réalisées par microscopie micro-ondes, toutefois, seuls les résultats les plus intéressants
obtenus au cours de ces travaux de recherche sont présentés. Ainsi, I’analyse des contraintes
résiduelles par microscopie micro-ondes se focalise principalement sur des échantillons de
titane (T40). En effet, le nickel étant ferromagnétique (perméabilité magnétique relative de
’ordre de 600 H.m ™), la profondeur de pénétration des micro-ondes utilisées est trés faible
dans ce matériau.

1. Analyse topographique des surfaces texturées

Les échantillons de titane (T40), Ti6Al4V (TA6V) et nickel (Ni200) ont été traités a I’aide

d’un laser impulsionnel nanoseconde pour générer en surface des microstructures. La
morphologie des microstructures a été modifiée en modulant différents parameétres laser
(fluence, nombre d’impulsions) et différents parametres de texturation (pas entre les cavités).
Par exemple, la Figure 50 montre des régions de matrices de cavités générées avec une fluence
de 11,6 J.cm 2 (F12) sur une surface de titane T40, 10 (N10), 20 (N20) ou 40 (N40) impulsions
laser par cavité et un pas de 200 pm ou 50 pm entre les cavités.
Comme expliqué dans les chapitres précédents, le flux d’énergie délivré par le faisceau laser
est caractérisé par la fluence F' (Equation (9)). Par la suite, la fluence est notée Fx ou x
correspond a la valeur arrondie de la fluence en J.cm 2 (par exemple F12 signifie une fluence
de 12 J.cm™2). De méme, le nombre d’impulsions laser est noté Ny ou y correspond au nombre
d’impulsions laser programmé par cavité (par exemple N5 signifie 5 impulsions laser par
cavité). D’autre part, les termes cavité et impact sont utilisés sans distinction pour désigner les
texturations créées sur les échantillons.
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Titane
Fluence F12 Pas de 200 um Pas de 50 um

10 impulsions/impact

10.0kV 12.9mm x150 SE

20 impulsions/impact

OSON
300um

40 impulsions/impact

L) A'l 0 - m . li . i
300um 10.0kV 13.0mm x150 SE 300um

Figure 50. Images électroniques, en mode électrons secondaires, de zones de matrices de texturation laser sur
une surface de titane (T40). Les impacts sont obtenus avec 10, 20 ou 40 impulsions laser de fluence 11,6 J.cm™
et sont espacés de 200 pm ou 50 pm.

Pour un pas de 200 um, les cavités sont clairement visibles, bien distinctes les unes par
rapport aux autres et uniformément espacées (Figure 50, images de gauche). Le matériau éjecté
est accumulé en périphérie des cavités (gouttes/billes de maticre resolidifiée). Des particules de
matiere sont présentes sur toute la surface autour des cavités et certaines sont également a
I’intérieur de celles-ci. A I’inverse, pour un pas de 50 um, la surface texturée est tres irréguliere
et les cavités ne sont pas identifiables (Figure 50, images de droite). Les structures formées ne
sont pas périodiques et sont entremélées de fagcon aléatoire. Le pas entre les impacts modifie
donc significativement la topographie de la surface texturée. Les texturations créées par des
matrices d’impacts espacés de 50 um présentent donc des morphologies trés complexes qui ne
peuvent pas étre mesurées précisément. Ainsi, seules les morphologies des impacts isolés ou en
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matrice espacés de 200 pum ont été analysées et mesurées par microscopie optique et
profilométrie optique.

Quatre criteéres géométriques ont été analysés : la profondeur du trou, le diamétre du trou,
la hauteur du bourrelet de maticre créée en périphérie du trou et le diametre de la zone affectée
thermiquement. Les mesures de la hauteur du bourrelet et du diamétre de la zone affectée
thermiquement se sont avérées difficiles. En effet les bourrelets en périphérie des cavités sont
trés irréguliers (Figure 50, images de gauche). Les zones affectées thermiquement (ZAT) sont
caractérisées par un anneau coloré autour de la cavité, correspondant a I’oxydation de la surface.
Les ZAT ont donc été évaluées en observant la variation de couleur des surfaces. Toutefois, les
limites sont incertaines, ce qui ne permet pas de déterminer précisément ces zones. L’évolution
des dommages thermiques peut étre appréciée en comparant les micrographies des cavités
produites a 1’aide d’une fluence laser fixe et un nombre croissant d’impulsions laser. Plus le
nombre d’impulsions laser est élevé, plus la couleur des particules éjectées est sombre et
particuliére (Figure 51 et Figure 52). D autre part, pour des paramétres laser identiques (fluence
et nombre d’impulsions), les effets thermiques sont plus importants lorsque les cavités sont
groupées. La Figure 51 et la Figure 52 montrent en effet une coloration surfacique plus intense
ainsi que des bourrelets et des particules plus sombres en périphérie des cavités groupées. Pour
ces cavités, les modifications thermiques semblent effectivement se superposer, ce qui entraine
une oxydation de surface plus importante. Globalement, les morphologies et les dimensions des
cavités générées sur le titane (T40) ou l’alliage Ti6Al4V (TA6V) semblent trés proches.
Toutefois, comme illustré dans la Figure 53, les dimensions des cavités créées sur le nickel sont
inférieures a celles obtenues sur le titane (T40) ou 1’alliage Ti6Al4V (TA6V). De plus, pour
des conditions de texturation laser identiques (fluence, nombre d’impulsions et pas entre les
impacts), la surface de titane semble présenter une plus grande région oxydée. Cette observation
peut s’expliquer par la différence de conductivité thermique entre les deux matériaux. En effet,
la conductivité thermique du nickel est nettement supérieure a celle du titane. Or, il est connu
que plus la conductivité thermique est €levée, plus la chaleur est évacuée rapidement. La
chaleur se dissipe donc plus rapidement dans le nickel que dans le titane et ses alliages, la région
affectée thermiquement par le laser est donc plus limitée sur ce matériau.
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Titane F12-N10 F12 -N20 F12 - N40

Impacts isolés

Impacts groupés

Figure 51. Micrographies optiques d’impacts isolés ou groupés espacés de 200 pm, texturés sur une surface de
titane (T40) avec 10, 20 ou 40 impulsions laser (N10, N20 ou N40) de fluence 11,6 J.cm™ (F12)

Ti6Al4V F12 -N10 F12 -N20 F12 - N4

Impacts groupés

Figure 52. Micrographies optiques d’impacts isolés ou groupés espacés de 200 pm, texturés sur une surface
d’alliage Ti6AI4V (TA6V) avec 10, 20 ou 40 impulsions laser (N10, N20 ou N40) de fluence 11,6 J.cm™ (F12)
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Titane T40 Nickel

F12 -N10

F29 -N10

Figure 53. Micrographies optiques d’impacts isolés, texturés sur une surface de titane (T40) ou de nickel
(Ni200) avec 10 impulsions laser (N10) de fluence 11,6 J.cm™ (F12) ou 29,1 J.cm™ (F29)

Les vues en coupe des cavités mettent en évidence une étroite zone a I’intérieur des cavités, ou
la microstructure apparait plus fine (Figure 54, ligne pointillée bleue). Le bourrelet de maticre
autour des cavités présente d’ailleurs ce méme type de microstructure. Ce type de changement
est induit par la fusion et la resolidification du métal tres localisée en surface du matériau. Pour
le titane, par exemple, I’épaisseur de la zone modifiée est estimée a 3 um pour une cavité
produite avec 20 ou 40 impulsions laser de fluence 11,6 J.cm 2.

F12 - N20 - pas de 200 pm

Eeas

y oo

> §
10.0kV 8.0mm x900 SE

Figure 54. Images électroniques, en mode électrons secondaires, vue en coupe d’une cavité de titane obtenue
avec une fluence laser de 11,6 J.cm™ et 20 impulsions laser. La cavité appartient a une matrice de cavités
espacées de 200 um. La ligne pointillée bleue définit la zone ayant une microstructure modifiée et plus fine.

Comme annoncé, I’évolution de la profondeur et du diamétre des cavités a également été
analysée en fonction des paramétres de texturation. Les mesures effectuées au profilomeétre et
au microscope ont été comparées pour confirmer les mesures. Le profilomeétre a permis de
comparer la morphologie des impacts isolés et des impacts groupés, pour trois fluences laser
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(F8, F12 et F29) et trois nombres d’impulsions laser différents (N10, N20 et N40). Néanmoins,
les acquisitions menées par le profilometre étant longues (400 um x 400 um =~ 1h30 ; 1,25 mm
x 1,25 mm = 10h30), le microscope optique a été employé pour déterminer la morphologie des
cavités pour I’ensemble des fluences laser, pour le titane T40 et 1’alliage Ti6Al4V (matrice de
cavités espacées de 200 um). Les impacts groupés texturés sur le nickel ont été étudiés
seulement pour quelques fluences laser. Le profilomeétre est un outil de mesure tridimensionnel
tandis que le microscope numérique est un moyen de mesure 2D (dans le plan de I’échantillon).
Les mesures des profondeurs avec le microscope ont donc été réalisées selon la direction hors
plan, par conséquent la précision de ces mesures est limitée. En effet, comme illustré en Annexe
5, ’analyse comparative des diameétres et des profondeurs d’impacts montre une légére
surévaluation des grandeurs obtenues avec le microscope numérique par rapport au
profilometre, mais qui reste acceptable (soit en moyenne 15% de plus pour les diametres et 10%
pour les profondeurs).

Afin d’estimer I’influence des cavités voisines et de la stratégie de traitement, la méme
procédure d’analyse a €té appliquée sur des cavités isolées et groupées (Figure 55). Les mesures
des impacts isolés sont les moyennes des mesures de quatre impacts isolés. Et les mesures des
impacts groupés (cavités espacées de 200 um) sont les moyennes des mesures de six impacts
groupés. Les mesures des diameétres d’impacts sont présentées dans la Figure 56, tandis que les
mesures des profondeurs des cavités sont exposées Figure 57. Ces mesures par profilométrie
montrent que le diameétre est peu influencé par le nombre d’impulsions car il est essentiellement
controlé par la répartition d’intensité lumineuse dans le faisceau laser. De ce fait, le diametre
augmente donc avec la fluence, probablement parce que la partie du spot laser dans laquelle la
fluence locale dépasse le seuil d’ablation est d’autant plus grande que la fluence moyenne est
grande. Toutefois, la différence entre les diameétres des impacts isolés et groupés semble peu
significative. En effet, la majorité (plus de 80%) des variations des diamétres entre ces différents
impacts sont inférieures a trois écarts-types.
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Figure 55. Reconstitutions 3D de cavités texturées avec une fluence laser de 8,4 J.cm™2 et 20 impulsions laser
(surfaces de 400 x 400 nm) — a) Cavité isolée ; b) Cavité groupée d’'une matrice de cavités espacées de 200 pm

85



III — Etude expérimentale des surfaces micro-texturées

T40 - Fluence F8

m Impacts isolés ®Impacts groupés (matrice 200 um)

120

100

80 r

m]

60 |

Diametre [p

40 t

20

10 20 40
Nombre d'impulsions laser

TAG6V - Fluence F8

Impacts isolés ™ Impacts groupés (matrice 200 pum)

T40 - Fluence F12

® Impacts isolés ®Impacts groupés (matrice 200 um)

120

100

%0
=]

D
=]

Diametre [pm]

40 r

20

10 20 40
Nombre d'impulsions laser

TAG6V - Fluence F12

m Impacts isolés mImpacts groupés (matrice 200 um)

T40 - Fluence F29
w Impacts isolés ®Impacts groupés (matrice 200 pm)

120

100

80

m]

60 r

Diametre [p

40

20 |

10 20 40
Nombre d'impulsions laser

TA6V - Fluence F29

® Impacts isolés M Impacts groupés (matrice 200 pm)

120

120 120

100 | 100 f 100
z 80 | 780 | Z80 f
= e 3
£ 60 £ 60 £ 60
Pt 0 [ B3]
240 t 2 40 240 +

20 [ 20 | 20 [

0 0 0

10 20 40 10 20 40 10 20 40

Nombre d'impulsions laser Nombre d'impulsions laser Nombre d'impulsions laser

Figure 56. Comparaison des mesures des diamétres des impacts isolés ou groupés (cavités espacées de 200 pm),
impacts texturés sur une surface de titane (T40) ou de Ti6AI4V (TA6V), mesures réalisées par profilométrie

Le nombre d’impulsions a bien évidement aussi une influence importante sur 1’évolution de la
profondeur, car a chaque impulsion répétée au méme endroit, de la matiére est ablatée. En
revanche, tel que présenté pour I’évolution des diametres, I’évolution des profondeurs est quasi
semblable entre les cavités isolées et groupées. Enfin a paramétres de texturation identiques,
les variations de diametres et de profondeurs sont trés similaires entre le titane (T40) et le
Ti6Al14V (TA6V). Cela montre que la réflectivité de la surface et les propriétés d’absorption du
faisceau par le matériau (loi de Beer-Lambert) sont relativement comparables pour les deux
matériaux. Ces résultats démontrent d’ailleurs que le diamétre et la profondeur sont peu affectés
par les éléments d’alliage et la microstructure. Cela pose la question suivante : Ces résultats
sont-ils spécifiques aux alliages de titane ou peuvent-ils étre extrapolés a un panel de matériaux
plus large (aciers, base nickel, laiton, céramiques, etc.) ?
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Figure 57. Comparaison des mesures des profondeurs des impacts isolés ou groupés (cavités espacées de
200 um), impacts texturés sur une surface de titane (T40) ou de Ti6AI4V (TA6V),
mesures réalisées par profilométrie

Afin d’approfondir 1’évolution de la morphologie des impacts texturés sur les trois matériaux
étudiés (titane (T40), alliage Ti6Al4V (TA6V) et nickel), des mesures par microscopie
numérique ont donc été réalisées.

Les impacts mesurés appartiennent a des matrices de cavités espacées de 200 um. Avec une
telle disposition des cavités, la topographie des cavités individuelles peut étre analysée
précisément. Les graphiques présentés Figure 58, Figure 60 et Figure 62 mettent en évidence
I’évolution de la profondeur des cavités en fonction de la fluence laser et du nombre
d’impulsions laser. Une fluence seuil, fluence en dessous de laquelle les cavités créées ont une
profondeur négligeable, peut étre définie pour chacun des matériaux texturés et pour un nombre
d’impulsions laser donné. Cet effet de seuil a déja été observé dans la littérature [45]. 11 est
intéressant de noter que la fluence seuil est significativement plus élevée pour un nombre
d’impulsions laser faible et qu’elle sature ensuite, a partir d’environ 20 impulsions laser pour
le titane (T40) et I’alliage Ti6Al4V (TA6V). Malheureusement, les données expérimentales
pour le nickel sont insuffisantes pour déterminer le nombre d’impulsions laser a partir duquel
la fluence seuil n’évolue plus (Figure 63a). Au-dela de la fluence seuil, la profondeur des cavités
augmente rapidement puis ralentit. Ceci peut étre expliqué par un effet purement géométrique.
Lorsque la profondeur de la cavité augmente, une fraction croissante de métal fondu et vaporisé
ne peut alors plus quitter la cavité et se solidifie a I’intérieur de celle-ci. La matiére affectée par

87



III — Etude expérimentale des surfaces micro-texturées

le traitement laser n’est donc plus expulsée de la cavité, ainsi la profondeur de la cavité évolue
peu. Pour décrire I’effet de seuil et le comportement asymptotique de la profondeur z, un
mod¢le mathématique simple est proposé. Ce modele est décrit par 1’équation (40) :

zy = a (F — Fy)™ (40)

F désigne la fluence et F,, un seuil de fluence. Les parametres a, F, et m sont ajustés par la
méthode des moindres carrés pour un nombre d’impulsions laser fixe. Dans cette équation,
I’augmentation de la profondeur avec I’augmentation du nombre d’impulsions laser n’apparait
pas explicitement. En complément et en s’appuyant sur les travaux de Jee et al. [33], un modéle
cumulatif de I’effet du nombre d’impulsions laser N est formalisé a I’aide de 1’équation (41) :

Fy=A+BNP (41)

ou F, est la fluence seuil, 4, B et p sont des constantes ajustées par la méthode des moindres
carrés. Ce modele est présenté Figure 58a dans le cas du titane (T40), Figure 60a pour ’alliage
Ti6Al4V (TA6V) et Figure 62a pour le nickel (Ni200). Plusieurs différences entre ces modeles
et le modele proposé par Jee et al. peuvent étre mise en évidence. Dans les cas présentés ici, un
terme constant A est introduit pour considérer le fait que, lorsque la fluence est trop faible, la
chaleur déposée dans le matériau se dissipe entre deux impulsions laser. En dessous d’une
fluence seuil, il n’y a pas d’ablation quel que soit le nombre d’impulsions laser. Ce terme
n’apparait pas dans I’étude de Jee et al. car ils observent les modifications de surface, du cuivre
ou de I’aluminium, induites par des mécanismes d’ablation nuls ou limités. Les résultats
exposés dans la présente étude montrent qu’en dessous de 2 J.cm 2 pour le titane (T40) et le
Ti6Al4V (TA6V), et en dessous de 4 J.cm 2 pour le nickel (Ni200), seules des ondulations ou
une fusion superficielles se produisent et le métal n’est pas éjecté par le faisceau laser. La valeur
de I’exposant p est également tres différente dans cette étude, -2,31 pour le titane, -1,80 pour
I’alliage Ti6Al14V et -0,97 pour le nickel, tandis que p est égal a -0,08 dans 1’é¢tude de Jee et al.
Ceci peut étre expliqué par la différence de conductivité thermique entre les matériaux. En effet
la conductivité thermique est trés élevée pour le cuivre (390 W.m '.K!) et I’aluminium
(185 W.m 'K ™), relativement élevée pour le nickel (70 W.m '.K™!), moyenne pour le titane
(22 W.m 'K ™) et faible pour I’alliage Ti6Al14V (7 W.m™'.K™"). Plus la conductivité thermique
du matériau traité par laser est élevée plus le coefficient p de I’équation (41) semble donc faible.
Toutefois, pour 1’alliage Ti6Al4V cette hypothése n’est pas vérifiée. La Figure 59a, la Figure
61a et la Figure 63a montrent également que, pour un faible nombre d’impulsions laser (< 5),
une fluence trés élevée est nécessaire pour initier I’ablation de matiere. L’effet cumulatif des
impulsions laser est donc trés important pour obtenir une texturation de surface efficace.
Cependant, cet effet cumulatif sature rapidement aprés 15-20 impulsions laser pouvant étre
expliqué par I’apparition d’un état d’équilibre thermique. Ce changement de régime peut étre
observé au travers des paramétres a et m de 1’équation (40). Les évolutions de ces deux
parametres en fonction du nombre d’impulsions laser N sont présentées pour les trois matériaux
¢tudiés dans les Figure 59b,c, Figure 61b,c et Figure 63b,c. Dans le cas du titane (T40) et du
Ti6Al4V (TA6V), un changement de comportement est en effet constaté dans 1’évolution des
parametres a et m, entre 20 et 30 impulsions laser et entre 10 et 15 impulsions pour le nickel.

88



III — Etude expérimentale des surfaces micro-texturées

Ce changement peut matérialiser deux régimes d’ablation distincts selon le nombre
d’impulsions laser. Pour le premier régime (nombre d’impulsions faible), chaque impulsion est
potentiellement appliquée sur une surface solide de plus en plus chaude ; tandis que pour le
deuxiéme régime (nombre d’impulsions ¢élevé), il est probable qu’une partie des impulsions
laser interagissent directement avec une surface métallique liquide. L’existence de ces deux
régimes pourrait donc éventuellement étre liée a 1’¢état et a la température de la surface irradiée.

Titane (T40) — Evolution de la profondeur des cavités
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Figure 58. Evolution de la profondeur des cavités texturées sur le titane (T40) — a) Evolution de la profondeur
des cavités en fonction de la fluence pour différents nombres d’impulsions laser. Les points représentent les
valeurs mesurées et les lignes représentent I’équation ajustée (40) ; b) Tableaux listant les coefficients de
I’équation (40) ajustés par la méthode des moindres carrés pour différents nombres d’impulsions laser
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Figure 59. Evolution des paramétres de I’équation (40) modélisant I’évolution de la profondeur des cavités
texturées sur le titane (T40) — a) Evolution de la fluence seuil en fonction du nombre d’impulsions (points :
données expérimentales, ligne : équation ajustée (41)) ; b) et c¢) Evolution des parameétres a et m de |’équation
(40) (points : coefficients ajustés (40) , lignes : régressions linéaires)
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Ti6Al4V (TA6V) — Evolution de la profondeur des cavités
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Figure 60. Evolution de la profondeur des cavités texturées sur [’alliage Ti6AI4V (TA6V) — a) Evolution de la
profondeur des cavités en fonction de la fluence pour différents nombres d’impulsions laser. Les points
repreésentent les valeurs mesurées et les lignes représentent [’équation ajustée (40) ; b) Tableaux listant les
coefficients de I’équation (40) ajustés par la méthode des moindres carrés pour différents nombres d’impulsions
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Figure 61. Evolution des paramétres de l’équation (40) modélisant I’évolution de la profondeur des cavités
texturées sur l’alliage Ti6Al4V (TA6V) — a) Evolution de la fluence seuil en fonction du nombre d’impulsions
laser (points : données expérimentales, ligne : équation ajustée (41)) ; b) et c) Evolution des paramétres a et m
de I’équation (40) (points : coefficients ajustés (40), lignes : régressions linéaires)
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Nickel (Ni200) — Evolution de la profondeur des cavités
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Figure 62. Evolution de la profondeur des cavités texturées sur le nickel (Ni200) — a) Evolution de la profondeur
des cavités en fonction de la fluence pour différents nombres d’impulsions laser. Les points représentent les
valeurs mesurées et les lignes représentent I’équation ajustée (40) ; b) Tableaux listant les coefficients de
l’équation (40) ajustés par la méthode des moindres carrés pour différents nombres d’impulsions
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Figure 63. Evolution des paramétres de l’équation (40) modélisant I’évolution de la profondeur des cavités
texturées sur le nickel (Ni200) — a) Evolution de la fluence seuil en fonction du nombre d’impulsions laser
(points : données expérimentales, ligne : équation ajustée (41)) ; b) et c) Evolution des paramétres a et m de
I’équation (40) (points : coefficients ajustés (40), lignes : régressions linéaires)
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L’évolution du diamétre des cavités en fonction de la fluence et du nombre d’impulsions
laser est illustrée Figure 64, Figure 66 et Figure 68. Comme I’illustrent ces figures et en excluant
la série de 5 impulsions laser, il apparait qu’il n’y a pas d’effet cumulatif du nombre
d’impulsions. Les diamétres évoluent effectivement trés peu en fonction du nombre
d’impulsions laser. Il semble alors que le diamétre des cavités soit principalement contrélé
par le diametre du faisceau laser gaussien. L’augmentation du diamétre des cavités avec la
fluence peut étre attribuée au profil gaussien de la section transversale du faisceau laser. En
effet, lorsque la fluence augmente, le diamétre de la partie centrale du faisceau, ou I’intensité
est supérieure a un seuil d’ablation, augmente et représente une plus grande fraction de la
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section transversale du faisceau. Ainsi, I’évolution du diameétre des cavités peut étre décrite par
une loi exponentielle selon la relation (42) :

DN(F) = kg — kzeqF (42)

F désigne la fluence. Les paramétres ki, k2 et g sont ajustés par la méthode des moindres carrés
pour un nombre d’impulsions laser fixe. Les évolutions de ces parametres ajustés pour chacun
des trois matériaux d’étude sont présentées dans la Figure 65, la Figure 67 et la Figure 69. Ces
figures mettent en évidence un changement notable dans I’évolution de ces parametres,
similaire a celui constaté lors de I’analyse des profondeurs des cavités. En effet, un changement
de régime (changement de pente) est observé pour chacun des matériaux avec des seuils
différents (20 impulsions laser pour le titane (T40), 30 impulsions laser pour le Ti6Al4V
(TA6V) et autour de 15 impulsions pour le nickel (Ni200)). D’autre part, lorsque la fluence est
supérieure a 10 J.cm 2, le diamétre maximal des cavités est atteint aprés 40 impulsions laser
pour le titane et 1’alliage Ti6Al4V, et aprés 15 impulsions laser pour le nickel. Puis au-dela de
40 impulsions pour le titane et I’alliage Ti6Al4V, ou 15 impulsions pour le titane, le diametre
des cavités texturées diminue légerement.

Ainsi, ces résultats ont démontré que les profondeurs et les diamétres des cavités
augmentent avec la fluence laser en suivant une tendance asymptotique pour les fluences
¢levées. Les analyses ont également mis en évidence une rupture dans le comportement des
parametres mathématiques traduisant un changement de régime d’ablation atteint pour un
nombre d’impulsions laser spécifique selon le matériau considéreé.

92



III — Etude expérimentale des surfaces micro-texturées

120

Diamétre [um]
IS o =
= =) S

393
(=]
T

Titane (T40) — Evolution du diamétre des cavités

(=)
(=]
T

T T
——  Dn(F)=kike"
N5
N10
N15
N20
N30
N40

vEOOO®O

5 10

15

20

Fluence [J.cm?]

a)

25

N K1 k2 q
5 95,36 163,13 -0,089
10 102,12 114,34 -0,095
15 106,73 120,53 -0,094
20 102,63 115,33 -0,117
30 102,85 112,77 -0,114
40 107,46 115,44 -0,110
" 50 105,71 109,12 -0,098

b)

Figure 64. Evolution du diamétre des cavités texturées sur le titane (T40) — a) Evolution du diamétre des cavités
en fonction de la fluence pour différents nombres d’impulsions laser. Les points représentent les valeurs
mesurées et les lignes représentent l’équation ajustée (42) ; b) Tableaux listant les coefficients de I’équation (42)
ajustés par la méthode des moindres carrés pour différents nombres d’impulsions
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Figure 65. Evolution des paramétres de [’équation (42), modélisant I’évolution du diamétre des cavités texturées
sur le titane (T40), en fonction du nombre d’impulsions laser — a) Evolution du paramétre ki de I’équation (42) ;
b) Evolution du parameétre k, de [’équation (42) ; c) Evolution du parameétre q de [’équation (42).

(points : coefficients ajustés (42), lignes : régressions linéaires)
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Figure 66. Evolution du diamétre des cavités texturées sur l’alliage Ti6AI4V (TA6V) — a) Evolution du diamétre
des cavités en fonction de la fluence pour différents nombres d’impulsions laser. Les points représentent les
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Figure 67. Evolution des paramétres de I’équation (42), modélisant I’évolution du diamétre des cavités texturées

valeurs mesurées et les lignes représentent I’équation ajustée (42) ; b) Tableaux listant les coefficients de
I’équation (42) ajustés par la méthode des moindres carrés pour différents nombres d’impulsions
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Nickel (Ni200) — Evolution du diamétre des cavités
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Figure 68. Evolution du diamétre des cavités texturées sur le nickel (Ni200) — a) Evolution du diamétre des
cavités en fonction de la fluence pour différents nombres d’impulsions laser. Les points représentent les valeurs
mesurées et les lignes représentent l’équation ajustée (42) ; b) Tableaux listant les coefficients de I’équation (42)
ajustés par la méthode des moindres carrés pour différents nombres d’impulsions
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Figure 69. Evolution des paramétres de [’équation (42), modélisant I’évolution du diamétre des cavités texturées
sur le nickel (Ni200), en fonction du nombre d’impulsions laser — a) Evolution du paramétre k; de
l’équation (42) ; b) Evolution du paramétre k, de [’équation (42) ; ¢) Evolution du parameétre q de

I’équation (42). (points : coefficients ajustés (42), lignes : régressions linéaires)

En complément, I’évolution du volume de la cavité (appelé également volume ablaté) a
¢été estimé a I’aide d’un mod¢le mathématique développé sous le logiciel OCTAVE. Ce mod¢le
utilise quatre grandeurs d’entrée (Figure 70) : le diamétre de la cavité (D), le diamétre a mi-
profondeur (d), la mi-profondeur (%) et la profondeur maximale (H). Grace a ces quatre
données, un polyndéme de degré 4 correspondant a I’enveloppe de la cavité est défini. Puis, le
volume est calculé par intégration. Le volume calculé est une approximation du volume ablaté.
Les quatre grandeurs d’entrée ont été mesurées expérimentalement pour une sélection
d’impacts texturés sur le titane (T40) (Fluences : F4, F5, F6, F8 et F21, Nombre d’impulsions :
5, 10, 15, 20, 30, 40 et 50). Pour chaque condition laser sélectionnée et chaque grandeur, la
moyenne des mesures de trois impacts a €té déterminée. L’ensemble de ces mesures a mis en
évidence que le diametre a mi-hauteur d était en moyenne égale a d = 0,7D. En utilisant cette
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relation, le volume ablaté est sous-estimé d’environ 6%. Cette approximation a été jugée
satisfaisante. Ainsi pour I’ensemble des conditions laser, le volume ablaté a pu étre approximé.
Pour le nickel, les grandeurs d’entrée du modéle ont ét¢ mesurées expérimentalement pour
quelques conditions laser (Fluences : F8, F10 et F21, Nombre d’impulsions : 5, 10, 15, 20, 30,
40 et 50).
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6435214
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Figure 70. a) Grandeurs d’entrées du modéle mathématique ; b) Interface graphique du modele mathématique
deéveloppé sous OCTAVE pour approximer le volume ablaté par laser

Ainsi, pour les trois matériaux, 1’évolution du volume des cavités (ou volume ablaté) en
fonction de la fluence et du nombre d’impulsions a donc pu étre analysée. Au-dela d’une fluence
seuil F1 et d’'un nombre d’impulsions seuil Ny, le volume des impacts évolue linéairement avec
la fluence laser F' (pour N constant) et linéairement avec le nombre d’impulsions laser N (pour
F constant), suivant I’équation (29) :

V(F,N) = b(F — F;)(N —N;) (43)

Le volume ablaté peut également étre représenté en fonction de la fluence laser cumulée (F; =
FN, densité d’énergie totale appliquée par le traitement laser). Ce mod¢le linéaire est décrit par
la relation (44) :

V(FN)=bFN—c¢ (44)

Les paramétres b, ¢, F1 et Nj sont ajustés par la méthode des moindres carrés. La pente de
I’équation (44) correspond au coefficient b de 1’équation (29). Les coefficients ajustés sont listés
dans le Tableau 3.

Tableau 17. Coefficients ajustés b, ¢, F1 et N

Matériaux b c IO N1
Titane (T40) 363 28030 1,97 3,89
Ti6Al4V (TA6V) 393,8 27553 1,93 3,23
Nickel (Ni200) 171,3 22510 3,96 5,82
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A la lecture de ces résultats, il apparait que les parametres ajustés par moindres carrés sont trés
similaires pour le titane (T40) et I’alliage Ti6Al4V (TA6V), mais trés différents pour le nickel.
Ces résultats mettent donc en évidence que les éléments d’alliage du Ti6Al4V (TA6V) et la
différence de microstructure entre le titane (T40) et le Ti6Al4V ont peu d’influence sur
I’ablation laser. L’¢évolution du volume des cavités mesuré et les modeles de prédiction
surfacique et linéaire sont présentés dans la Figure 71, la Figure 72 et la Figure 73.

L’équation (44) met en évidence que les termes Fi et N1 de 1’équation (29) ont un effet tres
limité sur I’évolution du volume ablaté. Cependant, la relation (44) ne décrit pas tous les détails
des expériences. En effet a haute fluence, les données expérimentales sont situées en dessous
de la droite ajustée (44). Ceci peut étre expliqué par des effets géométriques : lorsque la cavité
est plus profonde, une fraction du matériau fondu/évaporé n’est pas éjectée ou est redéposée
dans la cavité.

Informations relatives aux Figure 71, Figure 72 et Figure 73 :
- Les points noirs représentent les données expérimentales.
- Figure 71a, Figure 72a et Figure 73a : Les surfaces bleues représentent 1’équation (29) ajustée
aux points expérimentaux. Les lignes noires sur le plan (0FN) représentent les seuils ajustés F et
Ni.
- Figure 71b, Figure 72b et Figure 73b : La droite bleue correspond a I’équation ajustée (44)

Titane (T40) — Evolution du volume ablaté

V(F,N) = 363(F — 1,97)(N — 3,89) V(F x N) = 363 FN — 28030

Volume [pum?]
6x10°
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0 250 500 750 1000 1250 1500
F*N [J.em™]

a) b)
Figure 71. Evolution du volume des cavités (volume ablaté) texturées sur le titane (T40) — a) Evolution du
volume de la cavité en fonction de la fluence et du nombre d’impulsions ; b) Evolution du volume de la cavité en
fonction de la fluence laser cumulée FN
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Ti6Al4V (TA6V) — Evolution du volume ablaté
V(F,N) = 393,8(F — 1,93)(N — 3,23)

V(F x N) = 393,8 FN — 27553
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Figure 72. Evolution du volume des cavités (volume ablaté) texturées sur le Ti6AI4V (TA6V) — a) Evolution du
volume de la cavité en fonction de la fluence et du nombre d’impulsions ; b) Evolution du volume de la cavité en
fonction de la fluence laser cumulée FN

Nickel (Ni200) — Evolution du volume ablaté
V(F,N) = 171,3(F — 3,96)(N — 5,82)
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Figure 73. Evolution du volume des cavités (volume ablaté) texturées sur le nickel (Ni200) — a) Evolution du
volume de la cavité en fonction de la fluence et du nombre d’impulsions ; b) Evolution du volume de la cavité en
fonction de la fluence laser cumulée FN
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La Figure 74 compare les modeles de prédiction du volume des cavités pour les trois matériaux.
Pour des conditions de traitement laser identiques, le volume des cavités texturées sur 1’alliage
Ti6Al4V (TA6V) est Iégerement supérieur au volume des cavités obtenues sur le titane (T40).
Le Ti6Al4V a une conductivité thermique plus faible que le titane, I’alliage absorbe donc
davantage 1’énergie laser, ce qui engendre une plus grande quantité de matiére ablatée. D’autre
part, le volume des cavités créées sur le nickel est nettement inférieur au volume ablaté sur le
titane ou le Ti6A14V. La conductivité thermique du nickel est élevée, ainsi la chaleur se dissipe
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rapidement et la zone affectée par le laser est limitée. Le volume ablaté par le traitement
laser dépend donc fortement de la conductivité thermique du matériau. Toutefois, ce
volume ablaté ne varie pas de manicre proportionnelle avec la conductivité thermique.

6x10 ———— | T Titane (T40)
V(F, N) = 363(F — 1,97)(N — 3,89)
5

= 5x10 , Ti6AI4V (TAGV)
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Figure 74. Comparaison du volume des cavités texturées sur le titane (T40), I'alliage Ti6Al4V (TAG6V) et le
nickel (Ni200)

Le traitement de texturation par laser modifie la topographie de la surface. Toutefois, la
colorisation des surfaces texturées par laser témoigne de la présence de transformations
chimiques. Des analyses par XPS ont donc été réalisées au niveau des texturations pour
identifier et quantifier les ¢léments chimiques induits par le traitement laser.

2. Analyse de la chimie des surfaces texturées

La spectroscopie de photoé¢lectrons X (XPS) a été utilisée pour analyser précisément la
chimie des surfaces des échantillons étudiés. Afin d’estimer I’effet énergétique du faisceau laser
sur la surface, des cavités texturées avec une fluence laser de 11,6 J.cm 2 (F12) ou 29,1 J.cm ™2
(£29) ; 10 impulsions laser (N10) ou 15 impulsions laser (N15), ont été analysées. Les mesures
XPS ont été effectuées sur une zone non-texturée, au fond des cavités et en périphérie des
cavités (contour/bourrelet). L’ensemble des spectres XPS obtenus pour les échantillons de
titane (T40), de Ti6Al4V (TA6V) et de nickel (Ni200) sont présentés en Annexe 4. Les
compositions chimiques des zones étudiées ont été quantifiées et sont présentées Figure 75.
Dans ce cas, le carbone et le calcium ont été considérés comme des contaminations et non
comme des produits du traitement laser pour le titane (T40) et I’alliage Ti6Al4V (TA6V), tout
comme le chlore pour le nickel. Néanmoins, a la lecture des spectres, il apparait que la teneur
en oxygene des zones non texturées est relativement élevée. Les échantillons ont été stockés
dans des conditions d’air et de température ambiantes pendant six mois. Leurs surfaces se sont
donc naturellement oxydées.
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Figure 75. Compositions chimiques, issues des analyses XPS, de zones non-texturées, de zones au fond et au
niveau du bourrelet de cavités texturées avec une fluence laser de 11,6 J.cm™ ou 29,1 J.cm™, et 10 ou 15
impulsions laser (composition exprimée en pourcentage atomique) — a) Echantillon de titane (T40) ;

b) Echantillon de Ti6AI4V (TA6V) ; ¢) Echantillon de nickel (Ni200)

Pour le titane (T40), au niveau des bourrelets des cavités, la teneur en oxygene augmente
significativement avec la fluence laser et augmente légérement avec le nombre d’impulsions
laser. Au fond des cavités, une quantité significative d’azote a de plus été mesurée. Le taux
d’azote augmente d’ailleurs avec la fluence laser et le nombre d’impulsions laser. La Figure
75a met en évidence que I’augmentation du pourcentage d’oxygene peut étre liée a la formation
de dioxyde de titane (TiO>) et ’augmentation du pourcentage d’azote a la formation de nitrure
de titane (TiN). En effet, les spectres a haute résolution dans la gamme d’énergie des signaux
Ti2p, Ols et N1s obtenus dans différentes régions d’une surface de titane texturée (zone non
texturée, fond des cavités, contour des cavités) soulignent la formation de ces éléments (Figure
76 et Figure 77). La zone non-texturée est quant a elle principalement composée de dioxyde de
titane (T10z). Les bourrelets des cavités sont essentiellement composés de dioxyde de titane et
le fond des cavités de nitrure de titane. L’oxydation du bourrelet semble donc plus sensible
a la fluence laser et la nitruration du fond des cavités au nombre d’impulsions laser.
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Figure 76. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ti2p obtenus pour le titane (T40)
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Figure 77. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal N1s obtenus pour le titane (T40)
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Pour I’alliage Ti6Al14V, les variations du taux d’oxygeéne au niveau du contour des cavités
(bourrelets) sont peu prononcées (Figure 75b). L’oxydation du bourrelet augmente
légérement avec le nombre d’impulsions laser. La Figure 78 et la Figure 80 montrent malgré
tout que les bourrelets sont principalement constitués de dioxyde de titane (TiO») et d’alumine
(Al203). Au fond des cavités, la présence d’azote témoigne de la formation de nitrure de titane
(TiN) (Figure 78 et Figure 79). La nitruration au fond des impacts n’évolue donc pas avec
la fluence laser mais diminue avec ’augmentation du nombre d’impulsions laser. Pour
10 impulsions laser, le fond des cavités est composé de nitrure de titane et également
d’aluminium métallique (Figure 80). Pour 15 impulsions laser, le fond des cavités est constitué¢
principalement de dioxyde de titane et d’alumine ; et plus faiblement de nitrure de titane.
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Figure 78. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ti2p obtenus pour I’alliage Ti6Al4V (TA6V)
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Figure 79. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Nl1s obtenus pour I'alliage Ti6AI4V (TA6V)
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Figure 80. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal A12p obtenus pour l’alliage Ti6Al4V (TA6V)

Enfin, pour le nickel, les pourcentages d’oxygene et de nickel métallique augmentent au
niveau des bourrelets, lorsque le nombre d’impulsions laser augmente tandis que la quantité de
carbone solide diminue. Une partie d’hydroxyde de nickel (II) (Ni(OH).) se transforme donc
en oxyde de nickel (III) (Ni203). En effet, la Figure 81 met en évidence, au niveau des contours
des cavités, une augmentation de 1’aire du pic de la liaison O>— et une diminution de celle du
pic de la liaison OH. Le fond des cavités texturées avec 10 impulsions laser est ainsi composé
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essentiellement d’oxydes de nickel (II) (NiO) et d’oxydes de nickel (II) (Ni2O3) (Figure 82).
Pour 15 impulsions laser, le spectre XPS du signal Ni2p au fond de la cavité ne permet pas une
identification précise des états chimiques. D’autre part, le taux d’oxygene a légérement diminué
par rapport a 10 impulsions laser et le pourcentage de nickel est faible. Toutefois, la quantité
de carbone a fortement augmenté. Ainsi, le fond des impacts texturés avec 15 impulsions laser
semble moins oxyd¢ et affecté par la carburation (cémentation du nickel par le carbone).
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Figure 81. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ols obtenus pour le nickel (Ni200)
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Figure 82. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ni2p obtenus pour le nickel (Ni200)

Ainsi, ces analyses ont permis d’identifier et de quantifier les composés chimiques
présents au niveau des texturations laser pour les trois matériaux étudiés. Le processus de
texturation laser conduit donc a la création d’oxydes, de nitrures ou a 1’enrichissement en
carbone des surfaces. Ces composé€s chimiques, formés en raison de la présence de I’air
ambiant, modifient la chimie de la surface et donc potentiellement sa réactivit¢ avec d’autres
¢léments comme lors de 1’¢laboration d’un revétement. Si ces especes chimiques de surface
s’aveérent problématiques, les traitements de texturation laser pourraient étre menés dans un
environnement controlé, par exemple sous argon ou sous un vide primaire.
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Enfin, toutes ces analyses ont permis de mettre en évidence I’influence de la texturation laser
sur la topographie et la chimie des surfaces. En complément, il semble aussi possible que les
propriétés mécaniques de ces surfaces soient également affectées par le traitement laser. La
partie suivante présente donc les résultats des mesures de contraintes résiduelles réalisées sur
les surfaces texturées a 1’aide de la diffraction des rayons X (DRX) et de la microscopie micro-
ondes (SMM).

3. Analyse des contraintes résiduelles

Afin d’évaluer les contraintes résiduelles, les zones texturées ont été¢ analysées
macroscopiquement par diffraction des rayons X (DRX) et localement par microscopie micro-
ondes (SMM). De plus, des cavités isolées ont pu €tre également étudiées par SMM. Comme
énoncé dans le chapitre 11 §4.3.2, les mesures par DRX permettent en effet une évaluation des
contraintes résiduelles globales des surfaces texturées. Dans ce cas, la surface analysée est un
spot elliptique inférieur & 3 mm? et la profondeur de pénétration moyenne des rayons X est
d’environ 4,15 pm pour le titane et 9,7 um pour le nickel. Ainsi, les mesures par DRX
permettent de déterminer une moyenne des contraintes résiduelles a ’intérieur et a 1’extérieur
des cavités. En revanche, la microscopie micro-ondes fournit des informations plus locales sur
1’état des contraintes résiduelles a différentes profondeurs.

Dans un premier temps, des mesures par DRX ont été réalisées sur des surfaces texturées
de titane (T40) et de nickel (Ni200). Deux séries de mesures effectuées sur les échantillons de
titane et une série de mesures effectuée sur les échantillons de nickel sont présentées. Les zones
texturées analysées sont des matrices de texturation de 2 mm x 2 mm composées de cavités
groupées et espacées d’un pas de 200 um, 100 pm ou 50 um. Les conditions laser appliquées
pour texturer les zones analysées par DRX sont explicitées dans le Tableau 18.

L’effet du traitement laser sur les contraintes résiduelles ainsi que 1’influence du pas entre
les cavités ont pu étre ¢tudiés. Les mesures DRX issues de la série 1 sont présentées Figure 83,
Figure 84 et Figure 85, tandis que les mesures DRX issues de la série 2 sont présentées Figure
86 et Figure 87. La Figure 83 et la Figure 84 montrent 1’évolution des contraintes résiduelles
de zones texturées (fluence laser de 10,5 J.cm ™2 et 10 impulsions laser) pour différentes valeurs
de pas entre les cavités (200 pm, 100 um et 50 um) sur le titane (T40) et le nickel (Ni200). Les
contraintes résiduelles d’une zone non-texturée ont été ajoutées dans les figures, pour ces
données le pas entre les cavités n’a donc pas de signification. Il est a noter en premier lieu que
les zones non-texturées possedent des contraintes résiduelles de compression. En effet, les
surfaces des échantillons ont été préparées en amont du traitement laser par polissage
mécanique et attaque chimique et comportent des contraintes résiduelles initiales homogeénes.
Or, il est connu que le polissage induit des contraintes résiduelles de compression. La présence
de telles contraintes au sein des surfaces non-texturées était donc attendue. Dés lors qu’un
traitement laser est ajouté, il apparait que, quel que soit le matériau, le niveau des contraintes
résiduelles macroscopiques augmente (Figure 83 et Figure 84). Les processus thermiques mis
en jeu lors de la texturation sont probablement a I’origine de cette évolution. Les contraintes
résiduelles augmentent également de maniere quasi lin€aire lorsque le pas entre les cavités
diminue. Toutefois, le niveau de contraintes induit par le traitement laser au sein du titane ou
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du nickel est 1égerement différent. La Figure 85 présente par exemple les contraintes résiduelles
normalisées pour le titane (T40) et le nickel (Ni200) (contraintes résiduelles mesurées dans les
zones texturées soustraites aux contraintes résiduelles obtenues dans une zone non-texturée).
Comme illustré, le nickel présente davantage de contraintes résiduelles aprées le traitement. En
effet, pour des conditions de texturation laser identiques, le niveau de contraintes résiduelles
dans le nickel est environ 1,4 fois plus élevé que dans le titane.

Tableau 18. Caractéristiques des zones texturées (cavités groupées), mesurées par DRX

L. L. Fluence laser Nombre Pas entre les
Matériaux Série de mesures i . . L,
[J.cm™] d’impulsions laser cavités [pum]
Tit 200
nane Série 1 10,5 10 100
Nickel
50
200
4,2 20
50
200
4,2 40
’ 50
200
5,2 10
50
200
52 20
50
200
5,2 40
’ 50
8,4 10 200
. L. 50
Titane Série 2 200
8,4 20
50
200
8,4 40
’ 50
200
11,6 10
50
200
11,6 20
’ 50
11,6 40 200
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Figure 83. Titane(T40) — Evolution des contraintes résiduelles (DRX, série 1) en fonction du pas entre les
cavités groupées, fluence laser de 10,5 J.cm™ et 10 impulsions laser — a) Graphique ; b) Tableau des mesures
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Figure 84. Nickel (Ni200) — Evolution des contraintes résiduelles (DRX, série 1) en fonction du pas entre les
cavités groupées, fluence laser de 10,5 J.cm™ et 10 impulsions laser — a) Graphique ; b) Tableau des mesures
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Figure 85. Comparaison des contraintes résiduelles normalisées de surfaces texturées de titane et de nickel.
Evolution des contraintes résiduelles normalisées (DRX, série 1) en fonction du pas entre les cavités. Cavités
texturées avec une fluence laser de 10,5 J.cm™ et 10 impulsions laser. — a) Graphique ; b) Tableau des mesures

La Figure 86 montre également que des surfaces de titane texturées avec un pas de 50 um
présentent des contraintes résiduelles beaucoup plus élevées que celles texturées avec un pas
de 200 um. Ces résultats mettent en évidence la présence de contraintes résiduelles de traction
au sein des surfaces texturées directement proportionnelles a la densité surfacique de cavités.
Comme observé précédemment, dans le cas de cavités espacées de 50 um, les effets du
traitement laser se chevauchent et créent une surface tres irrégulieére et extrémement rugueuse
(Figure 50). En conséquence, les surfaces dotées de ces cavités générées avec 40 impulsions
laser ou des impulsions de fluence supérieure a 10 J.cm 2, n’ont pas pu étre analysées par DRX
en raison de pics de diffraction trop larges et déformés. La Figure 86 révéele également que les
contraintes résiduelles augmentent avec la fluence laser.
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Figure 86. Titane (T40) — Evolution des contraintes résiduelles (DRX, série 2) en fonction de la fluence, pour
des cavités espacées de 200 nm ou 50 um et générées par 20 ou 40 impulsions laser —
a) Graphique ; b) Tableau des mesures

L’influence du nombre d’impulsions laser, pour différentes fluences laser, est illustré
Figure 87a pour des cavités espacées de 200 pm et Figure 87b pour des cavités espacées de
50 um. Bien que la surface non texturée n’ait pas été mesurée, il est néanmoins évident que les
contraintes résiduelles des surfaces texturées de titane (T40) augmentent avec le nombre
d’impulsions laser. Le traitement laser a introduit ici des contraintes de traction en surface.
Dés 8 J.cm 2, les surfaces texturées avec un pas de 200 pm et au minimum 20 impulsions laser
apparaissent en traction. Avec 1’augmentation de la fluence (29,1 J.cm?), I’état de traction est
constaté des 10 impulsions laser. Bien évidemment, comme expliqué précédemment, pour des
cavités espacées de 50 um, le nombre de mesures est plus limité. Toutefois, il est intéressant de
noter que pour une fluence de 5,2 J.cm 2, les contraintes résiduelles augmentent également avec
le nombre d’impulsions laser. Etonnamment, des texturations produites avec une fluence laser
de 4,2 J.cm? présentent des contraintes résiduelles supérieures a celles obtenues avec une
fluence laser de 5,2 J.cm 2 quel que soit le pas entre les cavités.
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Figure 87. Titane (T40) — Evolution des contraintes résiduelles (DRX, série 2) en fonction du nombre
d’impulsions laser, pour des zones texturées avec différentes fluences (4,2 — 5,2 —8,4— 11,6 et 29,1 J.cm™) —
a) Cavités espacées de 200 um ; a) Cavités espacées de 50 pm

Afin d’estimer ces évolutions de fagon plus précise, des cavités isolées ou groupées
(quatre cavités successives) ont donc été analysées par microscopie micro-ondes (SMM) et
comparées. Une fluence laser de 11,6 J.cm ™2 a été utilisée pour texturer les

Les cavités analysées ont été texturées avec une fluence laser de 11,6 J.cm 2. Les cavités
ainsi créées ont en effet des dimensions compatibles avec les mesures SMM (contraintes liées
aux dimensions de la pointe AFM). L’objectif ici est d’¢tudier si les contraintes résiduelles au
niveau d’une cavité isolée ou d’un arrangement périodique de cavités sont les mémes. Etant
donné les dimensions limitées d’une cavité isolée, seule la SMM permet en effet une telle
comparaison. Comme illustré dans la Figure 88, I’analyse de I’amplitude du parametre Si1 a
mis en évidence une modification de 1’état des contraintes résiduelles. L’influence du nombre
d’impulsions laser a ét¢ étudiée en comparant des cavités générées par 20 et 40 impulsions laser
de fluence 11,6 J.cm 2. Les mesures SMM ont été effectuées selon une direction passant par le
centre des cavités (axe X). La Figure 88 et la Figure 90 montrent les profils de contraintes
résiduelles pour ces différentes cavités. Chaque courbe correspond au niveau de contraintes
résiduelles a une profondeur donnée sous la surface. Les mesures effectuées dans une zone non
texturée de I’échantillon ont été soustraites aux mesures effectuées au travers des texturations.
Ainsi, la ligne de base a 0 dB représente bien le niveau de référence, correspondant au niveau
des contraintes résiduelles initiales présentes dans une région non texturée (contraintes
résiduelles de compression d’apres les précédentes analyses par DRX, Figure 83 et Figure 84).
Une augmentation de 1’amplitude en dB indique une amplification du phénomene de traction
tandis qu’une diminution indique une tendance plutét vers la compression. Le type de
contraintes résiduelles dépend de la position de la pointe AFM par rapport aux cavités et
¢galement de la profondeur sondée résultant de la fréquence d’analyse. En effet, une alternance
de contraintes résiduelles de traction et de compression peut étre observée en dessous des
cavités. Les contraintes résiduelles de traction présentes superficiellement peuvent étre
expliquées par les effets thermiques du traitement laser. Le laser chauffe la matiére et engendre
une expansion thermique locale. En dessous, le matériau tente de retrouver son volume initial,
créant ainsi des contraintes de compression. Les contraintes résiduelles de compression
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observées plus en profondeur pourraient étre dues a ce phénomeéne ou a 1’équilibre global des
contraintes résiduelles. Ainsi, la Figure 88 met par exemple en évidence que les cavités isolées
texturées avec 40 impulsions laser présentent un profil de contraintes plus large que les cavités
i1solées produites avec 20 impulsions laser. Pour les cavités isolées, I’augmentation du nombre
d’impulsions laser a donc induit un élargissement de la zone de contraintes résiduelles et une
légere augmentation de leur intensité. En effet, la zone affectée par les contraintes résiduelles
peut varier de 100 um de diamétre (cavités isolées texturées avec 20 impulsions laser (Figure
88a)) a 200 um de diameétre pour celles obtenues avec 40 impulsions laser (Figure 88b).
Néanmoins, cet état de contraintes résiduelles révélé par SMM semble totalement indépendant
de la géométrie des cavités. En effet, les diameétres des cavités isolées texturées avec 20 et
40 impulsions restent similaires (Figure 56) alors que les résultats SMM sont différents. Pour
la cavité générée avec 40 impulsions laser, le niveau des contraintes résiduelles est globalement
plus élevé. De plus, I’augmentation du nombre d’impulsions laser a affecté¢ les contraintes
résiduelles a proximité du bourrelet (périphérie du trou).
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Figure 88. Evolution de I’amplitude de Si1 au travers d’'une cavité isolée pour six profondeurs de pénétration.
Les cavités sont texturées sur du titane T40 avec une fluence de 11,6 J.cm™2, selon la direction X — a) Cavité
texturée par 20 impulsions laser ; b) Cavité texturée par 40 impulsions laser

Suivant ces mémes conditions énergétiques (fluence laser de 11,6 J.cm 2, 20 ou 40
impulsions laser par cavité), ’impact des cavités voisines a ensuite été analysé avec un pas de
200 um. Malgré le changement d’échantillon et de pointe AFM pour des mesures a quelques
mois d’intervalle, il apparait néanmoins que les états de contraintes (traction ou compression)
restent toujours similaires (Figure 88 et Figure 90). Or, un offset d’environ 0,3 um est constaté
sur les profondeurs. En appliquant un biais de référence sur les profondeurs des cavités isolées,
la comparaison des mesures SMM (cavités isolées vs. cavités groupées) a tout de méme ¢été
possible. Comme représenté Figure 89, la disposition des cavités au sein d’une matrice
d’impacts est représentée, illustrant les quatre premicres cavités mesurées par SMM. La
premicre cavité a trois cavités adjacentes (cavités hachurées bleues), tandis que les deuxiemes,
troisiémes et quatriemes cavités ont respectivement cinq cavités adjacentes.
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Figure 89. Schéma de localisation des cavités groupées analysées par SMM. L’axe X correspond a la « ligne »
de mesures suivie avec le SMM.

Les profils d’amplitude du paramétre Si1 pour ces quatre cavités successives ont donc été
enregistrés (Figure 90). Comme illustré, chaque cavité obtenue avec 20 impulsions présente
une amplitude équivalente (Figure 90a). Dans ce cas, les plages de variation sont trés proches
et le niveau de contraintes résiduelles est similaire a celui constaté pour une cavité isolée. La
région entre les cavités présente des contraintes résiduelles supplémentaires non significatives.
Ainsi, dans ces conditions de traitement, les contraintes résiduelles induites par la texturation
d’une cavité n’apparaissent pas ou sont trés peu influencées par la formation des cavités
adjacentes. En revanche, I’amplitude enregistrée pour des cavités générées apres 40 impulsions
laser apparait trés différente, comme 1I’illustre la Figure 90b. Plus le nombre d’impulsions est
¢leveé, plus les niveaux de contraintes résiduelles sont élevés. Le niveau des contraintes
résiduelles des quatre cavités est relativement homogene, toutefois ce niveau est nettement
supérieur a celui mesuré pour une cavité isolée (Figure 88b et Figure 90b). Pour 40 impulsions,
le niveau des contraintes résiduelles entre les cavités est important. Comme explicité
précédemment pour la cavité isolée texturée avec 40 impulsions laser, les contraintes résiduelles
s’étendent sur au moins 100 um de part et d’autre du centre de la cavité. Ainsi, pour une matrice
de cavités espacées de 200 um, les contraintes résiduelles s’additionnent. Néanmoins, au niveau
des bourrelets et entre les cavités, une inversion de 1’état de contraintes est constatée. En effet,
pour chaque profondeur présentée dans la Figure 90b, les contraintes qui sont de compression
(respectivement de traction) dans la cavité deviennent des contraintes de traction (resp. de
compression) dans les bourrelets et entre les cavités.
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Figure 90. Evolution de I’amplitude de S11 au travers de quatre cavités successives, texturées sur du titane T40
avec une fluence de 11,6 J.cm?, selon la direction X. Affichage pour 6 profondeurs analysées. — a) Cavités
texturées par 20 impulsions laser ; b) Cavités texturées par 40 impulsions laser

Une telle tendance reste identique quelle que soit la profondeur analysée (Figure 91).
L’alternance de 1’état des contraintes résiduelles selon la profondeur est confirmée mais
¢galement selon la position sur 1’échantillon. Présentée différemment, la Figure 92 montre en
effet 1’évolution des contraintes résiduelles en dessous du fond (de 3 a 12 um) des cavités
texturées avec 20 et 40 impulsions laser. Apres 20 impulsions laser, quelle que soit la cavité,
les profils des contraintes résiduelles restent proches (Figure 92a). Toutefois en extréme
surface, aux alentours de 4 a 6 um de profondeur, une légeére amplification des contraintes
résiduelles est constatée pour chaque cavité. Apres 40 impulsions laser (Figure 92b), les profils
des contraintes résiduelles semblent quant a eux plus intenses. L effet cumulatif exercé par les
cavités adjacentes se confirme donc bien et une certaine stabilisation apparait néanmoins a
partir de la cavité #3. Concernant I’influence du nombre d’impulsions laser sur les contraintes
résiduelles en profondeur, la Figure 93 illustre 1’évolution des contraintes résiduelles a 1’échelle
de la cavité #1. Comme attendu, de 3 a 4,5 pm en dessous du fond de la cavité, les amplitudes
apparaissent plus élevées pour 40 impulsions que pour 20 impulsions mais tendent a diminuer
dés 7 um de profondeur jusqu’a s’équilibrer. Evidemment, les contraintes résiduelles
s’atténuent beaucoup plus rapidement des lors que le traitement est réalisé avec un nombre
d’impulsions laser réduit. Ainsi, plus le nombre d’impulsions laser est élevé, plus le niveau
des contraintes résiduelles est élevé et plus I’épaisseur de matiere présentant des
contraintes résiduelles est grande.
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Figure 91. Evolution de I’amplitude de S11 au travers de quatre cavités successives, texturées sur du titane T40

avec une fluence de 11,6 J.cm™?, selon la direction X. Affichage pour 15 profondeurs analysées. — a) Cavités
texturées par 20 impulsions laser ; b) Cavités texturées par 40 impulsions laser
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Figure 92. Evolution de I’amplitude de S;; en dessous du fond des quatre cavités successives, texturées sur du
titane T40 avec une fluence de 11,6 J.cm™. Courbes obtenues avec les amplitudes a 15 profondeurs différentes
(Figure 91). — a) Cavités texturées par 20 impulsions laser ; a) Cavités texturées par 40 impulsions laser
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Figure 93. Evolution de ’amplitude de S| en dessous du fond des cavités #1, texturées sur du titane T40 avec
une fluence de 11,6 J.cm™ et par 20 ou 40 impulsions laser. Courbes obtenues avec les amplitudes a
15 profondeurs différentes (Figure 91)

En comparant les cavités isolées et des cavités groupées #4, la Figure 94 illustre les
amplitudes mesurées a six profondeurs différentes (I’offset de +0,3 um ayant été ajouté aux
profondeurs des cavités isolées pour pouvoir comparer les données). Apres 20 impulsions laser,
il s’avere que les amplitudes des signaux SMM en dessous des cavités (quel que soit leur
environnement) restent similaires sur une profondeur variant de 3 a 4,5 um. Un comportement
individuel a I’échelle de chacune des cavités est a noter. Au-dela de 4,5-5 um, les contraintes
de la cavité isolée tendent quant a elles a s’équilibrer. D’autre part, pour les cavités isolées
qu’elles soient texturées avec 20 ou 40 impulsions laser, le niveau des contraintes résiduelles
en profondeur reste équivalent. A 1’inverse, le niveau des contraintes résiduelles est
significativement plus ¢élevé au fond des cavités groupées générées avec 40 impulsions laser.
Pour ces cavités, les contraintes résiduelles montrent donc un comportement matriciel (effets
cumulatifs induits par la texturation des cavités adjacentes), comme I’illustre la Figure 94.
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Figure 94. Evolution de I’amplitude de S;; en dessous du fond des cavités isolées et des cavités groupées #4,
texturées sur du titane T40 avec une fluence de 11,6 J.cm™? et par 20 ou 40 impulsions laser. Courbes obtenues
avec les amplitudes a 6 profondeurs différentes (Figure 88 et Figure 90).
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Ainsi, la SMM fournit une mesure locale des contraintes résiduelles tandis que la
DRX fournit une évaluation moyenne d’une plus grande zone de surface. La taille du
volume sondé est nettement plus grande pour la DRX que pour la SMM. En profondeur, le
signal se propage sur une profondeur de pénétration moyenne finie caractérisée par la
profondeur de peau, ce qui rend les mesures plus comparables. Les deux techniques diffeérent
essentiellement par la taille de leur spot, de I’ordre du micromeétre pour la DRX et du nanometre
pour la microscopie micro-ondes. Elles sont donc complémentaires, la DRX donnant une
analyse globale de la zone affectée et la SMM une analyse locale. Les moyennes des mesures
SMM de 3,01 a 3,94 um ont été calculées et sont représentées dans la Figure 95. Les cavités
groupées #3 et #4 sont étudiées car leurs contraintes résiduelles sont caractéristiques de la
texturation laser groupée (effet cumulatif induit par les cavités adjacentes). Dés 20 impulsions
laser, la zone entre les cavités apparait en compression pour évoluer vers la traction aprés un
nombre d’impacts plus significatifs (N40). Cependant, quelles que soient les conditions de
traitement (20 ou 40 impulsions laser), dans les cavités et au fond de celles-ci, les contraintes
résiduelles semblent toujours en compression ou le deviennent. Ces contraintes résiduelles de
compression sont potentiellement dues a un équilibrage des contraintes résiduelles dans la
matiere apres I’interaction laser — mati¢re. En généralisant la ligne de mesure SMM a une
surface, la majorité des contraintes résiduelles devraient donc étre en compression apres 20
impulsions laser et en traction apres 40 impulsions laser. En considérant une matrice d’impacts
espacés de 200 um, la surface des cavités est en effet relativement faible par rapport a la surface
entre les cavités (la surface entre les cavités est plus de 10 fois supérieure a la surface
correspondant aux cavités). L’augmentation du nombre d’impulsions laser conduit donc au
développement des contraintes résiduelles de traction. Les données de la Figure 86a révélent
d’ailleurs que les contraintes résiduelles mesurées par DRX augmentent avec le nombre
d’impulsions laser. Les deux techniques, la diffraction par rayons X (DRX) et la microscopie
micro-onde (SMM), conduisent donc a la méme observation concernant la texturation laser :
I’augmentation du nombre d’impulsions laser génere une contrainte résiduelle de traction
en surface. La présence de ces contraintes résiduelles de traction peut étre expliquée par les
mécanismes impliqués au cours du refroidissement et de la solidification du métal apres la
texturation laser. En effet, pendant le refroidissement et la solidification, le matériau liquide se
contracte. Cependant, le matériau solide autour de la zone fondue empéche cette contraction,
générant ainsi des contraintes résiduelles de traction dans la surface.
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Figure 95. Evolution de I’amplitude moyenne entre 3,01 pm et 3,94 um de profondeur pour des cavités
successives texturées avec une fluence laser de 11.6 J.cm™ et 20 ou 40 impulsions laser

Dans le domaine des matériaux, 1’état de la matiére est fondamental pour estimer la tenue en
service des systémes exploités, bruts ou incluant des quelconques traitements. L’¢tat de
contraintes est donc un critére important a connaitre et a maitriser. Etant donné que les
contraintes résiduelles de surface peuvent étre évaluées microscopiquement par SMM et
macroscopiquement par DRX, les conditions optimales de texturation laser peuvent donc étre
recherchées afin d’éviter d’endommager les propriétés mécaniques de la surface. Un post-
traitement peut également étre envisagé pour relaxer les contraintes résiduelles en surface ou
pour introduire des contraintes résiduelles de compression, telles que les techniques de
grenaillage par cavitation (cavitation peening) ou par choc laser (laser shock peening).

4. Conclusion

Les résultats expérimentaux, présentés dans cette section, confirment et prouvent que la
texturation laser induit des effets significatifs dans les surfaces des matériaux métalliques, d’un
point de vue topographique, chimique et mécanique.

La morphologie des cavités isolées et des cavités groupées ont été étudiées et comparées.
Leurs profondeurs présentent des évolutions différentes selon la fluence laser et le nombre
d’impulsions laser utilisés. Globalement, les profondeurs des cavités groupées sont supérieures
aux profondeurs des cavités isolées ; excepté pour des fluences cumulées élevées, ou les
profondeurs des cavités groupées diminuent légérement par recomblement de mati¢re. En
revanche, la texturation laser matricielle n’impacte pas le diamétre des cavités. En effet, le
diameétre des cavités isolées et groupées sont similaires et principalement contrdlés par le
diametre du faisceau laser gaussien. L’analyse de la morphologie des surfaces texturées a
permis de définir des lois de comportement pour 1’évolution des profondeurs et des diametres
des cavités groupées. L’évolution de la fluence seuil d’ablation a été déterminée pour chaque
matériau. Cette fluence caractéristique est significativement plus élevée pour un nombre
d’impulsions laser faible et sature apres 20 impulsions laser pour le titane (T40) et I’alliage
Ti6Al4V (TA6V), ou pour une valeur inférieure pour le nickel (Ni200). Au-dela de la fluence
seuil, la profondeur des cavités augmente rapidement pour se stabiliser avec la fluence laser ou
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le nombre d’impulsions laser. Une loi puissance a méme été proposée pour décrire 1’effet de
seuil et le comportement asymptotique de la profondeur des cavités groupées. D’autre part, le
diameétre des cavités groupées augmente avec la fluence laser selon une loi exponentielle et
montre un comportement asymptotique avec 1’augmentation du nombre d’impulsions laser. Le
volume ablaté (ou volume des cavités texturées) a également été évalué et un modele prédictif
a ¢été défini. Au-dela d’une fluence seuil et d’un nombre d’impulsions seuil, le volume des
cavités évolue linéairement avec la fluence laser (pour un nombre d’impulsions constant) et
linéairement avec le nombre d’impulsions laser (pour une fluence constante). Mais ce volume
évolue fortement suivant la nature des matériaux traités (Ti6Al4V (TA6V) > T40 > nickel) sous
I’influence de la conductivité thermique du matériau. En effet, plus la conductivité thermique
du matériau est faible, plus le volume ablaté est élevé.

Le traitement laser a également modifi¢ la composition chimique des surfaces
métalliques. Dans le cas du titane (T40), le fond des cavités se compose essentiellement de
nitrure de titane dont la quantité augmente avec la fluence laser et le nombre d’impulsions laser.
En périphérie des cavités, dans les bourrelets de matiere et les zones non-texturées, le dioxyde
de titane reste majoritaire. Pour I’alliage Ti6Al14V (TA6V), le fond des cavités est également le
siege de nitruration. Toutefois, la quantité de nitrure de titane n’évolue pas avec la fluence et
semble méme diminuer avec le nombre d’impulsions laser. Les bourrelets des cavités dans le
Ti6Al4V sont composés quant a eux de dioxyde de titane et d’alumine. Enfin, concernant le
nickel, le fond des cavités est principalement composé d’oxydes de nickel (I) et (II1). Toutefois,
lors de I’augmentation du nombre d’impulsions laser, le fond des cavités en nickel reste moins
oxydé¢ et semble étre affecté par la carburation. Les bourrelets autour des cavités sont composés
quant a eux de nickel métallique et d’oxyde de nickel (III).

Enfin d’un point de vue mécanique, les effets de la fluence laser, du nombre d’impulsions
et du pas entre les cavités ont été étudiés a I’aide d’analyses par diffraction des rayons X (DRX)
et par microscopie micro-onde (SMM). Macroscopiquement, I’analyse par DRX des contraintes
résiduelles des surfaces texturées de titane (T40) et de nickel (Ni200) a mis en évidence que la
texturation laser génére des contraintes résiduelles de traction en surface. Les analyses DRX
ont également montré que la diminution du pas entre les cavités induit une augmentation
significative de ’intensité de ces contraintes. Le niveau des contraintes résiduelles augmente a
la fois avec la fluence laser et le nombre d’impulsions laser. Une certaine influence de la nature
méme du matériau est bien évidement relevée puisque pour des conditions de texturation laser
identiques, I’échantillon texturé de nickel présente des contraintes résiduelles plus élevées que
I’échantillon de titane (T40). Plus localement, les analyses par microscopie micro-ondes
(SMM) ont mis en évidence des contraintes résiduelles de compression au fond des cavités. Les
mesures SMM au travers de cavités isolées ont également révélé un élargissement de la zone
des contraintes résiduelles et une légeére augmentation de leur niveau, lors de I’augmentation du
nombre d’impulsions laser. Par conséquent, en augmentant le nombre d’impulsions laser, 1’état
mécanique de la zone adjacente est davantage affecté. L’étude des cavités groupées a montré
d’ailleurs que plus le nombre d’impulsions est €levé, plus le niveau des contraintes résiduelles
est important et plus 1’épaisseur de matiere présentant des contraintes est grande. En dessous
du fond des cavités groupées, les contraintes résiduelles présentent un comportement individuel
pour 20 impulsions laser et un comportement matriciel pour 40 impulsions. Ainsi, il existe des
interactions entre les cavités texturées avec 40 impulsions laser, c’est-a-dire que les contraintes
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résiduelles de chaque cavité sont influencées par les contraintes résiduelles des cavités
adjacentes. Ces surfaces texturées présentent des contraintes résiduelles de traction entre les
cavités et des contraintes résiduelles de compression au fond des cavités. Actuellement, les
mesures SMM ne fournissent pas une évaluation quantitative des contraintes résiduelles mais
donnent des résultats précieux sur 1’état de contraintes en surface et en profondeur avec une
excellente résolution spatiale. Des travaux sont en cours au Laboratoire ICB pour déterminer la
correspondance exacte entre les contraintes résiduelles mesurées par DRX et SMM.

Enfin, afin d’approfondir la compréhension des effets de la texturation par laser sur les
surfaces texturées a 1’échelle nanométrique, des simulations de tir laser ont été réalisées au
moyen de la dynamique moléculaire.
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IV. Simulations numériques de tirs laser par dynamique moléculaire,
sur des surfaces de titane ou de nickel

Parallélement aux travaux expérimentaux, des simulations numériques par dynamique
moléculaire ont ét¢ développées afin d’étudier 1’évolution du comportement des surfaces
métalliques au cours de I’impulsion laser. L’intérét premier de ce modele est de fournir une
description au niveau atomique des phénomenes observés lors d’un tir laser (ou impulsion laser)
dont la caractérisation expérimentale est limitée a ces échelles. La démarche numérique a été
déployée pour deux matériaux purs : le titane et le nickel. Le titane cristallise selon une structure
hexagonale compacte (notée « HCP », Hexagonal Close-Packed, en anglais) tandis que le
nickel cristallise selon une structure cubique a faces centrées (notée « FCC », Face-Centered-
Cubic, en anglais). Ces structures cristallines différentes sont susceptibles de conduire a des
comportements différents dans les simulations de dynamique moléculaire. D’autre part, il a été
constaté expérimentalement que les dimensions des cavités texturées sur le titane (T40) et
I’alliage Ti6Al4V (TA6V) sont trés proches. De ce fait, des simulations sur le titane pur
semblent suffisantes pour comprendre les phénomenes mis en jeu lors d’une impulsion laser
dans les alliages de titane majoritairement alpha tels que le Ti6Al4V (TA6V).

Les principes généraux de la dynamique moléculaire ont été énoncés dans le chapitre I
§4.2. Dans ce chapitre, les deux matériaux mod¢les étudiés (le titane pur et le nickel pur) ainsi
que les simulations de leurs caractéristiques sont tout d’abord présentés. Puis, les modeles
adoptés dans les simulations sont décrits. Ensuite, les résultats issus des simulations sont
détaillés, en particulier le comportement spatial des atomes, 1’évolution de la température et de
la morphologie de la surface au cours de I’impulsion laser et pendant le refroidissement.

1. Simulations préliminaires et description des modéles

Comme énoncé dans le chapitre I, en dynamique moléculaire classique, les atomes sont
décrits comme des particules massiques soumises a des forces interatomiques dérivant d’un
potentiel empirique appelé potentiel interatomique. Les équations de Newton sont ensuite
intégrées numériquement pour chaque atome avec un pas de temps dt. Dans les présents
travaux, le pas de temps utilisé¢ est de 1 fs (simulations préliminaires pour déterminer les
propriétés des matériaux) ou 2 fs (simulations des impulsions laser).

Différents programmes de simulation atomistique (LAMMPS, GROMACS, OpenMM,
TINKER, NAMD, AMBER, etc.) basés sur la dynamique moléculaire sont disponibles. Dans
cette ¢tude, le code « open-source » LAMMPS (Large-scale Atomic/Molecular Massively
Parallel Simulator) a ét¢ employé pour réaliser les simulations. Ce code a été développé au
Sandia National Laboratory (USA) [223]. Il s’agit d’un outil puissant pour la modélisation des
matériaux [224].

La structure d’un script d’entrée, pour exécuter des simulations de dynamique moléculaire dans
LAMMPS, est explicitée ci-dessous :

- Initialisation : définition de la structure cristalline

- Définition du potentiel interatomique
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- Définition du volume et des conditions périodiques
- Affectation des positions et des vitesses initiales
- Définition du pas de temps et du nombre d’itérations

- Calculs de diverses quantités physiques (température, pression, déplacement, etc.) pour
un groupe défini d’atomes

Les grandeurs mesurées dans les simulations ont ét¢ sauvegardées dans des fichiers « dump »
et par défaut dans le fichier « log.lammps ». Ces fichiers de sortie contiennent différentes
grandeurs physiques telles que les propriétés thermodynamiques, structurales et énergétiques
du systeme étudié. Ces données ont ensuite €été post-traitées afin de calculer des valeurs
physiques du systéme d’atomes considéré, tracer des graphiques et visualiser les résultats a
I’aide des logiciels OVITO [225] et de scripts MATLAB [226] développés spécifiquement pour
cette présente étude.

1.1. Simulations préliminaires

Les travaux numériques ont été menés sur deux matériaux modeles, le titane pur et le
nickel pur. A 300 K, le titane a une structure hexagonale compacte (HCP) et le nickel une
structure cristalline cubique a faces centrées (FCC). Les plans et famille de plans cristallins
considérés dans les simulations sont représentés dans la Figure 96 et la Figure 97. Pour le titane,
le potentiel de R.R. Zope et Y. Mishin (2003) développé pour le systéme Ti-Al a été choisi
[227]. Pour le nickel, le potentiel EAM développé en 2009 par G.P. Purja Pun et Y. Mishin
pour décrire le systeme Ni-Al a été utilisé [228]. C’est a travers le potentiel interatomique que
la physique du systéme est fixée.

%

Figure 96. Structure cristalline HCP. Le plan Figure 97. Structure cristalline FCC. Le plan (001)

(0001) est représenté en bleu et les plans est représenté en jaune et le plan (111) en rose
prismatiques (1010) sont représentés en vert

X
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Préalablement aux travaux sur le tir laser, le titane et le nickel ont été analysés. Ainsi, des
simulations appropri¢es ont été réalisées a différentes températures pour déterminer quelques
propriétés physiques et thermodynamiques des matériaux associées aux potentiels EAM
utilisés : paramétres de maille, expansion thermique et température de fusion. De nombreuses
simulations ont été réalisées successivement dans des ensembles spécifiques NVT, NPT et/ou
NVE avec un pas de temps de 1 fs. Pour chaque simulation, une boite, ayant des conditions
périodiques dans les trois directions de I’espace, a été créée et remplie d’atomes disposés selon
un empilement hexagonal compact (HCP) pour le titane ou cubique a face centré (FCC) pour
le nickel.

Le titane se trouve a basse température (T < Tg = 1155 K) sous une forme cristalline
hexagonale compacte (titane alpha). Au-dessus de cette température caractéristique Tp
(température de transus), la structure cristalline du titane devient normalement cubique centré
(titane beta). Or, cette transformation allotropique n’est pas représentée par le potentiel
interatomique utilis¢. Cette limitation du potentiel de R.R. Zope et Y. Mishin (2003) ne permet
donc pas d’observer de transition de phase pour le titane. Contrairement a la physique « réelle »,
les systemes simulés en titane conservent donc jusqu’a la fusion une structure cristalline
hexagonale compacte, de coté ar; et de hauteur cy;. D’autre part, le nickel cristallise selon une
structure cubique a faces centrées de coté ay;. L’évolution des parametres de maille de chaque
matériau en fonction de la température a été calculé en étudiant 1’expansion thermique de leur
structure cristalline. Ainsi, pour chaque matériau considéré, la température d’un systeme
constitu¢ de 20 mailles a été augmentée de 10 K a 3000 K. Pour cela, dans I’ensemble NVT le
systeme a été soumis a une rampe de température de 10 K pendant 50000 pas de temps (soit
50 ps), puis dans le systétme NPT a un pallier isotherme pendant 50000 pas de temps (soit
50 ps). Les différentes grandeurs ont été moyennées dans un ensemble NVE pendant 10000 pas
de temps (soit 10 ps). Ces trois étapes successives ont été répétées 300 fois afin de faire évoluer
la température du systéme de 10 K a 3000 K. A la suite de ces simulations, les dimensions des
systémes ont permis de remonter a la valeur des parameétres de maille pour chaque température
et d’en déduire ’expansion thermique lin€aire. Les paramétres de maille de chaque matériau
ont pu étre exprimeés a 1’aide d’expressions analytiques dépendantes de la température (relations
(46) et (45)). Pour les potentiels interatomiques considérés, les parameétres de maille du titane
(phase alpha) sont donnés par :

ar; (T) = 2,95 +3,38.1076 X T + 9,93 .10 x T2

45
cri(T) =4,68+9,67.107°x T+ 1,81.1072 x T? )
Et le paramétre de maille du nickel par I’expression suivante :
an;(T) =3,52+2,19.107°5x T +9,38.1072 x T? (46)

Les variations des dimensions de la structure cristalline en fonction de la température
permettent de déterminer le coefficient de dilatation thermique a. Pour tous les matériaux
isotropes, ce coefficient est calculé a I’aide de 1’équation :

AL 1

= — X —
=T, AT

(47)
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avec AL [A] la variation d’une longueur de la maille entre 7y et T3, L, [A] la longueur a T, et

AT =T; — T, [K] la variation de la température. La température Ty est la température initiale
du systéme et la température 7; est sa température finale.

Le nickel est un matériau isotrope, tandis que le titane est anisotrope. Pour le titane, I’expansion
thermique dans chacune des directions (selon a et selon c) a été considérée. Toutefois, étant

, . , : . AL . fr e

donné la structure HCP du titane, 1’expansion thermique globale (L—) du titane a été estimée
°%g

en moyennant les expansions thermiques linéaires selon a et c telle que :

(22, =3(6x(2), 62 @

g

AL . . . AL . .
Avec (L—) I’expansion thermique linéaire selon I’axe a et (L—) I’expansion thermique
07a 07 ¢

linéaire selon 1’axe c.
Les expansions thermiques linéaires ont été calculées de la maniére suivante :

- Pour le titane :
AL _ ari(T)—ari,

selon I’axe a : = .avecdar= 2,9528 le parametre de maille ar; a 293 K ;
0 Tig
et selon I’axe ¢ : % = @ , avec ¢y, = 4,7058 le paramétre de maille ¢r; a 293 K.
0 Tip
- Pour le nickel : % = m , avec ay; = 3,5272 le paramétre de maille ay; a 293 K.
0 Nig

AL . . . . .
- du titane et du nickel, issues des simulations,
0

ont été comparées aux valeurs expérimentales proposées par Touloukian [229]. La Figure 98

Les valeurs de 1’expansion thermique linéaire

présente les expansions thermiques linéaires du titane, étant donné que le potentiel utilisé ne
rend pas compte de la transformation allotropique vers 1155 K, les valeurs sont présentées de
300 K a 1150 K. L’expansion thermique globale du titane a été calculée selon 1’équation (48)
pour faciliter la comparaison des valeurs numériques et expérimentales, et est présentée dans la
Figure 99. L’expansion thermique linéaire du nickel est présentée dans la Figure 100. Les
données expérimentales d’expansion thermique sont globalement supérieures aux données
obtenues avec les potentiels EAM. Expérimentalement, les contraintes et les déformations au
sein des matériaux sont calculées a partir des variations de distance entre les atomes (donc des
variations de parametres de maille). Les écarts entre les données numériques et expérimentales
sont non négligeables. En DM, I’analyse des contraintes doit se faire par rapport aux valeurs de
référence calculées ci-dessus.
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Figure 98. Comparaison de I’expansion thermique linéaire pour le titane entre 300 K et 1150 K, résultats issus
des simulations de DM et de travaux expérimentaux [229] — a) Expansion thermique linéaire selon [’axe a ;
b) Expansion thermique linéaire selon [’axe c
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Figure 99. Comparaison de l’expansion thermique Figure 100. Comparaison de l’expansion thermique
globale du titane entre 300 K et 1150 K linéaire pour le nickel entre 300 K a 3000 K,

résultats de DM et expérimentaux [229]

Les températures de fusion des deux métaux purs ont été déterminées a I’aide de la méthode
des deux phases (« Two-phase method »). La méthode des deux phases repose sur une
simulation ou les phases solide et liquide coexistent. Pour les températures inférieures a 7,
nous observons la propagation d’un front de solidification tandis que pour des températures
supérieures a Tf, c’est au contraire un front de fusion qui se propage. La température de fusion
est celle pour laquelle le systéme reste a 1’équilibre, la vitesse de propagation du front est alors
nulle. Concrétement, deux systémes comportant chacun 16000 atomes ont été considérés : un
systéme de dimensions 119,1 x 51,6 x 48,3 A pour le titane (structure HCP) et un systéme de
dimensions 140,8 x 35,2x 35,2 A pour le nickel (structure FCC). Les systémes ont été
thermalisés pendant 1 ns dans I’ensemble NPT. La moiti¢ de chaque systéme a ét¢ maintenue
solide pres de la température de fusion (1700 K pour le titane et 1500 K pour le nickel) alors
que I’autre moitié a été fondue a une température de 3000 K. Apres cette étape de fusion, les
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deux moitiés du systeme sont maintenues a une température constante proche du point de
fusion. Ensuite, la propagation du front a été mesurée pendant 4 ns. Si la phase solide croit, le
systeme est en dessous de la température de fusion (I’inverse pour la croissance de la phase
liquide). Lorsque le front est stationnaire, le systéme se trouve a la température de fusion. En
tracant la vitesse du front en fonction de la température, la température de fusion correspond a
une vitesse de front qui s’annule. Les températures de fusion expérimentales et celles estimées
en utilisant les potentiels EAM sont données dans le Tableau 19.

Tableau 19. Températures de fusion numériques et expérimentales du titane et du nickel

Température de fusion 77 [K]

Matériaux EAM Expérimentale [204]
Titane 1531 1943
Nickel 1710 1713

Pour le titane, la température de fusion numérique est sous-estimée. Cette sous-¢valuation de la
température de fusion du titane a été prise en compte dans I’interprétation des résultats de
simulation. Les températures de fusion évaluées expérimentalement et numériquement sont
similaires dans le cas du nickel.

Le Tableau 20 présente des valeurs de conductivité thermique du titane et du nickel issues
de la littérature, calculées par dynamique moléculaire [230,231] ou mesurées
expérimentalement [232]. Concernant les conductivités thermiques issues de simulations de
DM, les potentiels interatomiques utilisés sont également ceux employés dans cette présente
¢tude. Toutefois, pour le titane, il ne s’agit pas de la conductivité thermique de la structure
cristalline HCP mais des phases métastables FCC [230]. Une transition de phase HCP-FCC
peut en effet se produire lorsque le titane subit une déformation plastique sévere [233,234]. Les
propriétés thermiques de ces deux structures sont légérement différentes mais semblent
présenter le méme ordre de grandeur [235]. Un écart important est constaté entre les
conductivités thermiques expérimentales et de DM. Cette différence vient du fait que le transfert
de I’énergie thermique en DM est uniquement dii au transport des phonons, or dans la réalité
I’énergie thermique est essentiellement transportée par les phonons et les électrons. Dans
I’approche de DM classique, basée sur des potentiels empiriques, la contribution des électrons
n’est pas considérée explicitement, ce qui induit donc une sous-évaluation de la conductivité
thermique.

Tableau 20. Conductivités thermiques numérique et expérimentale pour le titane et le nickel

Conductivité thermique [W.m . K]

Matériaux EAM Expérimentale
. a300K:10,9; a300K:21,9;
Titane . .
al000K:2,9 [230]| al000K:20,7 [232]
) a300K:99; a300K:90,5;
Nickel . .
al000K:6,0 [231]| al000K:71,8 [232]
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1.2. Modéles développés

Des tirs laser ont ensuite ét¢ simulés pour les deux systémes de titane ou de nickel. Les
systemes considérés sont périodiques selon les directions x et y. Deux orientations cristallines
différentes ont été irradiées pour chacun des matériaux : (0001) et (1010) pour le titane, et (001)
et (111) pour le nickel. L espace au-dessus de la surface des systémes est constitué de vide. Les
géométries initiales de deux systémes simulés, c’est-a-dire apres thermalisation a 300 K et
avant les impacts laser, sont représentées dans la Figure 101. Il s’agit de visualisations obtenues
avec le logiciel OVITO [225]. Les atomes sont colorés selon la structure cristalline déterminée
par I’analyse de type Ackland'. Pour la Figure 101, les atomes en bleu correspondent aux
atomes en surface n’ayant pas de voisins au-dessus de la surface, par conséquent leur structure
cristalline n’est pas identifiée. Les caractéristiques des deux systémes visualisés dans ces
figures sont données dans le Tableau 21. Dans ce chapitre, les dimensions sont exprimées en
angstroms (A). L’dngstrom est utilisé dans le code LAMMPS, les équations et les variables sont
donc exprimées avec cette unité.

N

R

Z e Structure cristalline inconnue
Structure cristalline HCP
y ® Structure cristalline FCC

X \____________.__—-

a) b)
Figure 101. Boites de simulation — a) Bloc de titane, ayant une orientation (0001) en surface et
d’épaisseur = 423,31 A ; b) Bloc de nickel, ayant une orientation (001) en surface et d’épaisseur = 211,82 A

! Cette méthode développée par Ackland et Jones [236] distingue les structures BCC, FCC, HCP et inconnue. Elle
repose sur le calcul des angles de liaisons d’un atome central avec ses plus proches voisins.

Dans ce travail, la signification de la couleur des atomes est la suivante :

bleu = structure cristalline inconnue (n° Ackland = 0), cyan = structure cristalline BCC (n°® Ackland = 1),
vert = structure cristalline FCC (n° Ackland = 2), jaune = structure cristalline HCP (n°® Ackland = 3).
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Tableau 21. Caractéristiques des systemes

Titane Nickel

Structure cristalline a 300 K Hexagonale compacte (HCP) | Cubique a faces centrées (FCC)

Orientation perpendiculaire

au faisceau laser (0001) (1010) (001) (111)

Lx=354,49 Lx=353,00 Lx=352,67 Lx=345,60
Ly=358,16 Ly=353,18 Ly=352,67 Ly=349,18
Lz=2800,10 Lz="797,28 L;=458,57 L7;=458,23

Epaisseur du métal [A] 7~4233 z2=4223 z=211,8 z=214,1

Dimension de la boite
de simulation [A]

Nombre d’atomes 3024 000 2969 925 2420 000 2374 400

La dimension des systémes a été validée par simulation. En effet, la hauteur des systémes a été
choisie de facon que les atomes en bas de la boite (valeurs en z faibles) ne soient pas affectés
thermiquement.

Pour I’ensemble des simulations modélisant 1’interaction laser — matiére, le pas de temps
utilisé pour intégrer les équations du mouvement a ¢té fixé a 2 fs. Ces simulations comportent
différentes étapes. Tout d’abord, le systéme est thermalisé a 300 K puis 1’action du faisceau
laser est appliquée au centre de la surface. Cette démarche numérique a été implémentée dans
un script d’entrée LAMMPS. Les caractéristiques de chaque étape et la modélisation du
faisceau laser sont détaillées ci-apres :

e Thermalisation de I’échantillon
- Thermalisation a 300 K dans I’ensemble NPT pendant 200 ps
- Thermalisation a 300 K dans I’ensemble NVT pendant 200 ps

e Suivi de I’évolution du systéme

Tout au long de la simulation, des données telles que la température locale, la structure
cristalline locale (avec une analyse de type Ackland and Jones), la contrainte par atome et
I’énergie par atome (cinétique et potentielle) sont sauvegardées. Tous les 100 pas de temps,
c’est-a-dire toutes les 0,2 ps, la moyenne des 20 dernieres valeurs des données a été calculée
afin d’obtenir des valeurs représentatives de 1’état de la structure.

e Tir laser (ou impulsion laser)
» Définition du faisceau laser

Dans ce mode¢le, la surface du métal est exposée a un laser impulsionnel de profil gaussien. Le
faisceau laser est modélisé par une distribution de puissance gaussienne spatiale (en x et y) et
temporelle (selon t) (Figure 102).

127



IV — Simulations numériques de tirs laser par dynamique moléculaire

P [eVips]
¥ [Angs]

. 50 -100
y [Angs] 100 100 x [Angs] -100 50 0 50 100

x [Angs]

Figure 102. Distribution de puissance spatiale d’un faisceau gaussien

Le processus mis en jeu lors de I'interaction laser — matiére a été considéré comme étant
purement thermique. Lorsque la durée d’impulsion du laser est supérieure au temps de
relaxation €électron-phonon du matériau, I’interaction est purement thermique. Dans cette étude,
la durée d’impulsion du laser est de 5 ps, or les temps de relaxation électron-phonon sont
évalués entre 200 fs et 1 ps pour le nickel [237] ce qui induit que les phénomenes observés sont
purement d’origine thermique. L’effet des impulsions lasers a donc été simulé via un modele
thermique. Ainsi, I’énergie du laser est communiquée aux atomes des blocs de titane ou du
nickel a travers leur énergie cinétique. Le matériau absorbe 1’énergie délivrée par le laser, ce
qui implique une élévation locale de la température. La loi de Beer-Lambert est alors utilisée
pour décrire I’absorption du faisceau laser par les matériaux étudiés. L’intensité du faisceau (en
eV.ps~1.A7?) en fonction de la profondeur d’absorption z est définie par 1’expression
suivante :

1(x,y,z,t) = 1,(1 — R)aexp(—a z) exp <M> exp <(x _ x0)2> exp <(y _ y0)2> (49)

20 207 207

avec I I’intensité incidente, a le coefficient d’absorption, R le coefficient de réflexion du
matériau, ag; et g, définissent respectivement la largeur selon le temps t et le rayon r.

Le coefficient de réflexion R du matériau est considéré nul dans cette étude, c’est-a-dire que
I’énergie du faisceau laser est totalement absorbée par le matériau. Cette hypothese est souvent
appliquée pour les simulations numériques. Dans la loi de Beer-Lambert, le coefficient de
réflexion est un facteur multiplicatif par conséquent le fait de le négliger ne va pas modifier
radicalement les résultats. La profondeur d’absorption correspond a I’inverse du coefficient
d’absorption a. Dans ce travail, la profondeur d’absorption du faisceau pour chaque matériau a
été fixée a 50 A (notée 1/a). Cette valeur est relativement élevée au vu des dimensions des
systémes considérés. Toutefois, cette profondeur a ét¢ délibérément choisie pour contrebalancer
la faible conductivité thermique des matériaux modeles. Cet ajustement a permis d’obtenir une
géométrie de bain de fusion trés proche de celle observée dans les expériences. Dans les
systemes réels étudiés et pour une longueur d’onde de 1064 nm, la profondeur d’absorption a
été estimée a environ 260 A pour le titane (T40) et environ 165 A pour le nickel (Ni200). La
largeur temporelle a mi-hauteur (FWHM) de I’'impulsion laser est égale a 5 ps (notée #,) (Figure
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103). Le maximum de puissance de I’impulsion laser est situé¢ a t, = 10 ps. L’écart-type selon

le temps ¢ est défini par : g, = \/sij (ici oy = 2,123 ps).

P a

Pm ax

72 Pmax +

v

0 t t
Figure 103. Largeur a mi-hauteur ty (FWHM)

et position du maximum ty de 'impulsion laser

Le rayon du faisceau laser HWHM est fixé a 50 A (noté 1y). Ce rayon correspond a la demi-

largeur du faisceau lorsque sa puissance est égale a la moiti¢ de sa puissance maximale. La

largeur selon le rayon 7 est défini par : g, = «/SZQIT (ici o, = 21,23 A). L’intensité incidente Iy

[eV.ps '.A 2] en fonction de la fluence F [eV.A?] s’écrit telle la relation (50) :

Vi

IO:

S ™

Des simulations ont été effectuées pour différentes valeurs de fluence laser variant de
0,5x10*Im2a1,5x10*Jm2, soit de 0,5 J.em 2 a 1,5 J.cm 2. Ces valeurs de fluence ont été
choisies afin de fournir une quantité suffisante de chaleur au systéme.

* Génération d’une ou plusieurs impulsions laser au centre du bloc de métal

Dans le cas d’une seule impulsion laser, celle-ci est focalisée sur la surface du métal. La durée
des simulations d’un tir laser est de 60 ps dans le cas du titane et de 40 ps dans le cas du nickel.
Expérimentalement, les cavités générées sur les surfaces de titane ou de nickel ont été texturées
par plusieurs impulsions laser (au moins cinq impulsions). Les surfaces micro-texturées de
titane « réelles » ont été davantage analysées. Ainsi, des simulations de plusieurs tirs laser ont
été effectuées sur un systeme de titane, afin d’étudier numériquement a 1’échelle atomique le
comportement de la surface soumise a plusieurs impulsions successives. La fréquence du laser
nanoseconde (t = 100 ns) utilisé varie entre 20 kHz et 100 kHz. Les impulsions laser peuvent
donc étre espacées temporellement de 10 a 50 us (soit de 100 T a 500 t). La température en
surface du titane (T40) ou du nickel (Ni200) a été évaluée théoriquement a 1’aide des équations
(20), (21) et (22), lorsque ces matériaux sont soumis a dix impulsions laser de puissance laser
maximale (20 W) et de fréquence minimale (20 kHz). Dans les deux cas, la température de
surface augmente au fur et a mesure des impulsions laser mais se stabilise aprés chaque
impulsion et reste inférieure a la température de fusion des matériaux. Dans les simulations de
DM, la température des systeémes aprés chaque tir laser se stabilise également. Lors de la
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génération d’impulsions laser successives, le lieu de focalisation du faisceau laser a été défini
au fond de la cavité formée par le tir laser précédent. La durée des simulations de # tirs laser
successifs est donc égale a 60n ps pour le titane. Le flux de chaleur modélisé opére seulement
sur les atomes situés en dessous de la surface du bloc de métal, c’est-a-dire que les atomes
¢jectés se situant au-dessus de cette surface ne sont plus affectés par ce flux.

2. Résultats des simulations

2.1. Phénomeénes observés au cours d’un tir laser

Au cours d’un tir laser, différentes phases sont observées. Tout d’abord 1’énergie apportée
par les photons (énergie du faisceau laser) est absorbée en totalité par le systéme. Puis 1’énergie
absorbée est dans la réalité redistribuée dans le matériau par couplage électrons-phonons ce qui
provoque le chauffage du matériau. Comme les électrons ne sont pas considérés en dynamique
moléculaire classique, 1I’échauffement du systéme simulé est li¢ aux vibrations générées par la
mobilité des atomes (émission de phonons). En effet, les atomes les plus proches de la source
de chaleur se mettent a vibrer intensément et communiquent ces vibrations aux atomes voisins
via le réseau. Ces vibrations engendrent la diffusion de chaleur dans le matériau [238]. A I’aide
du logiciel OVITO, les systémes ont été observés toutes les 0,2 ps. La Figure 105 et la Figure
104 illustrent 1’évolution d’un bloc de titane en orientation (0001) et de nickel en orientation
(001) soumis a une impulsion laser de fluence 1,0 J.cm 2. Sur ces figures, une coupe mince
verticale du cristal est représentée, permettant la visualisation des atomes affectés par le
faisceau laser. Différentes fluences laser, variant de 0,5 J.cm 2 a 1,5 J.cm 2, ont été analysées,
ce qui a permis d’étudier I’influence de la fluence sur les dimensions des cavités formées.

Pour les deux matériaux, les mémes phénoménes sont observés. La région du systéme
affectée par le tir laser commence a fondre et un bain liquide se forme. Les atomes de structure
cristalline inconnue correspondent a des atomes fondus. L’étendue spatiale de la zone fondue
augmente pendant la durée de I’impulsion. Si I’intensité du faisceau laser est suffisante, le bain
liquide se vaporise. Une partie de la matiére fondue est éjectée de 1I’échantillon sous différentes
formes : vapeur, gouttelettes liquides et particules solides en raison d’une vaporisation
incomplete. Un mouvement du bain de fusion vers I’extérieur de la cavité est observé, qui
pourrait étre di a la présence d’un gradient de température créé par 1’impulsion laser. Un
gradient de température en surface du systéme induit un gradient de tension de surface opposé
[239]. La matiere fondue s’écoule en direction de la tension superficielle la plus élevée, c’est-
a-dire vers I’extérieur de la cavité. Les simulations ont montré que les atomes quittent le bain
de fusion mais n’ont pas révélé de mouvements de convection établis. Ce mouvement fluide
vers I’extérieur de la cavité aurait pu en effet conduire a la formation de cellule de convection
avec un flux ascendant au centre du bain de fusion et dirigé vers I’extérieur de celui-ci. Ce
phénomene de convection thermocapillaire a I’échelle atomique a notamment été récemment
mis en évidence et détaillé dans le cas d’un bain de fusion nanométrique [239]. Finalement, la
zone fondue se résorbe, en effet les atomes refroidissent et recristallisent. Une cavité
comportant un bourrelet de matiére sur sa périphérie est formée. Des défauts apparaissent
transitoirement pendant la formation de la cavité, ceux-ci disparaissent rapidement. Toutefois,
pour le nickel, quelques défauts ponctuels persistent dans le fond du cratere.
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e Structure cristalline inconnue
Structure cristalline HCP
o Structure cristalline BCC

Figure 104. Evolution d’un bloc de titane (0001) soumis a une impulsion laser de 1,0 J.cm™

o Structure cristalline inconnue
e Structure cristalline FCC

Figure 105. Evolution d’un bloc de nickel (001) soumis a une impulsion laser de 1,0 J.cm
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Lors d’une impulsion laser de 1,0 J.cm2, sur un bloc de titane ou de nickel, la fusion d’une
petite région en surface est observée des 8 ps. Cette région fondue s’étend progressivement en
surface et en profondeur pendant et apres 1I’impulsion laser. L’impulsion laser est maximale au
temps t = 10 ps. Il a été observé que, quelle que soit la fluence laser, la profondeur maximale
de la zone fondue est atteinte a 13 ps pour le nickel et a 16 ps pour le titane. Le nombre
maximum d’atomes fondus est donc atteint plus tardivement dans le cas du titane, ceci pourrait
s’expliquer en raison de sa conductivité thermique plus faible. La Figure 104 et la Figure 105
révelent que des atomes sont €jectés en dehors de la cavité et que des amas d’atomes se forment
parmi les atomes vaporisés. Un phénoméne de panache se développe : une couche d’atomes
fondus forme une structure en V qui dépasse la surface du métal. Cette structure va se disloquer
en amas dans le panache ou s’étaler sur la surface. Au sein du systéme de titane, la structure en
V formée par les atomes fondus est moins étendue et plus compacte qu’au sein du systéme de
nickel. Pour le titane, il y a également moins d’atomes, appartenant a cette zone, qui se disloque
en amas. D’autre part, pour ce matériau, la recristallisation est légérement plus tardive. Pour
I’ensemble des systémes, les atomes commencent a recristalliser au sein des cavités et au niveau
des bourrelets pendant le refroidissement du systéme.

Les caractéristiques d’une sélection spécifique d’atomes ont été suivies en détail au cours
de I’impulsion laser. Etant donné le caractére Gaussien du faisceau laser appliqué au centre de
la surface, la zone fondue est décrite par un paraboloide telle 1’expression suivante :

(x—%x)2+(y—L2—Y)2= ax(z—>b) et z<2zim (51)

ou Ly et Ly correspondent aux dimensions du systéme selon x et y (Tableau 21) ; a et b sont des
variables qui dépendent de la fluence et du matériau, ziim correspond a la hauteur de la surface
de référence (surface supérieure du bloc de métal). L’équation du paraboloide a été définie au
temps pour lequel la zone fondue est maximale. Pour chaque fluence, le paraboloide a donc été
défini a 16 ps pour le titane et a 13 ps pour le nickel. La Figure 106 montre la forme paraboloide
choisie pour un tir laser de 1,0 J.cm 2, dans le cas d’un systéme de titane (0001) et d’un systéme
de nickel (001). Dans cette figure, pour chaque matériau, les trois images du haut correspondent
au systéme simulé en 1’état a trois pas de temps différents. Tandis que, les trois images du bas
correspondent a ces mémes images sur lesquelles les atomes appartenant au paraboloide
sé¢lectionné ont ét€¢ mis en évidence (couleur rouge).
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o Structure cristalline inconnue e Structure cristalline inconnue
Structure cristalline HCP * Yl e, o Structure cristalline FCC

e Atomes du paraboloide

t=16 ps t=150 ps t=0ps t=13ps t=150 ps
a) b)
Figure 106. Paraboloide correspondant a la zone fondue, lors d une impulsion laser de 1,0 J.cm™?, représenté

en rouge. Seule une coupe effectuée au centre de chaque systeme est représentée. — a) Cas du titane (0001),
a =474, b =333 4, ziin = 440 A ; b) Cas du nickel (001), a =42 A, b = 125 4, zjy, = 230 4

t=0ps

Le nombre d’atomes dans le paraboloide en fonction de leur configuration a été mesuré
pour la fluence de 1,0 J.cm 2. L’évolution du nombre d’atomes est présentée Figure 107a pour
le titane (0001) et Figure 107b pour le nickel (001).
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a) b)
Figure 107. Evolution du nombre d’atomes dans le paraboloide sélectionné au cours d’une impulsion laser de
fluence 1,0 J.cm™ — a) Bloc de titane (0001) ; b) Bloc de nickel (001)

Maximumde  Temps [ps]
I'impulsion laser

Au début de la simulation, tous les atomes sont en configuration HCP dans le cas du titane et
en configuration FCC dans le cas du nickel. Quelques atomes solides présentent toutefois une
structure cristalline inconnue, il s’agit des atomes en surface, en contact avec le vide. Ainsi le
nombre d’atomes ayant une structure cristalline inconnue n’est pas strictement nulle au début
de la simulation. D¢s 7 ps, le nombre d’atomes HCP ou FCC commencent a décroitre car les
atomes commencent a passer de 1’état solide a liquide et deviennent des atomes avec une
structure cristalline inconnue. Dans ce cas, les atomes ayant une structure cristalline inconnue
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correspondent a des atomes liquides et donc a de la matic¢re fondue. En effet, quand le nombre
d’atomes augmente, simultanément le nombre d’atomes HCP ou FCC diminue. La Figure 107
confirme que le nombre maximal d’atomes liquides est atteint a 16 ps dans le cas du titane et a
13 ps dans le cas du nickel. En suivant 1’évolution du nombre total d’atomes au sein du
paraboloide, une phase d’¢jection est mise en évidence. A partir de 9 ps, le nombre total
d’atomes commence a diminuer car certains atomes sont ¢jectés de la cavité. Certains atomes
en configuration inconnue restent dans la cavité et forment la zone fondue, tandis que d’autres
sont éjectés en dehors du cratere. Il est intéressant de noter que I’éjection des atomes n’est pas
linéaire, plus particulierement vers 15 ps. Notamment dans le cas du titane, entre 13 et 16 ps,
des atomes semblent retomber au sein de la cavité. L’¢jection des atomes est & nouveau intense
de 16 a 22 ps pour le titane et de 15 a 20 ps pour le nickel. L’étape d’éjection d’atomes se
termine a 22 ps pour le titane et a 20 ps pour le nickel. La solidification démarre a 20 ps pour
le titane et a 18 ps pour le nickel ; et se poursuit au-dela de 25 ps tandis que le nombre d’atomes
dans la cavité reste constant. La fin de la phase de recristallisation, marquée par la stabilisation
du nombre d’atomes HCP ou FCC et de structure cristalline inconnue, est constatée vers 42 ps
dans le cas du titane et vers 35 ps dans le cas du nickel.

L’analyse de I’évolution du nombre d’atomes selon leur configuration cristalline a mis en
évidence les phases d’¢jection et de solidification au cours d’une impulsion laser. De plus, ces
phases se déroulent a des instants différents selon le matériau, bien que I’impulsion laser soit
identique. L’évolution de la température a également été étudiée afin d’étudier plus finement
les processus de fusion et de recristallisation.

2.2. Etude thermique et étude de la cristallisation des atomes

L’analyse thermique donne des éléments précieux sur le déroulement des processus
comme la fusion et la recristallisation. Ces données permettent de mieux comprendre le
développement de la morphologie d’une cavité en fonction de différents parameétres (fluence
laser, caractéristiques du laser, nature du matériau, orientation de la surface). Le champ de
température présent au sein du paraboloide défini par 1’équation (51) a été étudié pour chaque
matériau, deux orientations cristallographiques de la surface (titane (0001) ou (1010), nickel
(001) ou (111)) et pour différentes valeurs de fluence laser. Les autres paramétres de
I’impulsion laser n’ont pas ét¢ modifiés (profondeur d’absorption, largeur a mi-hauteur, etc.).
L’analyse dans un paraboloide permet de prendre en compte les zones affectées par le chauffage
laser. Un champ de température typique en fonction de la profondeur (axe vertical) et du temps
(axe horizontal) est représenté dans la Figure 108. La ligne correspondant a la température de
fusion du matériau est également affichée dans ce type de figure (1531 K pour le titane et
1710 K pour le nickel).
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Figure 108. Champ de température, au sein du paraboloide, associé a I’absorption de chaleur fournie par une
impulsion laser de 1,0 J.cm ™2 sur un bloc de nickel (001). Les isothermes tous les 500 K et de la température de
JSusion (dans ce cas, Tr= 1710 K, ligne de couleur cyan) sont affichés.

Lorsque le laser est assimilé a une source de chaleur délivrée localement et
transitoirement dans le matériau, le phénomene de fusion induit peut étre décrit en trois étapes
(I, II et III). Expérimentalement, ces trois étapes permettent également de caractériser le
phénomene de fusion par un laser nanoseconde [240].

A titre d’illustration, ces différentes ¢tapes sont matérialisées sur la Figure 108 et décrites ci-
dessous :

I) La surface est irradiée par le laser et I’énergie délivrée par le laser est absorbée par le
matériau a partir du temps tswre. En surface, la température s’éléve progressivement
jusqu’a la température de fusion du matériau. La zone fondue s’étend alors en profondeur
jusqu’a une profondeur notée hiops correspondant au maximum de I’impulsion laser a
10 ps.

IT) La zone fondue se développe plus profondément dans le matériau jusqu’a la valeur hmax
correspondant au temps thmax.

IIT) Au-dela de timax, le développement de la zone fondue s’arréte et le systéme commence a
refroidir. Cela correspond au début de la recristallisation. Au temps, tend, toute la zone qui
¢tait fondue s’est solidifiée.

Les différents parametres étudiés sont listés dans le Tableau 22.

Tableau 22. Temps et profondeurs analysés au cours d'une impulsion laser

Grandeurs analysées Signification
tstart [PS] Temps de début de la fusion (Tsurface = Tusion)
hiops [A] Profondeur de la zone fondue a 10 ps (10 ps = max de I’impulsion laser)
humax [A] Profondeur maximale du bain de fusion
thmax [PS] Temps correspondant a la profondeur maximale du bain de fusion
tend [PS] Temps de fin de la fusion (Tsurface = Tusion)
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L’¢évolution des champs de température en fonction de la profondeur et du temps, lorsque
les différents systémes sont soumis a une impulsion laser de fluence 0,7 J.cm 2, est présentée
en Annexe 6 a titre d’exemple. Les temps et les profondeurs caractéristiques ont été déterminés
pour les quatre systémes ¢tudiés soumis a une impulsion laser fluences différentes. Les temps
de début et de fin de la fusion ainsi que la durée de cette phase sont représentés dans la Figure
109. Globalement, lorsque la fluence laser augmente, la fusion commence un peu plus tot et se
termine plus tardivement, pour les différents systemes (Figure 109a,c). Ainsi, la durée de la
phase de fusion (At = tend - tstart) Croit avec 1’augmentation de la fluence laser (Figure 109d),
cette durée est tres liée au temps de fin de fusion. En effet, les temps de début de fusion fluctuent
entre 8,5 ps et 9,9 ps pour le titane et entre 8 ps et 9,1 ps pour le nickel, tandis que les temps de
fin de fusion varient entre 23,3 ps et 29,6 ps pour le titane et entre 21,7 ps et 28 ps pour le
nickel. Pour les deux systémes de titane (orientation (0001) ou (1010)), les temps
caractéristiques sont trés proches. Ainsi, pour ces systémes, I’orientation cristalline influe peu
sur les temps de chauffe et de refroidissement. Expérimentalement, les caractéristiques des
cavités obtenues sur le titane (T40) ou I’alliage Ti6Al4V (TA6V) étaient relativement proches,
ce qui signifie que la texture cristalline et la microstructure ont peu d’impact sur la morphologie
des cavités texturées par laser. Dans le cas du nickel, le syst¢tme dont la surface irradiée est
orientée selon le plan (111) semble davantage affectée par le processus de fusion. En effet, par
rapport au nickel (001), la fusion au sein du nickel (111) dure environ 2 ps de plus pour les
fluences laser étudiées (Figure 109d).

Les profondeurs spécifiques du bain de fusion, hiops et hmax, sont présentées dans la Figure 110.
La profondeur de la zone fondue a 10 ps augmente avec la fluence, car la fusion débute
également plus tot (Figure 110a).

- Dans le cas du titane, la profondeur de la zone fondue a 10 ps augmente davantage pour
un systéme orienté selon un plan (1010) en surface (Figure 110a). Au-dela de 0,9 J.cm 2,
la profondeur maximale du bain de fusion est supérieure pour ce méme systeme alors que
la durée de la phase de fusion At (At = tend - tstart) €St plus faible (Figure 110b et Figure
109d). La chaleur fournie par une impulsion laser de fluence supérieure ou égale a
1,0 J.cm 2 semble donc diffuser plus facilement en profondeur lorsque la surface du bloc
de titane est orientée selon un plan (1010) par rapport a une surface orientée selon un
plan (0001).

- Dans le cas du nickel, les profondeurs de la zone fondue a 10 ps sont légérement
supérieures pour le systéme de nickel (001). Concernant la profondeur maximale hmax du
bain de fusion, son évolution est similaire quelle que soit I’orientation de la surface du
bloc de nickel (Figure 110b). Néanmoins, il est étonnant que ces profondeurs
caractéristiques soient peu influencées par ’orientation cristalline des surfaces, car
comme expliqué précédemment, la durée du bain de fusion est plus longue pour le
systéme (111). La chaleur semble donc se diffuser plus facilement dans le bloc de nickel
ou la surface est orientée selon le plan (001).

Afin d’expliquer ces différences de diffusion de chaleur au sein des systemes ayant des
orientations cristallines différentes, la densité d’atomes a été calculée. Il est connu que I’énergie
de surface est liée a la densité superficielle. Par exemple, pour les métaux FCC, il s’avére que :
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Es(111) < Eg(001) < Eg(110), ou Es désigne 1’énergie de surface. De la méme fagon, la densité
d’atomes peut influencer la conductivité thermique. En effet, plus la densité d’atomes en surface
est faible, alors plus I’énergie absorbée par chaque atome lors du chauffage laser est élevée.
Cela implique que si la densité superficielle est plus faible, alors davantage de chaleur est
susceptible de diffuser a I’intérieur du systéme.

- Ladensité d’atomes de titane en surface est différente selon I’orientation (0001) et (1010).
En effet, la densité d’atomes en surface est de 0,13 atome.A 2 pour le titane (0001) et de
0,08 atome.A 2 pour le titane (1010). En volume, la densité d’atomes pour le titane est
égale a 0,056 atome.A>.

- Dans le cas du nickel, la densité d’atomes en surface différe 1égérement selon 1’orientation
choisie, en effet, elle est de 0,16 atome.A 2 pour le nickel (001) et de 0,18 atome.A 2 pour
le nickel (111). La densité d’atomes en volume pour le nickel est de 0,091 atome.A>.

La densité d’atomes en surface est plus faible pour le titane (1010) et le nickel (001). Ainsi, la
différence de densité d’atomes en surface pourrait expliquer la diffusion de la chaleur plus
efficace au sein de ces systémes. Comme la conductivité thermique du nickel est isotrope, alors
la différence d’énergie de surface a une influence sur la profondeur maximale du bain de fusion,
avec un accroissement pour une fluence supérieure a 1,0 J.cm 2. Dans la littérature, aucun
article portant spécifiquement sur le cas du titane n’a été trouvé. Néanmoins, il existe une étude
sur I’anisotropie de la conductivité thermique du fer HCP soumis a des conditions extrémes
[241]. Dans ce cas, il est observé que la conductivité thermique est 3 - 4 fois plus élevée le long
de I’axe ¢ que le long du plan basal. La conductivité thermique du titane pourrait présenter
¢galement un comportement anisotrope. Cette hypothese pourrait étre explorée.
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Figure 110. Evolution des profondeurs caractéristiques de la zone fondue, au cours d’une impulsion laser de
différente fluence, pour quatre systéemes différents — a) Profondeur de la zone fondue a 10 ps (notée hiops) ;
b) Profondeur maximale du bain de fusion (notée hmax)

Afin d’étudier la vitesse de cristallisation, les atomes de la zone de fusion en dessous de
la surface du matériau ont été analysés. Pour ce faire, I’évolution du nombre d’atomes HCP
pour le titane et FCC pour le nickel a ét¢ étudiée. La vitesse de cristallisation a été évaluée pour
différentes fluences laser. Pour calculer cette vitesse, seuls les atomes de la zone fondue définie
par le paraboloide (51) ont été considérés. Ensuite, un vecteur correspondant au rayon de la
cavité variant de 0 2 80 A, par pas de 5 A, a été défini. Le nombre d’atomes HCP pour le titane
et le nombre d’atomes FCC pour le nickel a été tracé en fonction du rayon de la cavité, a des
intervalles de temps donnés, au cours du refroidissement. La Figure 111 montre 1’évolution du
nombre d’atomes HCP dans le cas du titane (0001) soumis a une impulsion laser de 1,4 J.cm™.
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Figure 111. Profils d’évolution des atomes HCP dans la zone fondue d’un systeme de titane (0001),
a différents instants, au cours du refroidissement aprés un tir laser de 1,4 J.cm™
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Seule la partie située a gauche du maximum de ces profils a été étudiée. Les analyses ont été
effectuées lorsque la cristallisation est significative, ¢’est-a-dire que les premiers instants de la
cristallisation n’ont pas été pris en compte. D’autre part, un nombre d’atomes seuil a été choisi.
Puis dans ces conditions, la valeur du rayon correspondant a la position instantanée du front de
cristallisation a été extraite toutes les 0,2 ps. Par exemple dans la Figure 111, la valeur de 1000
atomes HCP a ¢té sélectionnée et les différentes positions du front ont été extraites (points
noirs). Ensuite, la position du front de cristallisation a été tracée en fonction du temps (Figure
112). Il s’agit de la position radiale du front dans le plan (x,y), par rapport au centre de la surface
du systéme correspondant également au centre de la cavité formée. La position du front avance
progressivement vers 1’intérieur de la cavité. L’évolution de la position du front est tout d’abord
linéaire et montre rapidement un comportement plutdt exponentiel. En effet, le front de
cristallisation ralentit puis s’arréte lorsque I’ensemble des atomes étudiés a recristallisé. La
vitesse de cristallisation a été évaluée a 1’aide d’une approximation linéaire et correspond a la
pente de celle-ci, le ralentissement exponentiel en fin de cristallisation n’a pas été considéré.
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Figure 112. Position du front de cristallisation en fonction du temps, pour un systeme de titane (0001) qui a été
soumis @ une impulsion laser de 1,4 J.cm™. Dans ce cas, la vitesse de cristallisation vaut 4,53 A.ps_l.

Les vitesses de cristallisation ont été déterminées pour le titane (0001) et le nickel (001), a
différentes fluences supérieures a 1,0 J.cm 2 afin que suffisamment d’atomes recristallisent. Les
vitesses de cristallisation évaluées sont représentées dans la Figure 113. Ces vitesses évoluent
peu en fonction de la fluence. En effet, la vitesse de cristallisation dépend des échanges de
chaleur entre le liquide et le solide (diffusion thermique) et de 1’enthalpie de
fusion/solidification, qui sont des propriétés intrinseques a chaque matériau. Les vitesses de
cristallisation du titane (0001) sont plus élevées que celles du nickel (001). En effet, la vitesse
moyenne de cristallisation est de 3,85 A.ps ! pour le titane (0001) et de 2,66 A.ps! pour le
nickel (001). Expérimentalement, 1’enthalpie de solidification du titane est inférieure a celle du
nickel [242,243], ainsi la vitesse de cristallisation du titane devrait donc bien étre supérieure a
celle du nickel. C’est précisément ce que les simulations mettent en évidence.
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Figure 113. Vitesses de cristallisation en fonction de la fluence laser,
pour le titane (0001) et le nickel (001)

Un autre aspect important concerne la formation des cavités qui jouent un role essentiel
dans la structuration de la surface. Dans le chapitre III, nous avons étudié leur structure d’un
point de vue expérimental. Les résultats des simulations sont détaillés dans la section suivante.

2.3. Etude de la morphologie des cavités

Au cours d’une impulsion laser, la température des atomes affectés par le flux de chaleur
augmente et un bain de fusion se forme. Des atomes sont éjectés et une cavité se crée. La
température des atomes diminue progressivement et les atomes fondus encore présents au
niveau de la cavité se solidifient a nouveau. Si la fluence laser est suffisante, la cavité formée
par I’impulsion laser persiste dans le systeme refroidi. Des analyses morphologiques ont été
menées sur les cavités obtenues a la fin des simulations par dynamique moléculaire. Des cavités
générées par une impulsion laser et plusieurs impulsions laser successives ont ét¢ analysées.
Les résultats sont détaillés dans la section suivante.

e Etude des cavités générées par une impulsion laser au sein du titane et du nickel

Pour chaque matériau étudié, la géométrie de la cavité créée par une impulsion laser a été
étudiée en fonction de la fluence laser. Dans le cas du titane, deux orientations
cristallographiques ont été choisies pour la surface soumise au laser : le plan (0001) et un plan
(1010). Dans le cas du nickel, deux orientations cristallographiques de la surface irradiée ont
également été sélectionnées : le plan (001) et le plan (111). Les cavités générées par une seule
impulsion laser, aprés recristallisation compléete, ont été caractérisées. Les caractéristiques
morphologiques suivantes ont été¢ déterminées : profondeur de la cavité, diametre de la cavité
et hauteur du bourrelet de matiere périphérique. La Figure 114 illustre ces trois grandeurs
mesurées. Pour chaque systéme et configuration (Matériau - Orientation de la surface - Fluence
laser), les dimensions des cavités ont ¢t€¢ mesurées a I’aide des fichiers de sortie des simulations
de dynamique moléculaire qui ont été traités via le logiciel OVITO.
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Figure 114. Parameétres morphologiques d’une cavité formée apreés une impulsion laser.

La profondeur et le diamétre de la cavité créée par une impulsion laser, de différentes
fluences, sur le titane ou le nickel sont présentés dans la Figure 115. Les caractéristiques
géométriques mesurées pour les différentes orientations cristallographiques étudiées sont
illustrées dans cette figure. La fluence seuil d’ablation est de ’ordre de 0,5 J.cm 2 pour les
systémes de titane et de 1’ordre de 0,4 J.cm™2 pour les systémes de nickel. Globalement, les
profondeurs et les diametres des cavités augmentent avec la fluence laser. Toutefois,
I’augmentation des dimensions est moins prononcée au-dela de 1,0 J.cm™.

Pour le titane, un comportement asymptotique de la profondeur du cratére en fonction de
la fluence a été observé lorsque la fluence est supérieure a 1,0 J.em™ (Figure 115a). Pour les
cavités formées sur une surface orientée selon le plan (0001), une légeére diminution de la
profondeur est méme constatée au-dela de 1,0 J.cm™. Il se peut que la matiére fondue ne puisse
plus étre ¢jectée a haute fluence en raison de la profondeur de la cavité plus élevée. En effet, le
métal liquide peut rester au fond de la cavité et/ou venir se coller sur les bords de celle-ci lors
de I’¢jection. Le diametre de la cavité quant a lui dépend de la fluence appliquée et de
I’orientation cristallographique de la surface du substrat. En effet, une orientation (0001) en
surface conduit a la formation de cavités de diametre plus petit (Figure 115b). La différence de
densité d’atomes en surface peut étre a 1’origine de cet écart. En effet, la densité d’atomes en
surface est de 0,13 atome.A 2 pour le titane (0001) et de 0,08 atome.A 2 pour le titane (1010).

Pour le nickel, la profondeur et le diamétre augmentent dans une moindre mesure, a partir
d’une fluence de 1,0 J.cm™. D’autre part, dés 1,2 J.cm™, la profondeur du cratére est 1égérement
supérieure pour une surface orientée selon le plan (001) (Figure 115a). Compte tenu de la faible
différence et du caractére isotrope du nickel, il est possible que 1’écart observé soit non
significatif par rapport a I’incertitude de mesure de la profondeur. Les diamétres des cavités
créées sur le nickel (001) ou (111) sont similaires (Figure 115b). Cela peut étre expliqué par
des densités d’atomes en surface proches. En effet, la densité d’atomes en surface est de
0,16 atome.A 2 pour le nickel (001) et de 0,18 atome.A 2 pour le nickel (111).
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Figure 115. Comparaison de I’évolution de la géométrie des cavités créées par une impulsion laser de
différentes fluences, sur les systémes de titane ou de nickel — a) Evolution de la profondeur ; b) Evolution du
diameétre

La Figure 115 permet également de comparer la morphologie des cavités dans les deux
matériaux, obtenues aprés une impulsion laser. Les profondeurs des cavités générées dans le
nickel sont plus importantes. Ce résultat est surprenant et en désaccord avec les analyses
expérimentales. Il est la conséquence des valeurs de conductivité thermique sous-estimées, en
particulier pour le nickel, dans les simulations de DM réalisées (Tableau 20).
Expérimentalement, la conductivité thermique du nickel est plus de trois fois supérieure a celle
du titane. Néanmoins, les potentiels interatomiques utilisés dans ce travail ne traduisent pas la
réalité, car la conductivité thermique du nickel est inférieure a celle du titane. Pour les deux
matériaux, si la fluence laser continue de croitre, la profondeur et le diamétre des cavités ne
devraient pas fortement évoluer. En effet, ces dimensions présentent un comportement
asymptotique. Ces résultats rejoignent les observations expérimentales présentées dans le
chapitre I1I. En effet, les mesures expérimentales des cavités générées dans le titane (T40) ou
le nickel (Ni200) montrent des évolutions similaires.

Le profil gaussien et la loi d’absorption choisis pour modéliser le laser et 1’interaction laser-
matiere imposent une forme caractéristique du cratére (équation (52)). La profondeur de la
cavité suit une loi logarithmique en fonction de la fluence telle I’expression (53) [184] :

F 4In2

I, = & X | (52)
F

z(F) = z5In (—) (53)
Fin

ouzy = i est la profondeur de pénétration dans la loi de Beer-Lambert et F;, la fluence limite

d’ablation.

La Figure 116 présente les comportements prédits par (52) et (53) comparés aux profondeurs
des cavités mesurées dans les simulations.

Dans le cas du titane, les approximations ont été évaluées en considérant les données des
fluences laser supérieures ou égales a 0,6 J.cm 2. Les profondeurs des cavités dans le titane
(1010) et le nickel satisfont bien la loi (53). Les comportements prédits par (52) et (53) sont
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satisfaisants excepté pour le systeme de titane (0001). Ce type de loi (53) ne permet pas de
rendre compte du comportement asymptotique de la profondeur, observé au-dela de 1,0 J.cm 2.
Par ailleurs, la valeur estimée pour z, est de I’ordre de grandeur de la valeur imposée, soit 50 A.

80

70t
sol Systéme 20 [A] Fen [J.cm™?]
= sof Titane (0001) 23,060 1,000
%2 40 Titane (1010) 30,196 1,729
&
£ 30} i Nickel (001) 36,295 1,781
20} o Tmeoon ] Nickel (111) 29,360 1,189
° Titane (1010)
B Nickel (001)
101 B Nickel (111)
: —— Z(F) =z, In(F/Fy)
0 O:S 0;7 0:9 1;1 1:3 1;5
Fluence [J.cm™?]
a) b)

Figure 116. Approximation logarithmique de la profondeur des cavités en fonction de la fluence de l'impulsion
laser pour chaque systéeme — a) Représentation graphique ; b) Paramétres des approximations

Le carré du diamétre de la cavité au niveau de la surface suit €¢galement une loi logarithmique
du fait du profil gaussien de I’impulsion laser [244] :

D?=d?In (i) (54)

Fip

ou d? = 4r¢ avec 1, le rayon de I'impulsion laser (rayon approximé) et F,, la fluence seuil
d’ablation. Les paramétres d et Fy;, sont déterminés par la méthode des moindres carrés.
La Figure 117 illustre les lois logarithmiques décrivant I’évolution des diameétres des cavités au
sein des différents systémes. La valeur évaluée pour r, est en moyenne de 50,38 A. Cette valeur
est bien de 1’ordre de grandeur de la valeur imposée, soit 50 A. Les approximations sont
satisfaisantes pour 1I’ensemble des systémes. Il est intéressant de noter que les fonctions
logarithmiques trouvées pour les deux systemes de nickel sont presque identiques. Concernant
les systemes de titane, les approximations révelent bien une évolution différente du diametre
des cavités selon I’orientation cristalline de la surface.
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Figure 117. Approximation logarithmique du diamétre des cavités en fonction de la fluence de l'impulsion laser
pour chaque systeme — a) Représentation graphique ; b) Parameétres des approximations

Les hauteurs moyennes des bourrelets des cavités formées sont données dans la Figure 118.
Ces hauteurs varient en fonction de la fluence laser et montrent clairement une sensibilité a
I’orientation cristalline de la surface. La hauteur des bourrelets représente environ 18% de la
profondeur de la cavité.
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Figure 118. Evolution de la hauteur moyenne du bourrelet des cavités en fonction de la fluence de I'impulsion
laser, pour les quatre systemes étudiés

e Etude des cavités générées par plusieurs impulsions laser au sein du titane

Au cours du traitement laser expérimental des surfaces, des impulsions laser successives
ont été appliquées sur les surfaces métalliques. Afin de rendre compte de ce procédé dans la
modélisation, plusieurs tirs laser ont été appliqués sur un bloc de titane dont la surface est
orientée selon le plan (0001) avec plusieurs fluences laser, variant entre 0,5 J.cm 2 et 1,5 J.cm 2.
La premicere impulsion laser a été effectuée sur la surface du bloc de titane. Les impulsions laser
suivantes ont ¢été appliquées au fond des cavités générées par le tir laser précédent. Les
impulsions laser ont été appliquées sur une surface refroidie. Les résultats des simulations de
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deux a sept impulsions laser successives ont été étudiés des lors que les simulations impliquant
plus de sept tirs laser successives n’ont fourni aucune donnée intéressante. La modélisation de
I’impulsion laser n’a pas ét¢ modifiée pour I’ensemble des simulations de cette présente étude.
Ainsi, lorsque le diamétre de la cavité est trés inférieur a la profondeur de celle-ci, des atomes
au niveau des flancs verticaux se déplacent vers I’intérieur de la cavité et la referment en
formant un pont de matic¢re. La Figure 119 illustre ce phénomene. Ce type de mécanisme est
également observable expérimentalement. La Figure 120 présente des vues en coupe de deux
cavités laser générées dans un échantillon de titane (T40). La cavité créée par 20 impulsions
laser de fluence 11,6 J.cm™? n’est pas trés profonde et I’intérieur de la cavité semble lisse.
Tandis que la cavité générée par 40 impulsions laser, de méme fluence, est plus profonde et met
en évidence que de la maticre est remontée le long des flancs de la cavité puis s’est dirigée vers
le centre. En effet, du surplus de métal s’est recristallisé a I’intérieur de la cavité a mi-
profondeur.

a) b)
Figure 120. Images électroniques, en mode électrons rétrodiffusés, de cavités vues en coupe obtenues sur
le titane (T40) a I’aide d’impulsions laser de fluence 11,6 J.cm™ — a) Cavité générée avec 20 impulsions laser ;
b) Cavité générée avec 40 impulsions laser

Les simulations de dynamique moléculaire permettent d’observer en détail le comportement
des atomes au cours des différents tirs laser. La séquence d’images de la Figure 121 illustre
I’évolution d’un systéme de titane (0001) au cours de sept impulsions laser successives de
fluence 1,0 J.cm 2.
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- Le 2°™ tir laser crée une zone fondue au fond de la 1°® cavité. L augmentation locale de
la température engendre la fusion des atomes en bordure de la cavité y compris ceux
constituant le bourrelet. Certains atomes sont ¢&jectés et d’autres viennent grossir le
bourrelet. A la fin de la cristallisation (120 ps, fin du 2™ tir laser), un bourrelet nettement
plus épais mais guere plus étalé est observé.

- L’application du 3°™ tir fait fondre a nouveau les atomes dans le fond de la cavité et les
atomes en bordure de la cavité. Les atomes du bourrelet existant sont beaucoup moins
affectés par le flux de chaleur et restent sous forme solide méme si, transitoirement,
I’apparition de défauts (atomes FCC) est constatée. Le cratére ne présente plus la forme
caractéristique d’un paraboloide. De plus, un resserrement du diamétre de la cavité est
constaté pres de la surface du systéme. Des effets de tension de surface interviennent
probablement pendant la recristallisation et induisent un resserrement de la cavité juste
en dessous de la surface [16]. Au fur et a mesure des impulsions laser, de moins en moins
d’atomes sont projetés en dehors de la cavité.

- Au-dela de trois tirs laser, les atomes pres de la surface du systeéme sont de moins en
moins affectés par les tirs laser. En effet, le diametre du faisceau laser FWHM est égal a
100 A tandis que le bourrelet de matiére créé en surface est inscrit dans un anneau de
diamétre intérieur et extérieur respectivement de ’ordre de 90 A et 200 A. Ainsi, les
atomes composant le bourrelet de matiere a I’entrée de la cavité ne sont plus affectés par
le laser (ils ne refondent pas). D’autre part, a partir du 4°™ tir laser, les processus observés
au cours de chaque tir supplémentaire se ressemblent beaucoup. Il est intéressant de noter
que la cavité¢ formée aprés cinq impulsions laser présente des flancs internes plus
verticaux.
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e Structure cristalline inconnue
o Structure cristalline BCC
Etat initial o Structure cristalline FCC
© Structure cristalline HCP
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Figure 121. Evolution d’un bloc de titane (0001) soumis d sept impulsions laser de fluence 1,0 J.cm™

78me tir
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Lors de I’augmentation du nombre de tirs laser, les atomes de structure FCC (atomes en
vert, Figure 121) sont de plus en plus nombreux. Toutefois, la distinction entre une structure
cristalline HCP ou FCC est trés difficile. Deux méthodes de représentation structurale ont été
comparées, une analyse de type Ackland and Jones et une analyse de type CNA (« Common
Neighbor Analysis »). Ces deux méthodes représentent ces atomes soit avec une structure HCP,
soit avec une structure FCC, ils ne peuvent donc pas étre définis tels des défauts. De plus, la
formation de dislocations n’a pas été observée. Il semble qu’apreés chaque tir laser, le systéme
retrouve un état d’équilibre apres refroidissement. Il serait intéressant de mesurer la contrainte
par atome (stress/atom) et de voir comment elle évolue au cours des tirs. Cette mesure est
délicate car elle nécessite une moyennisation locale. Cela devrait faire I’objet d’une étude plus
approfondie pour déceler d’éventuelles contraintes résiduelles.

Les trajectoires des atomes constituant le bourrelet périphérique ainsi que la matiére a
I’intérieur de la cavité ont ét¢ examinées. Apres plusieurs tirs laser, il s’est avéré qu’un bourrelet
de maticre se crée en surface autour de I’entrée de la cavité, 1’étude des trajectoires des atomes
a permis de visualiser la formation de ces bourrelets. Le comportement spatial des atomes
composant le bourrelet de matiére formé en surface aprés le 2°™ tir est présenté dans la Figure
122. Les atomes étudiés sont représentés en couleur magenta et le 2°™ tir se déroule de 60 ps a
120 ps. Les vecteurs déplacements de 60 ps a I’instant t > 60 ps sont également illustrés,
toutefois la lecture de ces vecteurs est particuliere. En effet, pour une meilleure visibilité des
images, 1’origine des vecteurs a été¢ modifi¢e. L ’extrémité de chaque vecteur devrait donc étre
située sur 1I’atome étudié. Ce type de représentation a été utilisé dans la Figure 122 et la Figure
123. La Figure 122 met en évidence un mouvement ascendant des atomes puis vers 1’extérieur
de la cavité. La Figure 123 montre un apercu du mouvement des atomes appartenant au
renflement de matiére créé au cours de la 2°™ impulsion laser. La position des atomes évolue
au fur et a mesure des tirs laser. En effet, les atomes étudiés se situent initialement en profondeur
puis sont décalés de la direction d’application du tir laser. Ces observations mettent en évidence
un mouvement des atomes du substrat vers la surface du systéme et vers I’intérieur de la cavité
formée, au cours des impulsions laser.
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Etat initial — 0 ps Fin du 1 tir — 60 ps

80 ps

o Atomes ¢tudiés — Vecteur déplacement des atomes étudiés, a partir de 60 ps

Figure 122. Evolution spatiale et vecteurs déplacement des atomes de couleur magenta au cours du 2°" tir laser
de fluence 1,0 J.cm™2, sur le titane (0001). Les atomes magenta constituent le bourrelet autour de la cavité
genéré par deux tirs laser.

Etat initial — 0 ps Fin du 1% tir — 60 ps Fin du 2% tir —120 ps

65 ps 75 ps 80 ps
® Atomes étudiés — Vecteur déplacement des atomes étudiés, a partir de 60 ps

Figure 123. Evolution spatiale et vecteurs déplacement des atomes de couleur magenta au cours du 2°" tir laser
de fluence 1,0 J.cm™, sur le titane (0001) Les atomes magenta constituent le renflement de matiére généré par
deux tirs laser.
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Les images de la Figure 124 montrent des cavités vues du dessus pour une sélection de
trois fluences laser. Les bords des cavités sont plus ou moins arrondis, plus ou moins étalés,
avec des excroissances ou des renflements qui s’étalent sur la surface. Les vues en coupe des
mémes cavités sont présentées Figure 126. Les morphologies des cavités, exposées Figure 124,
présentent de fortes similitudes avec les morphologies des cavités texturées expérimentalement.
Les surfaces texturées ont été analysées par profilométrie optique (équipement ALTIMET
« Altisurf 500 »). Une sélection d’images de cavités, texturées sur des échantillons de titane
(T40) ou d’alliage Ti6Al4V (TA6V), est illustrée dans la Figure 125. Globalement, les
observations réalisées par profilométrie optique sont comparables aux vues des systémes
simulés représentées dans la Figure 124. En effet, les évolutions morphologiques des systémes
réels et simulés, en fonction de la fluence laser et du nombre d’impulsions, montrent des
comportements similaires. Les évolutions des systémes simulés par DM sont détaillées ci-apres.

Nombre de tirs laser

Fluence
[J.cm™]

1 tir 2 tirs 3 tirs 4 tirs 5 tirs 6 tirs 7 tirs

0,7

1,0

1,4

B

Figure 124. Vues de dessus des cavités formées dans le titane (0001) a la suite d 'une a sept impulsions laser, de
fluence égale a 0,7 J.cm™, 1,0 J.cm™ ou 1,4 J.cm ™. Chaque image mesure environ 345 x 345 A. La plage de
couleur (de bleu a rouge) correspond a une étendue de 300 A selon ’axe z (selon I’épaisseur du bloc).
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Titane (T40) Alliage Ti6Al4V (TA6V)
N10 N20 N40 z [um] N10 N20 N40 z [pm]

130 130

P 20 20
10 10

0 0

-10 -10

F12 -20 -20
30 -30

-40 -40

-50 -50

F29 -60 -60
=70 -70

-80 -80

a) b)

Figure 125. Caractérisations profilométriques de cavités isolées, générées a I’aide de 10 (N10), 20 (N20) ou
40 (N40) impulsions laser de trois fluences différentes (8,2 (FS8), 11,6 (F12) ou 29,1 J.cm™ (F29)). L’ échelle de
couleur indique la profondeur de la cavité. La taille de chaque image est de 300 um x 300 um. Les dimensions

des cavités (diametre intérieur @ et profondeur p) sont indiquées en pm. — a) Cavités sur un échantillon de
titane (T40) ; b) Cavités sur un échantillon d’alliage Ti6AI4V (TA6V)

Nombre de tirs laser
uen_ie 1 tir 2 tirs 3 tirs 4 tirs 5 tirs 6 tirs 7 tirs
[J.em™]
B 2

0,7

Y L

A/
1,0

______ W

1,4

Structure cristalline HCP @ Structure cristalline inconnue  ® Structure cristalline BCC @ Structure cristalline FCC

Figure 126. Vues en coupe des cavités formées dans le titane (0001) a la suite d’une a sept impulsions laser, de

fluence égale a 0,7 J.cm™, 1,0 J.cm™ ou 1,4 J.cm™2. Pour chaque image, ['épaisseur du métal est de =310 A.

Avec I’augmentation de la fluence laser et du nombre de tirs laser, les cavités semblent
plus profondes. L’évolution du diamétre des cratéres est plus complexe. En effet, 1’évolution
du diameétre en fonction de la fluence laser différe selon le nombre de tirs laser (jusqu’a quatre
tirs laser ou au-dela, le comportement est différent). Dés trois tirs laser, un resserrement des
flancs internes de la cavité est constaté. Par conséquent, pour une méme fluence laser, le
diamétre de la cavité diminue lorsque le nombre de tirs laser augmente.
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L’évolution des profondeurs et des diametres a été approfondie. Les dimensions des cavités ont
été déterminées a I’aide du logiciel OVITO. La Figure 127 présente les profondeurs et les
diameétres des cavités, mesurés au sein des systémes simulés par dynamique moléculaire. Les
données de la Figure 127a montrent qu’au-dela de la fluence seuil, la profondeur des cavités
augmente tout d’abord rapidement en fonction de la fluence laser, puis plus lentement. Pour un
nombre de tirs laser fixe, la profondeur se stabilise a partir de 1,2 J.cm 2. En effet, I’évolution
des profondeurs en fonction de la fluence présente un comportement asymptotique marqueé.
D’autre part, le cratére devient de plus en plus profond en appliquant un nombre croissant
d’impulsions laser. Ces données révelent notamment une augmentation similaire des
profondeurs des cavités apres un tir laser supplémentaire. En effet, la différence entre la
profondeur d’une cavité générée par n tirs laser et la profondeur d’une cavité formée par
n + 1 tirs laser est similaire pour chaque fluence laser ¢tudiée (avec n variant de 2 a 6). Le delta
de profondeur entre chaque tir laser est en moyenne égal a 30 A, cette grandeur semble liée a
la profondeur d’absorption choisie qui a été fixée a 50 A. L’évolution du diamétre du cratére
est quant a elle quasi linéaire en fonction de la fluence, comme le montre la Figure 127b. Le
diameétre diminue légérement pour deux impulsions laser et de maniére plus importante pour
trois impulsions laser. Dés trois tirs laser, les diamétres des cavités en fonction de la fluence
sont analogues quel que soit le nombre de tirs laser appliqués. L’ouverture de la cavité se réduit
apres trois tirs laser. Ce constat corrobore ainsi I’observation faite a partir de la Figure 126. En
effet, la matieére au niveau des flancs intérieurs a la cavité s’est rapprochée radialement, ce qui
induit une diminution du diamétre observé en surface.
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Figure 127. Evolution de la géométrie des cavités dans le titane (0001) en fonction de la fluence laser, pour
différents nombres de tirs laser — a) Evolution de la profondeur ; b) Evolution du diamétre

Précédemment, il a été mis en évidence que 1’évolution de la profondeur des cavités formées
par un tir laser, au sein du systéme de titane (0001), ne suit pas une loi logarithmique (Figure
116). La loi identifiée au cours des travaux expérimentaux permettant de décrire 1’évolution des
profondeurs des cavités texturées en fonction de la fluence laser a été utilisée pour approximer
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une partie des profondeurs des cavités numériques. Pour rappel, cette loi est décrite par
I’équation (40) :
Zy = a (F - Fo)m

ou F désigne la fluence. Les parametres a, F, et m sont ajustés par la méthode des moindres
carrés pour un nombre d’impulsions laser fixe.

Pour un tir laser et jusqu’a cinq tirs, 1’évolution des profondeurs des cavités formées a été
approximée par I’équation (40). Pour six et sept tirs laser, la quantité de données recueillies
n’est pas suffisante pour effectuer une approximation correcte. Ainsi, les approximations de
I’évolution des profondeurs ainsi que celle des diametres ont été réalisées pour les valeurs des
cavités générées apres un a cing tirs laser successifs. La Figure 128 présente ces modeles.
L’évolution des parametres ajustés issus des cing équations est illustrée dans la Figure 129. Le
parametre a suit une régression linéaire qui croit avec le nombre de tirs laser. La fluence seuil
F, ne semble pas varier avec le nombre de tirs laser. Pour le paramétre m, il montre une
évolution exponentielle a partir de deux tirs laser.
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Figure 128. Evolution et approximation de la profondeur des cavités en fonction de la fluence laser pour
différents nombres de tirs laser, cavités obtenues dans le titane (0001) — a) Représentation graphique. Les points
représentent les données issues des simulations et les lignes représentent les approximations ;

b) Tableaux des paramétres ajustés des approximations
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Figure 129. Evolution des parameétres de I’équation (40) modélisant [’évolution de la profondeur des cavités sur
le titane (0001), en fonction du nombre de tirs laser — a) Evolution du paramétre a ;
b) Evolution du parameétre Fy ; c¢) Evolution du paramétre m
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De la méme fagon, I’évolution des diamétres des cavités (de un a cinq tirs laser) a été
approximée par la loi (54) déja déterminée telle que :

D= |d?In (i)

Ftn

ou les parametres d et Fy, sont ajustés par la méthode des moindres carrés.
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Figure 130. Evolution et approximation du diamétre des cavités en fonction de la fluence laser pour différents
nombres de tirs laser, cavités obtenues dans le titane (0001) — a) Représentation graphique. Les points
représentent les données issues des simulations et les lignes représentent les approximations ;

b) Tableaux des parameétres ajustés des approximations

La morphologie des cavités créées, par dynamique moléculaire, au sein d’un systeme d’atomes
de titane dont la surface suit I’orientation cristallographique (0001) a été analysée. L’ influence
de la fluence du tir laser et le nombre de tirs laser a pu étre étudiée. La profondeur des cavités
augmente avec la fluence laser et montre une tendance asymptotique dés 1,2 J.cm 2. A chaque
tir laser supplémentaire, les profondeurs des cavités dans le titane (0001) semblent augmenter
d’une valeur fixe qui est de I’ordre de grandeur de la profondeur d’absorption définie dans le
modele thermique. Le diameétre des cavités augmente avec la fluence. De¢s trois tirs laser, les
évolutions du diametre en fonction de la fluence sont similaires. Ces observations mettent donc
en évidence que le diamétre des cavités est principalement contr6lé par le diamétre du faisceau
laser. Ce résultat a également été constaté avec les analyses expérimentales.

3. Conclusion

Afin de comprendre les phénomeénes physiques induits au cceur des matériaux, en
particulier lors d’interactions avec un faisceau laser, une démarche numérique originale a
I’échelle atomique a ¢été développée. En effet, la dynamique moléculaire a été utilisée pour
simuler des impulsions laser sur des systemes de plusieurs millions d’atomes. Deux matériaux
modeles, le titane pur et le nickel pur, ont été étudiés. Le potentiel EAM développé par R.R.
Zope et Y. Mishin (2003) et le potentiel EAM développé par G.P. Purja Pun et Y. Mishin (2009)
ont été choisis respectivement pour le titane et pour le nickel. Des simulations préliminaires ont
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¢été menées sur ces deux matériaux afin de déterminer leurs caractéristiques physiques. Ainsi,
les expressions des paramétres de maille du titane et du nickel en fonction de la température ont
pu étre déterminés. Pour chaque matériau, 1’expansion thermique linéaire a également été
calculée. A I’aide de la méthode des deux phases, les températures de fusion des deux métaux
purs ont été évaluées.

L’effet des impulsions lasers a ensuite ét¢ modélisé a 1’aide d’un mode¢le thermique. Le
faisceau laser a été représenté par une distribution de puissance gaussienne spatiale et
temporelle. Ainsi, I’énergie du laser a ét¢ communiquée aux atomes des systémes a travers leur
énergie cinétique. L’absorption du faisceau laser par les atomes a ét¢ décrite a 1’aide de la loi
de Beer-Lambert. Dans les simulations, une impulsion laser ayant une largeur a mi-hauteur
(FWHM) de 5 ps, une variance du pic gaussien o, = 21,23 A et une profondeur d’absorption de
50 A, a été considérée et a permis de fournir de la chaleur a un bloc métallique, composé de
plusieurs millions d’atomes. Au cours d’une simulation, I’impulsion laser modélisée est
focalisée sur la surface du bloc de métal. Dans le cas de tirs laser successifs, le flux de chaleur
a été appliqué sur le fond de la cavité précédemment formée. En effet, si la fluence de
I’impulsion laser est suffisante alors une cavité est créée dans le bloc métallique. La cavité
présente rapidement un bourrelet de matiere en surface tout autour de la cavité. Des simulations
d’un tir laser de différentes fluences ont ensuite été réalisées pour différents systémes de titane
et de nickel. Pour chaque matériau, la surface des blocs irradiée par le faisceau laser a été
orientée selon deux orientations cristallographiques différentes. Pour le titane, la surface du
bloc a été orientée selon le plan (0001) ou un plan (1010) ; pour le nickel, selon le plan (001)
ou le plan (111). Puis des simulations avec plusieurs tirs laser ont ét¢ menées sur un systéme
de titane (0001). Ce systeme a été sélection car le titane (T40) a été davantage analysé lors des
travaux expérimentaux. L’évolution des atomes a été étudiée au cours d’une a sept impulsions
laser pour des fluences différentes.

Dans un premier temps, les simulations par dynamique moléculaire ont permis de déceler
les différents mécanismes qui interviennent a 1’échelle nanométrique lors de 1’échauffement
d’un bloc de métal par une impulsion laser. Les processus mis en évidence au cours d’une
impulsion laser sont les suivants : augmentation de la température et fusion en surface,
augmentation de 1’é¢tendue spatiale de la zone fondue, éjection d’atomes dans le panache puis
recristallisation pendant le refroidissement. L’évolution du nombre d’atomes et de leur
température au cours de ces différentes phases identifiées a ét¢ analysée en détail. Il a été
observé que les phases de fusion et de solidification débutent plus rapidement dans le cas du
nickel par rapport au titane. La vitesse de cristallisation au niveau de la région contenant la zone
fondue a été évaluée pour différentes fluences laser. Les vitesses de cristallisation des atomes
de titane sont légerement plus élevées que celles des atomes de nickel. Puis, pour chaque
matériau ¢étudié, la géométrie des cavités générées par une impulsion laser a été étudiée en
fonction de la fluence laser. Globalement, la profondeur et le diametre des cavités augmentent
avec la fluence laser, montrant un léger comportement asymptotique au-dela d’une certaine
fluence (= 1,0 J.cm™2). Dans le cas du titane notamment, la différence de densité d’atomes en
surface entre les deux configurations étudiées ((0001) et (1010)) pourrait induire une différence
de diametre de la cavité. Les cavités obtenues a la suite de un a sept tirs laser, sur un systéme
de titane (0001) ont été étudiées. Toutes les cavités analysées ont révélé un bourrelet de matiére
périphérique. Lors de I’augmentation du nombre d’impulsions laser, la formation d’un
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renflement de matiére au sein de la cavité a été observé. L analyse de la trajectoire des atomes
a permis de mettre en évidence le mouvement des particules le long de la cavité au cours d’un
tir laser. Ce mouvement des atomes, ascendant et vers I’extérieur de la cavité, peut notamment
étre expliqué par le phénomene de capillarité. Puis, les dimensions des cavités créées apres
chaque tir laser (d’un tir a sept tirs) de différentes fluences laser ont été analysées. L’évolution
des profondeurs en fonction de la fluence a révélé un comportement asymptotique des
1,2 J.cm 2. D’autre part, ’augmentation du nombre d’impulsions laser a induit des cavités de
plus en plus profondes. L’évolution du diamétre du cratére s’est avérée quasi linéaire en
fonction de la fluence. D¢s trois tirs laser, il a été mis en évidence que les diamétres des cavités
en fonction de la fluence sont similaires quel que soit le nombre de tirs laser. L’évolution de la
profondeur et du diamétre ont également été approximées et modélisées a 1’aide de fonctions
analytiques.

Enfin, les échelles caractéristiques de la simulation différent nettement de celles des
travaux expérimentaux ou un laser nanoseconde induit la formation de cavités micrométriques.
Il faut supposer une transition d’échelle en considérant des fluences laser et une longueur
d’absorption appropriées aux dimensions nanométriques du systeme simulé. Néanmoins,
d’apres les résultats des simulations, la morphologie des cavités ainsi que leurs dimensions
montrent des tendances d’évolution similaires aux résultats expérimentaux, en fonction de la
fluence laser et du nombre d’impulsions laser. Les phénomeénes observés numériquement au
cours des impulsions laser semblent retranscrire fidélement les processus réels mis en jeu.
Toutefois, les potentiels interatomiques qui fixent les propriétés physico-chimiques des métaux
ont des limitations. Le probléme de la conductivité thermique a notamment été¢ évoqué. Il faut
aussi mentionner le fait que le potentiel utilisé pour le titane n’a pas permis de simuler sa
transformation allotropique (a 2 ).
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V. Conclusion générale

A travers ce travail de recherche, la texturation de surface par laser et les effets que cette
technique peut induire sur et au sein des surfaces texturées ont ¢té étudiés afin de mieux
comprendre !’interaction laser — matiére dans les métaux. Les travaux de recherche ont été
réalisés sur différents métaux, le titane (T40), 1’alliage Ti6Al4V (TA6V) et le nickel (Ni200) et
ont ét¢ analysés a la fois expérimentalement et numériquement par dynamique moléculaire.
Un laser a fibre, délivrant des impulsions de durée 100 ns et de longueur d’onde 1064 nm, a été
utilisé pour texturer les surfaces des échantillons étudiés. L’interaction entre le faisceau laser et
la matiére est donc un processus thermique qui modifie indéniablement les propriétés des
surfaces. En effet, le rayonnement laser est absorbé par la matiere, puis la fusion, I’évaporation
et I’¢jection de matiere apparaissent lorsque 1’énergie du rayonnement est suffisante. L objet
de ce travail de recherche est d’analyser et de caractériser les effets induits par la texturation
laser. Pour ce faire, différentes techniques expérimentales et une démarche numérique ont été
mis en ceuvre dans ce travail.

I1 a été mis en évidence que la technique de texturation par laser induit des changements
sur la morphologie des surfaces texturées. En comparant les différents types de cavités, il a été
observé par exemple que les profondeurs des cavités groupées (texturation de surface) sont
globalement supérieures aux profondeurs des cavités isolées. A 1’inverse, les diamétres des
cavités ne semblent pas affectés par I’environnement (cavités isolées ou groupées en matrice),
ce qui laisse sous-entendre que cette grandeur est principalement contrélée par le diametre du
faisceau laser plutot que par les paramétres de texturation. L’analyse approfondie de la
morphologie des cavités groupées (matrice de cavités) a également conduit a la définition de
lois de comportement. Une loi puissance a permis de décrire par exemple 1’effet de seuil et le
comportement asymptotique de la profondeur en fonction de la fluence laser et du nombre
d’impulsions laser. L’évolution du diamétre des cavités a ét¢ modélisée quant a elle selon une
loi exponentielle soulignant une tendance asymptotique avec l’augmentation du nombre
d’impulsions laser. Enfin, le volume ablaté a pu étre estimé. Le modéle défini a révélé qu’au-
dela d’une fluence seuil et d’un nombre d’impulsions seuil, le volume ablaté évolue
linéairement avec la fluence laser (pour un nombre d’impulsions constant) et avec le nombre
d’impulsions laser (pour une fluence laser constante). L’analyse de la morphologie des surfaces
a ainsi permis d’appréhender I’évolution des dimensions des cavités texturées en fonction de la
stratégie de traitement (nombre d’impulsions laser, fluence laser, motifs de texturations (cavité
isolées ou groupées)) et du matériau, et de souligner I’importante de ces paramétres dans le
processus de traitement, étant donné leurs effets sur la morphologie des cavités. Enfin, les
micrographies ont également mis en exergue une colorisation des surfaces au niveau des
textures, signe d’évolutions chimiques en surface.

Afin d’étudier ces changements, la chimie de I’extréme surface des cavités a été
caractérisée par spectroscopie XPS. Ces analyses chimiques ont mis en évidence que la
composition chimique évoluait au sein méme des microstructures. En effet, le fond des cavités
et les bourrelets de matiere périphérique se sont révélés étre de nature chimique différente. Dans
le cas du titane (T40) et de I’alliage Ti6Al4V (TA6V), le fond des cavités est composé de nitrure
de titane et en périphérie, le dioxyde de titane prédomine. Pour I’alliage Ti6A14V, les bourrelets
périphériques révelent également la présence d’alumine. Concernant le nickel, le fond des
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cavités est principalement composé d’oxydes de nickel (II) et (III), quant aux bourrelets des
cavités, ils sont constitués de nickel métallique et d’oxyde de nickel (III). La texturation par
laser induit donc des effets sur la composition chimique des surfaces qui doivent étre connus
pour assurer la compatibilité chimique du futur revétement avec la surface texturée par laser et
donc son adhérence optimale.

L’¢état mécanique des surfaces a également été analysé afin d’appréhender les éventuels
effets induits par la texturation laser. Ces analyses ont été réalisées a I’aide de deux techniques
complémentaires qui permettent d’étudier les contraintes résiduelles — macroscopiquement au
moyen de la diffraction par rayons X et plus localement via une nouvelle technique, développée
au laboratoire ICB, la microscopie micro-ondes (SMM).

L’analyse par diffraction des rayons X (DRX) des contraintes résiduelles des surfaces texturées
de titane (T40) et de nickel (Ni200) a mis en évidence que la texturation laser génére des
contraintes résiduelles de traction en surface. Le niveau de ces contraintes moyennes augmente
a la fois avec la fluence laser, le nombre d’impulsions laser et la diminution du pas entre les
cavités. Plus localement, grace a la microscopie micro-ondes (SMM), ces résultats ont pu étre
approfondis sur le titane et il a ét€ mis en évidence que les contraintes résiduelles évoluent au
travers des textures. Les zones entre les cavités présentent des contraintes de traction alors que
le fond des cavités présente des contraintes de compression. Les mesures SMM ont également
permis de montrer que ’augmentation du nombre d’impulsions laser engendre (i) un
¢largissement de la région comportant des contraintes résiduelles, (ii) une élévation du niveau
des contraintes résiduelles et (iii) une augmentation de 1’épaisseur de maticre affectée
présentant des contraintes résiduelles. Ainsi, des interactions entre les contraintes résiduelles,
induites par chacune des cavités, peuvent apparaitre a 1’échelle globale de la surface des lors
que le pas entre les cavités diminue. Les résultats obtenus sur le titane grace a 1’analyse par
microscopie micro-onde et par diffraction par rayons X montrent que la texturation laser
caractérisée dans cette présente ¢tude induit des contraintes résiduelles de traction sur quelques
micrométres. Toutefois, ce type de contraintes résiduelles peut étre limitant car elles sont
généralement a l’origine de fissures en surface. Une maitrise de ces propriétés est donc
nécessaire pour anticiper tout traitement ou tenue en service. Un post-traitement peut méme
étre envisagé tel que le grenaillage de précontrainte par ondes de choc afin de transformer les
contraintes résiduelles de traction induites par la texturation laser en contraintes résiduelles de
compression. Il est important néanmoins de souligner que la microscopie micro-ondes (SMM)
a apporté des résultats inédits et trés intéressants sur 1’état mécanique des surfaces texturées.
Cette méthode a permis en effet de qualifier les contraintes résiduelles induites par la texturation
laser en extréme surface des matériaux (en particulier le titane) et de montrer I’importance du
nombre d’impulsions laser sur le profil des contraintes.

Dans la perspective de cette présente étude sur la texturation laser, d’autres paramétres sont
encore a explorer a I’aide de la microscopie micro-ondes, notamment 1’étude des effets de la
fluence laser sur les contraintes résiduelles et I’application a d’autres matériaux. Cependant,
une des limites de la SMM releéve de la nécessité d’utiliser des matériaux qui peuvent étre
pénétrés par les micro-ondes. Par exemple, dans le cas présent, la fréquence des ondes
employées n’a pas permis d’analyser le nickel en raison de sa perméabilité magnétique trop
¢levée. Le développement en cours sur la SMM est prometteur et permettra d’évaluer de fagon
quantitative ces contraintes afin de mieux les caractériser.

159



V — Conclusion générale

Afin d’aller plus loin dans I’analyse et comprendre les effets de la texturation par laser
sur les surfaces texturées a 1’échelle nanométrique, 1’interaction laser — matiére a été étudiée
numériquement au moyen de la dynamique moléculaire. L’effet des impulsions laser a été
modélisé a I’aide d’un modele thermique. Des simulations d’une impulsion laser sur différents
systémes en titane et en nickel ont permis de mettre en évidence les différents mécanismes qui
interviennent a 1’échelle nanométrique. L’¢étude de la profondeur et du diamétre des cavités
formées a permis de définir des lois d’évolution en fonction de la fluence laser et du nombre
d’impulsions laser :

- D’évolution des profondeurs des cavités a révélé un comportement asymptotique au-dela
d’une certaine fluence laser a la fois pour le titane et le nickel ;

- I’évolution du diamétre a montré une variation quasi linéaire en fonction de la fluence et
un comportement asymptotique marqué des trois impulsions laser pour le titane.

L’¢étude des atomes constituant les bourrelets de matiére autour des cavités a révélé que ces
bourrelets résultent d’un mouvement ascendant des atomes produit par I’impulsion laser.

Ce mode¢le original a fourni des ¢léments intéressants permettant d’enrichir la compréhension
de Deffet de la texturation laser sur les surfaces, toutefois il présente quelques limites qui
ouvrent des voies d’amélioration. Par exemple, le panache induit par le laser ainsi que ses effets
n’ont pas pu €tre ¢tudiés en raison de la non prise en compte de I’environnement (gaz ambiant).
La résorption des contraintes résiduelles au cours des simulations menées a été aussi un élément
limitant qui n’a pas permis d’analyser les contraintes résiduelles induites par le faisceau laser.
Dans cette perspective d’optimisation du modele de dynamique moléculaire, 1’é¢tude de
systémes plus complexes formés non plus d’un cristal parfait mais de plusieurs grains
désorientés est a développer pour comprendre le réle des joints de grain dans le développement
des contraintes résiduelles lors de la texturation laser. L’action du faisceau laser pourrait
engendrer le grossissement des grains et/ou la résorption partielle des défauts, et par conséquent
I’apparition de contraintes résiduelles persistantes dans le systéme texturé refroidi.

Au terme de ces travaux, de nouvelles perspectives de recherche pourraient étre
entreprises pour enrichir la compréhension de la texturation laser et ses effets sur les surfaces.
D’un point de vue expérimental, des analyses par la méthode de diffraction d’¢lectrons
rétrodiffusés (EBSD) pourraient étre menées pour tracer les cartographies des orientations
cristallines des zones recristallisées au sein des cavités générées par laser. L’état microstructural
des cavités pourrait également étre examiné par microdiffraction Laue. Cette technique,
possible grace au rayonnement synchrotron, fournirait aussi des informations précieuses sur
I’état mécanique du matériau au niveau des impacts laser. La comparaison des résultats de
microdiffraction Laue et de microscopie micro-ondes permettrait un étalonnage précis de ce
dernier et ainsi améliorerait I’interprétation quantitative des résultats de SMM. Dans le but de
compléter 1I’approche numérique, le développement de modeles multi-échelles peut étre aussi
une orientation prometteuse pour suivre I’évolution des paramétres a des échelles
caractéristiques des conditions expérimentales. Aujourd’hui, I’¢re de I’informatique exascale
offre des opportunités sans précédent pour modéliser des matériaux complexes et étendre les
échelles de temps et/ou de longueurs des simulations par dynamique moléculaire. Les
simulations a 1’échelle atomique seront donc de plus en plus réalistes.
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Annexe 1 : Principaux lasers industriels

Tableau 23. Caractéristiques et applications des principaux lasers industriels [245-247]
(IR : infrarouge, UV : ultraviolet)

A exciméres

et halogénes (ArF,
KrF, XeCl ou XeF)

2 atomes

(193 nm, 248 nm,
308 nm, 351 nm)

Nettoyage, décapage et
préparation de surface

de 1074 10% en
créte

dizaines a qqs. centaines
de nanosecondes)

Type de - . Particules | Longueur e . . . e .
yp Milieu actif . s g Utilisation Puissance | Mode d’émission Remarque
laser excitables d’onde

Laser a milieu actif semi-conducteur (Laser a diodes)
Lecteurs graveurs de CD/DVD,
Rouge (780 nm) lecteur de code-barres, quelques mW | Continu ou impulsionnel
. , imprimantes laser
Semi-conducteur Electrons-
Diodes laser (GaAs, GaAlAs, trous IR
GalnAsP) (1300 nm, Télécommunications dizaines de mW | Continu ou impulsionnel via fibres optiques
1550 nm)
Rouge — IR Pompage des lasers a solide dizaines de W | Continu ou impulsionnel
Laser a milieu actif gazeux
Alignement, guidage d’outil,
. ) . ) Atomes de lecteur de code-barres et 10 mW Continu
Hélium - néon | Gaz hélium - néon néon Rouge (633 nm) enregistrement vidéo
Spectacles quelques W Continu
UV (364 nm) — .
Meéd spectacl
Argon Gaz d’argon Tons argon bleu (488 nm) — caecine, spectacles, quelques W Continu
photogravure
vert (514 nm)
Krypton Gaz de krypton Ions krypton Rouge (647 nm) m?c}j'zcl;:l:cg:;?i:lse;:::z::l’es jusqu’a 300 mW Continu
Mélange de gaz rares |Groupement de uv Impulsionnel (qgs.

Mélange gazeux

Chirurgie interne et externe

jusqu'a 30 W

Continu ou impulsionnel

Puissance en fonction des
applications

Molécules d IR (10600
CO: azote-hélium-dioxyde © ecc(u) es de ( nm)
23 . . .
de carbone Découpe, soud'u?e, gravure des jusqu’a 50 kKW | Continu ou impulsionnel Pulssan?? en fonction de
matériaux I’épaisseur
Laser a milieu actif solide
L jusqu’a . . . Puissance en fonction des
Chirurgie interne et externe Continu ou impulsionnel -
quelques W applications
Grenat d’aluminium et Découpage, soudage des . . . . .

squ’a 50 kW | Cont it 1

Nd - YAG yttrium (YAG) dopé Tons Nd IR (1064 nm) matériaux Jusqu'a ontintt ou impulsionne
au néodyme (Nd) Puissance en fonction de

Nettoyage, décapage et 1072 10% en di lrppulflonnel (qu: I"épaisseur
préparation de surface créte iZaines 4 qqs. centaines
de nanosecondes)
[ O EEE = Tend a remplacer les
A fibre avec des ions de terres | Ions dopants (1064 nm, Marquage 10 mW a 50 kW | Continu ou impulsionnel lasers N de AG i
rares (Yb ou Er) 1550 nm) o
OPO
;:i:c.:lc::::; Cristal non linéaire Tons Accordable quelques W Impulsionnel
Optiques)
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2.

Tableau 24. Caractéristiques de différentes méthodes de mesure des contraintes résiduelles [146—149]
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3. Annexe 3 : Datasheet des matériaux étudiés

3.1. Titane (T40, Ti Grade 2)

Datasheet disponible en ligne :
https://www.timet.com/documents/datasheets/cp-grades/timetal-50a.pdf

Page 1/2

ER: T

TIMETAL 50A

COMMERCIALLY PURE TITANIUM

TIMETAL 50A is equivalent to ASTM Grade 2. It is the “workhorse™ for industrial applications, having a guaranteed
minimum 0.2% yield strength of 40 ksi (275 MPa) and good ductility and formability . TIMETAL 50A is used extensively
for sea water piping, reactor vessels and heat exchangers throughout the CPI, Petrochemical, Oil & Gas and Naval/Marine
markets. It also is ASME approved, has good impact properties at low temperatures, and has excellent resistance to erosion
and corrosion by seawater and marine atmospheres.

TIM ETAL 50A is typically used in continuous service up to 800°F (425°C) and in intermittent service up to 1000°F (540°C).
In addition TIMETAL 50A can be easily welded, machined, cold worked, hot worked, and cast.

Table 1 Tabhle 2
Lmn—rﬂmld
Maximum English g
Oxygen 025 Density 0.1631bin” 451gem?
Nitrogen 0.03 Beta Transus 1680°F 215°C
Carbon 0.08 Thermal Conductivity 12.60Btu hr 'ft " °F" 21.79Wm 'K’
Iron 0.30 Electrical Resistivity 21 p2ein 0.53 pQem
Hydrogen* 0.015 Magnetic Permeability Nonmagnetic
Residual Elements, each 0.10 Mean Coefficient of Thermal Expansion
Residual Elements, total 0.40 68-212°F (20-100°C) 4.8x10%nin" °F" 86x10°mm™ °C
Titanium Remainder 68-572°F (20-300°C) 5.3x 10%in in"" °F" 95x10¢mm™ °C"
68-932°F (20-500°C) 5.4%10%in in”" °F" 9.7x10°mm" °C’
* Hydrogen content depends on product form.
Elastic Modulus* 15.2-17.4 Msi 105-120 GPa

* Typical values at reom temperature of about 68-78°F (20-25°C)

Table 3
Anneal Sress Relieve
\ 1290°F (700°C) 1 hour / Air Cool 932°F (500°C) 30 mins / Air Cool \
Table 4
uTs 0.2% YS Hongation Reduction in Area Bend
ksi (MPa) ksi (MPa) % % Radius
‘ 70 (485) 50 (345) 28 57 25T ‘
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Table 5

| ROTATING BEND

Ultimate Fatigue Limit
Tensile Strength 10° Cycles Fatigue

Condition ks (MPa) ksi (MPa) Ratio
[ smooth, K, =1 60 (417) +34 (232) 0.56 \
| Notched, K, =3 60 (417) +22 (154) 0.37 |
Table 6

0.2% Ultimate

Test Yield Qrength  Tensile Srength Hongation

Temperature ks (MPa) ks (MPa) %

212°F (100°C) 37 (256) 56 (383) 31

392°F (200°C) 28 (192) 41 (280) 37

572°F (300°C) 18 (127) 33(229) 43

752°F (400°C) 13 (92) 27 (186) 38

842°F (450°C) 11 (74) 26 (178) 34

C R

The data and other information contained her ein are
derived from a variety of sour ces which TIMET believes
are reliable. Because it is not possible to anticipate specific
uses and operating conditions, TIMET ur ges you to
consult with our technical service personnel on your
particular applications.

For more information, please contact the TIMET
Sales Office/Service Center nearest you, TIMET's

Technical Laboratories or TIMET's Website @
www.timet.com

NORTH AMERICA

Hartford, CT 860-627-7051

Toronto, OH 740-537-5600

St. Louis, MO 800-753-1550

Dallas, TX 817-329-5035

Tustin, CA 714-573-1000
EUROPE

44-121-356-1155
33-4-79-89-73-73
49-211-230-880

Birmingham, England
Savoie, France
Diisseldorf, Germany

TECHNICAL SUPPORT
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3.2. Alliage Ti6Al4V (TA6V, Ti Grade 5)

Datasheet disponible en ligne :

https://www.timet.com/documents/datasheets/alpha-and-beta-alloys/timetal-6-4.pdf

Page 1/2

Ti-6A1-4V, Ti-6AIl-4V ELI & Ti-6Al-4V-.1Ru

TIMETAL® 6-4, 6-4 ELI & 6-4-.1RuU

MEDIUM TO HIGH STRENGTH GENERAL-PURPOSE ALLOYS

TIM ETAL 6-4 is a general-purpose alpha-beta alloy in widespread use. It contains a favorable balance of properties with
moderately high tensile strength, good fatigue strength, with intermediate fracture toughness. Reasonable properties are
retained up to about 350°C (660°F). Most properties are affected by the microstructure, which is determined by the thermo-
mechanical history. This alloy is hardenable in sections up to 1.0" thick and is weldable by various methods pr ovided the joint
areais clean before welding. In most of the welding methods, an inert gas or vacuum envir onment is required during welding.
TIMETAL 6-4 alloy is highly resistant to general corrosion in sea water. This alloy is offered in several variants. The ELI (ASTM
Grade 23) variant is available for fracture critical applications. The 0.1Ru ELI variant (ASTM Grade 29) of this alloy is avail able
for enhanced corrosion resistance. TIMETAL 6-4 alloy and its variants has been used in air -frames, jet engine & rocket
components, pressure vessels, fasteners, prosthetic implants, geothermal-well casings, automotive components and sports
equipment. This alloy is available in most common pr oduct forms including billet, bar, wire, plate, and sheet.

TABLE 1 FIGURE 1
TIMETAL 64 TIMETAL 6-4 £/ TIMETAL 6-4-.1Ru T AL N S LRSS TR EN GTHS S
ASTM Grade 5 ASTM Grade 23 ASTM Grade 29
Mil 9047 AMS 4981 TEMPERATURE °F
Min. Max.  Min. Max.  Min. Max oo ——p— T &7 %7 W oo
Aluminum 5.5 6.75 5.5 6.5 525, 6.5 200 =134
Vanadium 35 4.5 3.5 4.5 3.5 4.5 o - 120 _
Nitrogen = 0.05 = 0.03 = 0.03 3 800 AT =
Carbon — 0.08 — 0.08 — 0.08 £ o sthanet Lo
Oxygen — 0.20 — 0.13 — 0.13 z de Z
iron — 040 — 025 — 025 & &0 g E
Hydrogen = 0.015 = 00125  — 0.015 P STRENGTH 1= »
Ruthenium — — — — 0.08  0.14 17"
Resid. Elements, ea. — 0.1 — 0.1 — 0.1 400 &
a 100 200 300 400 500 600
Resid. Elements, tot. — 0.4 — 0.4 — 0.4 TEM PERATURE °C
TABLE 2
FProperty T(°F T(°C) Value Value (S)
Density 72 22 0.160 Ib in” 4.42 g cm”
Beta Transus 1825+25 99614
Melting (liquidus) Point 3000-3020=-25 1650-1660=14
Thermal Conductivity 68 20 3.8 Btuhr ft'°F" 66Wm'K'
Mil Annealed 600 315 6.1 Btuhr' ft'°F" 106 Wm'K'
1200 650 10.1 Biu hr' ft ' °F’ 175 Wm™' K"
Specific Heat 68 20 0.140 Btulb™ °F" 0.580 1 g"K"
800 425 0.160 Btulb™ °F* 0.670 J g'K"
1600 870 0.220 Biulb™ °F* 0.930 Jg'K"'
Electrical Resistivity 32 0 66 pQain 1.68 pQem
600 315 73 pQein 1.86 p€em
1200 650 74 pQein 1.89 pQem
Magnetic Permeability 1.00005 at 20 oersteds
Mean Coefficient of 32-212 0-100 5.0x10%inin" °F" 90x10*mm’°C’
Thermal Expansion 70-800 20-425 5.2x10%inin" °F" 94 x10*mm"°C’
70-1200 20-650 5.4 x10%inin" °F" 9.7x10" mm"'°C’
Young’s Modulus 68 20 15.5-17.7 Msi 107-122 GPa
(Dependent on texture 450 230 13.8-16.2 Msi 95-111 GPa
and heat treatment)
Shear Modulus 68 20 5.9-6.5 Msi 41-45 GPa
Poisson’s Ratio 68 20 .31 31

166



Annexes

Page 2/2

TIMETAL" 6-4, ELI & 6-4-.1Ru
TABLE 3
Product Temperature urs 0.2% YS Hongation Reduction
(in) Condition Specification Dir. °F (°C) ks (MPa) ks (MPa) % in Area %

0.025-1.000 Annealed* ASTM B265 L&LT 68 (20) 130 (895) 120 (828) 10° _

Sheet & Plate
<3.00 RD or Thk. Annealed ASTM B348 L 68 (20) 130 (895) 120 (828) 10 25
<4.00 RD or Thk. Annealed Mil-T-9047G¢ All 68 (20) 130 (896) 120 (827) 10 25
=>4.00-6.00 Annealed Mil-T-9047 G All 68 (20) 130 (896) 120 (827) 10 20
<0.500 STD? Mil-T-9047G 68 (20) 165 (1137) 155 (1068) 10 20
>0.500-1.000 STD Mil-T-8047G 68 (20) 160 (1103) 150 (1034) 10 20
>1.000-1.500 STD¢ Mil-T-9047G 68 (20) 155 (1068) 145 (999) 10 20
>1.500-2.000 rd., sq., hex Mil-T-9047G 68 (20) 150 (1034) 140 (965) 10 20
>2.000-3.000 rd., sq., hex Mil-T-9047G 68 (20) 140 (965) 130 (896) 10 20
0.025-1.000 ST ASTM B265 L&LT 68 (20) 120 (828) 110 (759) 10 —_

Sheet & Plate
<3.00 RD or Thk. Annealed ASTM B348 L 68 (20) 120 (828) 110 (759) 10 25
<1.75RD or Thk. Annealed ASTM F136 L 68 (20) 125 (860) 115 (795) 10 25°
1.75-2.50 Annealed ASTM F136 L&LT 68 (20) 120 (825) 110 (760) 8 20
2.50-4.00 Annealed ASTM F136 L LT &ST 68 (20) 120 (825) 110 (760) 8 15

* 1300°F/1hr/AC or slower. " For materials less than .025 thick, the elongation must be negotiated with the manufactur er. * Partial list of tensile requirements from the
spedification. ¢ Solution Treat and Age (1650-1775°F)/2-120 min/WQ + 900-1275°F/2-8ht/AC  * Only for 0.187-<1.75" thick material

o The data and other information contained herein are

FIGURE 2 derived from a variety of sources which TIMET believes
are reliable. Because it is not possible to anticipate specific
uses and operating conditions, TIMET ur ges you to

[TI 6AL-4V AXIAL FATIGUE OF UN-NOTCHED STA PLATE consult with our technical service personnel on your

particular applications.
[ i L e o References
: < 140 ; (1) Timet Booklet, "Properties and Processing Ti-6Al-4V", 1986,
@ a0 {120 @ (2) Bayer, Rodney; Welsch, Gerhard; Collings, EW. | "Ti-6AIV",
£ P ESS RATIO 100 & Materials Properties Handbook: Titanium Allays, pp 483 -636,1994
B 0 i 3 ° g da 2 (3) ASTM B265-95a, Titanium and Titanium Allay Strp, Sheet, and Plate
2 s Y da 2 (4) ASTM B348-95a, Titanium and Titanium Alloy Bars and Billets
) w X (5) Mil-T-9047G, Military Specification Titanium and Titanium Alloy Bars
LONGITUDINAL DIRECTION 7 <
e -] (Rolled or Farged) and Reforging Stock, Aircraft Quality
I L i e 2 (6) ASTM F136:96, Wrought Titanium-6 Aluminum-4 Vanadium ELI
1E-04 e e Ve TE-08 (Extra Low Interstifial) Alloy (R56401) for Surgical Implant Applications
FATIGUE LIFE (CYCLES)

For more information, please contact the TIMET
Sales Office/Service Center nearest you, TIMET's

FIGURE 3 Technical Laboratories or TIMET's Website @
e www.timet.com

NORTH AMERICA

.2% CREEP COMPARISON BETWEEN TIMETAL 6-4, Hartford, CT 860-627-7051
TIMETAL® 6-2-4-6 AND TIMETAL® 15-3 Toronto, OH 740-537-5600
St. Louis, MO 800-753-1250
Dallas, TX 817-329-5035
& e Tustin, CA 714-573-1000
= 400 TIMETAL 6-2-4-2a /[
» TIMETAL 15-3 EUROPE
0 300
E Birmingham, England 44-121-356-1155
200
L TIMETAL 6-4 Savoie, France 33-4-79-89-73-73
Diisseldorf, Germany 49-211-230-880
e 13 14 15 16 17 18
LARSON MILLER PARAMETER (P=(°C+273)X(20+l0g 1)/1000)

TECHNICAL SUPPORT

\ TITANIUM
, - 7 T .
lM / First in Titanium Worldwide MEMBER
Printed in USA
0;1)00 :Fr\‘tanium Metaks Corporation TMC-0150
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3.3. Nickel (Ni Grade 200)

Datasheet compléte disponible en ligne :
https://www.specialmetals.com/documents/technical-bulletins/nickel-200.pdf

Page 1/20

SPECIAL

ME TAI.S www.specialmetals.com

Nickel

Commercially pure or low-alloy nickel has characteristics that are useful in several fields, notably chemical
processing and electronics. Nickel is highly resistant to various reducing chemicals and is unexcelled in resistance to
caustic alkalies. Compared with nickel alloys, commercially pure nickel has high electrical and thermal conductivity.
It also has a high Curie temperature and good magnetostrictive properties. Annealed nickel has a low hardness and
good ductility and malleability. Those attributes, combined with good weldability, make the metal highly fabricable.
Nickel has a relatively low work-hardening rate, but it can be cold worked to moderately high strength levels while
maintaining duectility.
Included in this publication are Nickel 200 and Nickel 201.

Nickel 200

Nickel 200 (UNS N02200/W.Nr. 2.4060 & 2.4066) is Table 3 - Thermal Properties of Annealed Nickel 200
comumercially pure (99.6%) wrought nickel. It has good
mechanical properties and excellent resistance to many L Coefficient of Themal Electrical
corrosive environments. Other useful features of the Expansion® | Conductivity = Resistivity
alloy are its magnetic and magnetostrictive properties, oF 10° Infine°F | Blusin/fteshe°F ohmecirc milft
high thermal and electrical conductivities, low gas
content and low vapor pressure. Chemical composition = g - B
ig shown in Table 1. 500 3.5 - Ak
The corrosion resistance of Nickel 200 makes it =0y 52 > 2
particularly ugeful for maintaining product purity i the =109 83 518 3¢
handling of foods, synthetic fibers, and caustic alkalies; ¢ - o A5
and also in structural applications where resistance to 19 - 451 =8
corrogion ig a prime consideration. = e o w
Other applications include chemical shipping 409 I 426 113
drums, electrical and electronic parts, aerospace and oY 0 i i
missile components. 509 5.8 S 204
o ) - 1000 8.5 404 228
Table 1 - Limiting Chemical Composition, % 1200 87 421 248
1400 8.9 437 269
Nickel {(plus cobalt) ...z . 99,0 min, 1600 9.1 455 289
Copper 1800 9.3 472 306
Iron..... 2000 9.5 - 323
Manganese °C pm/me°C W/me°C pQem
Carbon....... 200 101 = =
Silicon..... -100 1.3 755 0.050
Sulfur 20 = 703 0.096
100 13.3 66.5 0.130
H H 200 13.9 61.6 0.185
PhySIcaI Propertles 300 14.2 56.8 0.260
Physical constants and thermal properties are shown in o 1 S5 2:330
Tables 2 and 3. Values for modulus of elasticity at 500 158 57.6 0505
various temperatures are in Table 4. The elastic 500 -3 L DA
properties were determined dynamically on annealed 700 158 61.8 V.40
material. 800 16.2 64.0 0.460
900 16.6 66.1 0.485
Table 2 - Physical Constants 1000 16.9 68.2 0.510
1100 171 - 0.540
Density, Ib/in®............... 0.321
gfem®.... ..8.89 *Mean coefficient of linear expansion between 70°F (21°C) and
Melting Range, °F ....2615-2635 temperature shown.
o s ....1435-1446
Specific Heat, Btu/lbs°F ... 0.109
JkgeC.. ..456
Curie Temperature, °F ... ...680
L ...360
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4. Annexe 4 : Spectres XPS

Des impacts isolés texturés sur des échantillons de titane (T40), d’alliage Ti6Al4V
(TA6V) ou de nickel (Ni200) ont été analysés par XPS. Des cavités texturées avec une fluence
laser de 11,6 J.em 2 (F12) ou 29,1 J.cm 2 (£29) ; 10 impulsions laser (N10) ou 15 impulsions
laser (N15), ont été analysées. Les spectres XPS obtenus sur une zone non-texturée (référence),
au fond d’une cavité et en périphérie de cette méme cavité (contour) sont présentés dans cette
annexe.

Pour une meilleure visibilité des figures, les axes des spectres sont représentés uniquement pour
le spectre de la zone non-texturée.

4.1. Titane (T40)

TiLMM  OKLL o 4

j sttt v
™

[40 —F29N15 —Fond

Vls Cap Cls TissTi?P—

T40 — F29N15 — Contour

: « _—y |

[, -t
el

,,,,,

I T40 —F29N10 — Contour A A AL

CPS — Intensité normalisée

~ T40 —F12N15 —Fond A

T40 — F12N15 — Contour

K » o) i o) T
I P T WOy Lo )
T40 —F12N10 — Contour & wa«flmm_) ,,,,, S
| oy
: R |
. i A gt kwﬂw"“w'“ e \“ LWW&L i
T40 — Non-texturé A —A A
C | | 1 | l 1 7
1400 1200 1000 800 600 400 200 0

Energie de liaison [eV]

Figure 131. Spectres XPS complets des difféerentes zones analysées sur I’échantillon de titane (T40)
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Cls Titane T40 — Zone non-texturée
Z 1% Mame Pos FWHM LSh. %Area
En.s Cis (CC/CH) 2543 175 GLE3O) 774
ggoﬁ C15(C-00uC=07) 28680 175 GLEO) 1344
fod| C600 289 175 GLRY 945
g 0.2
MM
[ e e T
26 2] 288 280
Energie de liaison [eV]
Conditions laser Titane T40 — Fond des cavités Titane T40 — Contour des cavités
Name Pos. FWHM L.Sh. %Area Name Pos. FWHM L.Sh. %Area
Cls(CCCH) 28519 199 GL(O) 7295 Cis(CCICH) 2506 171 GLOO) 6378
F12 N10 Cfs(C<0] 28833 199 GLQO) 1582 Cis(CO0uC=0?) 26676 171 GLEO) 15.78
Cls(carbure) 28339 199 GLRO) 11.23 Cls(C=0) 2880 1M1 GLERO) 1246
Cis(carbure) 28323 1M GLRO) 828
- M AT A o S p
ey,
Name Pos. FWHM L.Sh. YArea Name Pos. FWHM L.Sh. %Area
Cs(CCICH) 28502 1.8 GLRO) 7.% Cis (CCICH) 28503 165 GLRO) 70.00
F12 N15§ Cis(COou 28703 1.8 GLRO) 10.4 Cis(COou | 28674 165 GLBO) 15.94
N Cis(C=0) 28897 1.8 GLRO) 13.2 C1s(C=0) 28882 165 GLRO) 946
Cs(carbure) 28289 1.8 GLRO) Cis(carbure) 28296 1.65 GLRO) 5.00
A Ayl W RN
Name Pos FWHM LSh. %Area A Name Pos FWHM LSh. SArea
Cis(CC/CH) 28498 174 GLE0) 7182 lm Cis(CC/CH) 28501 168 GL(30) 66.71
Cis(C-0) 2678 174 GLEO) 1284 Ny Cs(C0) 2651 168 GLRO) 18.20
H23NL0 Cis(C=0) 2940 174 GLE30) 1301 Cfs(C=0) 2880 168 GLE3O) 877
5 (ca 75 174 GLE30) , 23 Cs (carbure) 28307 168 GLE3D) 5.3
Sl AR 7, 4 28 bt fn ) e n
Name Pos. FWHM L.Sh. %rea Name Pos FWHM LSh. %Area
Cs(CC/CH) 28518 1.8 GLB0) 73.16 Cis(CCICH) 285.14 172 GL(30) 6419
C1s(C-OouC=07 28688 1.8 GL3O) 13.71 Cfs(CO) 2662 172 GL{0) 25.00
LG C15(C=0) 2908 18 GLOO) 1343 Cls(C=0) 28909 172 GLE0) 1081
b el 1T ' M A Moy

Figure 132. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Cls obtenus pour le titane (T40)

Ols

S
Intensité normalisée

Conditions laser

Titane T40 — Zone non-texturée

Name  Pos. FWHM L.Sh. YArea
0fs(02) 5308 142 GLRO) 8331
Ofs(OH) 53198 142 GLEBO) 16.69

y.,yyy,--15;2:.y|y.\|y
Energie de liaison [eV]

Titane T40 — Fond des cavités

Titane T40 — Contour des cavités

Name  Pos. FWHM L.Sh. %Area ‘\ Name  Pos. FWHM LSh. %Area
> 0fs(02) 5038 162 GLRO) 7675 \ 0fs(02) 53025 1682 GLEO) 7841
FI2ZN10 Ofs(0F) 53209 182 GLRO) 225 \ Ofs(06) 53203 182 GLGO) 2 /i

AN A o P A \\ S R

Name  Pos. FWHM LSh. %Area Name  Pos. FWHM L.Sh. %hrea

Ofs(02) 530271 156 GLEO) 80.39 / 01s(024) 53047 1.4 GLE30) 8280

F12N15§ Ofs(OH) 53206 155 GLBO) 1961 / Ofs(OH) 53195 154 GLRY) 17.20
\\“‘ I A

Name  Pos. FWHM L.Sh. %hrea Name  Pos. FWHM L.Sh %Area

0fs(02) 5028 152 GLBO) 8106 \ 0fs(02) 5021 148 GLRO) 853

F29 N10 H 53198 1.52 GL(0) 18.94 / \\ Ofs(OH 53194 148 GLR0) 1468
et o

Name  Pos. FWHM LSh. %Area Name ~ Pos. FWHM LSh. Yrea

0fs(02) 53032 149 GLBO) 8154 Ofs(02) 53032 149 GLE) 8154

F29 N15 O1s(OH) 53202 149 GL(30) 1846 Ofs(0H) 53202 149 GL() 18.46

AN A e st —

AN by i

Figure 133. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ols obtenus pour le titane (T40)
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Ti2p

CPS

Conditions laser

Titane T40 — Zone non-texturée

19 wa Pos. FWHM L.sh. WArea
TiZp¥2 (Ti02) 45875 1.3 GLEO) 5.0
2012 (7i02) 46435 2.34 GLBO) .20

o ogl TEPVZmet 45403 220 LFOTABI0) 447

b e Tizp2met 46020 1.80 LF(0.76,1,5,300) 2.23

4 15839 150 lon 560
2490 GLRo)  2.90

£ o6

S

=

£ 04

El

&

Z 02

g

& % &
Energie de liaison [eV]

Titane T40 — Fond des cavités

T
5 454

Titane T40 — Contour des cavités

F12 N10

Nar FWHM  LSh.
Tip¥2 (TI02) 45871 1.38
TiZp2 (TI02) 464

14

u =
220 LF(076155300) 291

Tizp¥2met 45450
Tizpizmet 46067 180 LF(0.76155300) 146
45747 175 GLEO) 7.3

240

GLE0) 368

s FWHM  Lsh.

Name Pos

Ti2pui2 (Ti02) 45678 158 GLEO) 40.49
2012(T102) 46438 240 GLEO) .24
TIZpU2(TIN) 45424 150 LF(076155,300) 15.7

Ti2pl/2(TiN) 46041 199  LF(0.76156300) 7.87
45640 200 6LE0)
46194 240

F12 N15

Nar FWHM  Lsh s
TIZpY2(TI02) 45873 1.5 6LEY 3912
Ti2pi/2 (Ti02) 46433 2 (0) 19.5

40 L
158 LF(0761,55300) 17.26

TZpY2(TIN) 45414
TiZpU2(TIN) 46031 211 LF(0761,55300) 863
45637 200 GLE0) 1029
6191 240 GLE0) 515

0s. FWHM  LSh

45868 1.36 6L(0) 57.73
12912 (TI02) 46428 2. 286
Tizp¥2met 45396 220 LF(0.761,55300) 3.91
Tizpizmet 46013 180 LF(0761,55300) 1.9
45710 147 GLEo)  5.02
46264 2.40 oLEo) 251

F29 N10

N FWHI Lsh.
T2py2 (Ti0Z) 45872 154 GLE0) 41.30
T2pi/2 (T102) 46432 240 GLOO) 2065

161 LF0761,55300 1499

T 4sets ,
Topa( sk in Lrerissm 1 |
49 200 GLE0) 1038
mais  amus

0s. FWHM sh. ea
Ti2p3/2 (Ti02) 45871 1.39 GLED) 59.00
T2p12 (TI02) 46431 229 GLEO) 2950

Ti2pyzmet 45450 220 LF(0.761,55300) 191
Tizpiizmet 46067 180 LF(0.761,55300) 095
45701 151 GLED) 576
46255 2.0 GLED) 288

AN

F29 N15

Name Pos. FWHM

TiZp32 (TI0Z) 45878 157

Tizpiz (107 46438 2.3

T2pY2 (TN 45416 1,60

Tpi2 (TN) 46033 208
156.45 1.99 GLEO) 10.32
46199 240 GLEO) 516
AN \ ~

Name Pos. FWHM  LSh. %Area
Ti2py2 (Ti02) 458.76 136 GLE0) 5912
Ti2pif2 (1102) 46436 227 (30) 29.56
Ti2pyzmet 45412 220 LF(0.761,55300) 228
Tizpizmet 46029 180 LF0.76155300) 1.14

45707 148 oLE0) 527

46261 240 GLE0) 263

Figure 134. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ti2p obtenus pour le titane (T40)

Ca2p

Titane T40 — Zone non-texturée

g 1
?é o8]  Meme Pos FWHM LSh ‘Wrea
25 o6 Calp 34742 168 GLE0) 651
S2od ow wau s em um
£ o2l et
) WWNN\‘M
L A B O B S S S S B E S S S S S —
360 356 352 348 34
Energie de liaison [eV]
Conditions laser Titane T40 — Fond des cavités Titane T40 — Contour des cavités
Name  Pos FWHM LSh. ‘%Area Name  Pos. FWHM LsSh. %Area
Ca2p¥2 34655 250 GL(30) 66.67 Ca2pdi2 682 268 GL(0) 66.67
HIZNI0 Gl B0t 250 GLY) B3 B 268 0L BB
At Sy M
Al iy " Sy
ame  Pos FWHM LSh %drea Name  Pos FWHM LSh %drea
Ca2p¥2 34697 236 GLEO) 66.67 Ca2p¥2 34705 240 GLEO) 66.67
F12 N15 Gl 3049 2% OO BB 2 3089 240 GLRO) B
Name Pos FWHM LSh %Area Name ~ Pos. FWHM LSh. %Area
Calp W25 26 GLEY) 1266 Ca %pif? 34723 209 GL(30) 66.67
F29 N10 Ca 35088 170 GL(.’fU] ”‘ﬁ Ca2pl2 35084 209 GL(%) 33.33
& b
“'V*]‘J‘r"”"’“ﬂ'iA"“"l\JW‘N'J\"\“’h«”ﬂ A WMWWWM A W
Name Pos FWHM L.Sh %Area Name  Pos. FWHM L.Sh. %Area
Cap TS 191 GLRO) T0& Calp 745 163 GLEO) 6860
F29 N15 Calp WM A GLEO) 2958 Calp 35083 161 GLBO) 3140

Figure 135. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ca2p obtenus pour le titane (T40)
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Nls Titane T40 — Zone non-texturée
g1
£ o8
25 06
B
O< os
£ 02
=
o T T T T T
s w04 4 6 %2
Energie de liaison [eV]
Conditions laser Titane T40 — Fond des cavités Titane T40 — Contour des cavités
|
FWHM LSh  %rea
Nis(TIN) 39682 158 GL@30) 9186
Nis(N7) 29869 158 GLEO) 814
F12 N10 5\
\ PN ITT o
LJU Moy N'l \bhe \‘,‘L”‘\Wv\‘?‘ /Wy At A b
Name s. HM L.Sh. %Area
Nis(TiN) 39672 1.62 GLE30) 94.09
Nis(NHI7) 39919 162 GL(30) 591
F12 N15
e — %‘\
Nis(TN) 39659 155 GLGD) 9173
Nis(NHG7) 39890 155 GLGO) 827
F29 N10
ahnd 7 A A N ‘
ST N ITTINY Wt g M ot W e - X ‘M‘«Wl‘f“ "
Pos. FWHM LSh. %Area
Nis(TN) 39669 1.58 GLE) 91.12
Nis(NHI7) 398.97 1.58 GL(30) 8.88
F29 N15

Figure 136. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal N1s obtenus pour le titane (T40)
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4.2. Ti6Al4V (TA6V)

Ti LMM
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Figure 137. Spectres XPS complets des différentes zones analysées sur [
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Cls

CPS

Conditions laser

TiGAl4V — Zone non-texturée

Name Pos FWHM L.Sh. %Area
Cis(CCICH) 28545 183 GL(%) 68.82
Cfs(C-0) 28685 183 GL(30) 1.2
C1s(C=0)  288.63 1.83 GL(%) 19.77

Energie de liaison [eV]

Ti6Al4V — Fond des cavités Ti6Al4V — Contour des cavités

Name Pos. FWHM L.Sh. %Area
\ Cis(CCICH) 28513 1.74 GL(30) 70.57

Name Pos. FWHM LSh. ‘%Area
C1s(CCICH) 285.03 173 GL(30) 71.89

F12N10 Cls(CO) 28688 173 GLRY) 1287 \ Cls(CO) 2672 174 GLEO) 1916
CIsce0) 28885 178 GLEY 158 '\%‘ Cls(c=0) 2885 174 GLR0) 1028
T e et A 5 A A ot
Name Pos. FWHM L.Sh %Area Name Pos. FWHM L.Sh. %Area
Cls(CCICH) 28518 175 GL{) 6179 Cls(CCICH) 28514 176 GLRY) 6113
F12 N15 Cls(CO) 28688 175 GLER) 2034 ClsCO) 2659 176 GLEY 22
Cls(=0) 28804 175 GLR0) 1138 Cls(C=0) 28891 176 GLEY 1084
MW‘VWWWW Dby i
Name Pos. FWHM L.Sh. %Area Name Pos. FWHM L.Sh. %Area
Cls(CCCH) 28497 179 GLED) 6849 ) Cls(CCCH 2645 170 GLED) 6049
Cs(CO] 28649 179 GLDO) 1598 7 Cs(CO) ST AT GLE) 2T
F29 N10 Cfs(C=0] 28906 179 GLAD) 1553 Cls(C<0] AT 470 GLEY) 828
’ : Cls carbure) 28321 170 GLAY) 7.
PR L Ay e g f e L AP
Name Pos. FWHM L.Sh. %Area Name Pos. FWHM L.Sh. %Area
Cls(CCCH) 28543 176 GLEO) 6478 Cs(COCH) 28516 177 GLEO) 88
201 Cs(CO] 28661 176 GLOD) 2467 C(CO] M8 AT L) 2

Cis(C=0)  288.98 1.76 GL(30) 10.54 Cfs(C=0) 2920 1.7 GLRO) .38
i A A AAY Uy A At :
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Figure 138. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Cls obtenus pour I’alliage Ti6Al4V (TAG6V)
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Figure 139. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ols obtenus pour ['alliage Ti6Al4V (TA6V)
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Figure 140. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ti2p obtenus pour I’alliage Ti6 A4V (TAG6V)
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Figure 141. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal AI2p obtenus pour [’alliage Ti6AI4V (TA6V)
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V2p Ti6Al4V — Zone non-texturée
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Figure 142. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal V2p obtenus pour ['alliage Ti6Al4V (TA6V)
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Figure 143. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ca2p obtenus pour [’alliage Ti6AI4V (TA6V)
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Figure 144. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Nis obtenus pour I’alliage Ti6Al4V (TAG6V)

4.3. Nickel (Ni200)
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Figure 145. Spectres XPS complets des différentes zones analysées sur I’échantillon de nickel (Ni200)
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Cls Nickel Ni200 — Zone non-texturée
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Figure 146. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Cls obtenus pour le nickel (Ni200)
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Figure 147. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ols obtenus pour le nickel (Ni200)

Ni2p Nickel Ni200 — Zone non-texturée

¢
€1
]
508
2 206
© .
£ 047 name Pos FWHM LSh. %rea
] Ni2p (Nime) 85204 140 GLQO) 37.40
£ 0.29 nizp Nizo3) 85543 370 GL(30) 46.63
B ] vtz awie soer 43 oo st
T T T T

T T T T T T T
os oL s o EA o ols Y oks
Energie de liaison [¢V]

Conditions laser Nickel Ni200 — Fond des cavités

Nickel Ni200 — Contour des cavités

ﬂ“&WmUWWhW-Mﬁy\w

Name. Pos FWHM LSh. %Area Name Pos FWHM L.Sh. %Area

Nizp (NiO) 85434 390 GLQO) 48.64 NiZp (Nimet) 85307 3.02 GL(%0) 4884

12512 satelite 86125 330 GL(E) 288 NiZp (Ni203) 5592 3.02 GL(30) 3189

NZp (Ni203) 85628 390 GLEO) 278 Ni2pi/zsatelite 86084 3.02 GL(%) 1928
F29 N15

fme Po Lsh
NZp (NI203) 85852 250 GL(0) 49.76
NZp (Nimet?) 85874 250 GL(0) 21.15
NZpI2satelite 86252 250 GL(0) 29.08

Name Pos FWHM L.sh %Area
Nizp (Ni met) 85306 2
NiZo (NZ03) 85603 288 GLEO) 3121
NiZpU2 sitelite 86074 293 GLO) 1829

Figure 148. Spectres XPS dans la gamme d’énergie du signal Ni2p obtenus pour le nickel (Ni200)
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5. Annexe 5 : Comparaison des mesures réalisées a I’aide du profilométre

et du microscope numérique

La Figure 149 et la Figure 150 montrent respectivement I’évolution des diametres et des
profondeurs d’impacts groupés mesurés a 1’aide du profilomeétre ou du microscope numérique.
Les écarts-types et marges d’erreur associées aux mesures sont présentés dans le Tableau 25.
Les barres d’erreur sur les graphiques correspondent a une marge d’erreur d’un écart-type.

Tableau 25. Dispersions des mesures de diamétre et de profondeur

Equipement Grandeur Ecart-type ¢ [um] |Marge d’erreur 1o [%]
Diamétre 2,6 3,9
Profilométre
Profondeur 0,7 34
Diameétre 1,1 3,0
Microscope
Profondeur 1,0 5,1
T40 - Fluence F8 T40 - Fluence F'12 TA40 - Fluence 29
m Profilométre ® Microscope m Profilométre Microscope m Profilométre Microscope
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Figure 149. Comparaison des mesures réalisées avec le profilometre et le microscope — Diametres des impacts
groupés (cavités espacées de 200 nm, texturées sur une surface de titane (T40) ou de Ti6Al4V (TA6V))
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Figure 150. Comparaison des mesures réalisées avec le profilométre et le microscope — Profondeurs des
impacts groupés (cavités espacées de 200 pm, texturées sur une surface de titane (T40) ou de Ti6Al4V (TA6V))
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6. Annexe 6 : Champs de température estimés par Dynamique Moléculaire

Le Tableau 26 répertorie les distributions de température des atomes au sein d’un paraboloide
englobant la zone fondue, pour des systémes de titane ou de nickel soumis a une impulsion laser
de 0,7 J.em 2. Pour le titane, la surface irradiée est orientée selon le plan cristallographique
(0001) ou un plan (1010). Pour le nickel, la surface irradiée est orientée selon le plan
cristallographique (001) ou le plan (111).

Rappel :
Grandeurs analysées Signification
tsart [PS] Temps de début de la fusion (Tsurface = Trusion)
hiops [A] Profondeur de la zone fondue a 10 ps (10 ps = max de I’impulsion laser)
humax [A] Profondeur maximale du bain de fusion
thmax [PS] Temps correspondant a la profondeur maximale du bain de fusion
tend [PS] Temps de fin de la fusion (Tsurface = Tusion)

Tableau 26. Distribution temporelle et en profondeur de la température des atomes appartenant au paraboloide
sélectionné, au sein d’un systéme de titane ou de nickel soumis a une impulsion laser de fluence 0,7 J.cm

Matériau et
orientation . «
. ] Evolution de la température [K]
cristalline de
la surface
Ti0001-2H - 7000 - Temperature distribution vs time in the paraboloid 4500
T T
thps
3500
-40 _
3000
-60 —
5 2500 £
Tltane E( hmzL g
= .80 - =3
(0001) N E | 2000 §
100 |- £ ) E
) E 1 1500
E 1
-120 E 1 J
i " 1000
E 1
-0 E... | I L I 1 | | | ] 500
€0i 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60
tstart hmax tend time (ps)
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