N
N

N

HAL

open science

Comportement des matériaux magnétiques
nanocristallins FeCuNDbSiB lors du vieillissement sous
contraintes thermique et électrique

Rania Saoudi

» To cite this version:

Rania Saoudi. Comportement des matériaux magnétiques nanocristallins FeCuNbSiB lors du vieil-
lissement sous contraintes thermique et électrique. Energie électrique. Université Claude Bernard -

Lyon I, 2023. Francais. NNT: 2023LY010132 . tel-04577698

HAL Id: tel-04577698
https://theses.hal.science/tel-04577698

Submitted on 16 May 2024

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-04577698
https://hal.archives-ouvertes.fr

Universite Claude Bernard ':,-" (

THESE de DOCTORAT DE
L'UNIVERSITE CLAUDE BERNARD LYON 1

Ecole Doctorale N° 160
ELECTRONIQUE, ELECTROTECHNIQUE, AUTOMATIQUE (EEA)
Discipline : Génie électrique

Soutenue publiqguement le 17/07/2023, par :
Rania SAOUDI

Comportement des matériaux
magnétiques nanocristallins FeCuNbSiB
lors du vieillissement sous contraintes
thermique et électrique

Devant le jury composé de :

Mme LEBOUC Afef, Directrice de Recherche, G2Elab Grenoble Rapporteur

M. BENABOU Abdelkader, Maitre de conférences, Université de Lille Rapporteur

M. DANIEL Laurent, Professeur des Universités, Paris Saclay Président,examinateur
M. JOUBERT Charles, Professeur des universités, UCBL 1 Examinateur

M. MOREL Laurent, Maitre de conférences, UCBL 1 Directeur de thése
Mme RAULET Marie-Ange, Maitre de conférences, UCBL 1 Co-directrice de thése
M. LEKDIM Atef, Ingénieur de recherche, LEM Tech, Lyon Invité

M. WAECKERLE Thierry, Directeur R&D, APERAM, Imphy Invité

M. DEMIER Alain, Ingénieur de recherche, APERAM, Imphy Invité



Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



Remerciements

Je tiens a remercier les membres du jury, Madame Afef Lebouc, Monsieur
Abdelkader Benabou, Monsieur Laurent Daniel et Monsieur Charles

Joubert, pour avoir accepté d’évaluer mon travail.

A mes encadrants, Marie Ange Raulet et Laurent Morel, merci pour votre
disponibilité et votre gentillesse. Grace a vous, j’ai beaucoup évolué
pendant ces quatre ans. Je souhaite exprimer ma gratitude a Atef Lekdim
pour son suivi et sa contribution a ces travaux. Merci €galement a Thierry

Waeckerlé pour avoir partagé sa connaissance.

Je tiens a remercier tous les membres du laboratoire Ampere, en particulier
Omega, avec qui j’ai partagé de bons moments pendant ces quatre

derniéres années.

Un grand merci @ ma famille, ma maman, et mon papa, j’ai commencé
toute cette expérience pour et grace a vous. Enfin, merci a toi mon cher

Moh pour ton soutien pendant les moments difficiles de cette expérience.

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



Résumé

Titre : Comportement des matériaux magnétiques nanocristallins FeCuNbSiB lors du

vieillissement sous contraintes thermique et électrique.

L’augmentation de ’efficacité énergétique des systemes ¢€lectriques et plus spécifiquement ceux
intervenant dans les transports (automobile, ferroviaire ou aérien) passe par une conception tres
compactée afin de réduire les volumes et le poids. Cette compacit¢é ameéne les matériaux
magnétiques de nouveaux convertisseurs €lectriques a fonctionner dans un environnement séveére

li¢ a de hautes températures et des fréquences élevées.

Cette these est consacrée a I’étude du comportement dans le temps (vieillissement) des matériaux
nanocristallins FeCuNbSiB dédiés a la conception de transformateurs, d’inductances et de capteurs
de courant. Différentes finitions de ces matériaux, fournis par la sociét¢é APERAM Imphy sous
forme de tores, sont étudiées. Dans un premier temps, les nanocristallins sont étudiés lors du
vieillissement continu sous différentes températures. Plusieurs grandeurs macroscopiques
magnétiques sont mesurées a chaque période de vieillissement. Afin d’expliquer le mécanisme du
vieillissement, une analyse des €nergies d’anisotropies est menée et complétée par des mesures a
différentes échelles (locale, mésoscopique et microscopique). Dans un deuxieme temps, les
propriétés magnétiques des nanocristallins sont suivies durant un vieillissement thermique et sous
une excitation magnétique alternative. Cette derni¢re est appliquée en utilisant des circuits
¢lectroniques congus pour des capteurs de courant fluxgate fournis par la société LEM. Au final,
I’impact du vieillissement magnétique des matériaux nanocristallins sur I’évolution des parametres

des capteurs est étudié.

Mots clés :
Matériaux nanocristallins ; Ferromagnétisme ; Conditions du recuit ; Energies d’anisotropies ;

Vieillissement magnétique ; Caractérisations magnétiques ; Capteurs de courant fluxgate.
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Abstract

Title: Magnetic behavior of FeCuNbSiB nanocrystalline materials during thermal and electrical

aging.

In the context of increasing energy efficiency, electrical systems need to be designed in a very
compact way in order to reduce their volume and weight, specifically in systems used in
transportation (automotive, rail and airplanes). This compactness leads the magnetic materials of
the new electrical converters to operate in severe environments (high temperatures and high
frequencies).

This thesis focuses on the behavior over time (aging) of FeCuNbSiB nanocrystalline materials
dedicated to the design of transformers, inductors and current sensors. Different grades of
nanocrystalline materials were provided by our collaborator APERAM Imphy in the form of wound
cores. At first, nanocrystalline materials are studied during continuous aging under different
temperatures. In aim to monitor aging evolution, several macroscopic magnetic properties are
measured at each aging period. In order to explain the aging mechanism, an analysis of the
anisotropy energies is conducted, completed by measurements at different scales (local,
mesoscopic and microscopic). Thereafter, the magnetic properties of nanocrystalline materials are
monitored during their thermal aging under alternating excitation. The latter is applied using
electronic circuits designed for fluxgate current sensors provided by LEM. Finally, the impact of

magnetic aging of nanocrystals on the evolution of sensor parameters is studied.

Keywords: Nanocrystalline materials; Ferromagnetism; Annealing conditions; Anisotropic

energy; Magnetic aging; Magnetic characterizations; fluxgate current sensors.
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Introduction générale

Le sujet de cette thése est au coeur de la problématique liée aux contraintes séveres dues a un
accroissement de 1’efficacité énergétique. Dans ce contexte, les matériaux magnétiques, point clef
de la conversion d’énergie, sont amenés a travailler dans des conditions sévéres de hautes
températures, de contraintes mécaniques (vibrations et enrobage) et de fréquences €levées. Par
ailleurs, il est nécessaire d’étudier I’impact de ces conditions de fonctionnement afin de connaitre
le comportement magnétique de ces matériaux a long terme et de comprendre les mécanismes sous-
jacents de leur vieillissement.

Cette theése s’intéresse particulierement au vieillissement des matériaux magnétiques
nanocristallins a base de Fer-Silicium dédiés a la conception d’inductances et de transformateurs
de différents convertisseurs statiques. Les échantillons de matériaux nanocristallins étudi¢s du nom
commercial Nanophy®, sont fournis sous plusieurs finitions par la sociét¢é APERAM Imphy. Nous
¢tudions dans un premier temps le vieillissement sous la seule contrainte en température. Par la
suite, les nanocristallins sont étudiés lors du vieillissement sous les deux contraintes en température
et électrique sachant que cette derniére sous la forme d’une excitation alternative est assurée par
les circuits électroniques des capteurs de courant fluxgate fournis par la sociét¢ LEM. Dans ce cas,
le matériau est étudié dans un contexte proche de celui de son fonctionnement dans une application
réelle.

Le suivi du vieillissement se base principalement sur des caractérisations magnétiques
macroscopiques qui sont effectuées selon des protocoles prédéfinis. D’autres essais sont faits a des
échelles différentes (locale, mésoscopique, microscopique) afin de comprendre les mécanismes de
vieillissement des matériaux nanocristallins. Ces essais supplémentaires ont ouvert des
collaborations avec d’autres laboratoires, le Laboratoire de Génie Electrique et Ferroélectricité
(LGEF) de I’'INSA de Lyon pour des mesures du bruit de Barkhausen, le Leibniz Institute for Solid
State and Materials Research (IFW) en Allemagne et le CzechNanoLab Research Infrastructure en
Tchéquie pour des mesures basées sur 1’effet Kerr.

Ce manuscrit est organisé sous forme de quatre chapitres. Le chapitre 1 est consacré a des
généralités sur le magnétisme et les matériaux magnétiques. Puis nous présentons en particulier les
matériaux magnétiques nanocristallins et le rdle des énergies d’anisotropies sur leurs propriétés

magnétiques. Ensuite, nous présentons les différentes applications utilisant des matériaux
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nanocristallins et plus spécifiquement celles liées aux capteurs de courant fluxgate. Le premier
chapitre est cloturé par une bibliographie sur le vieillissement des matériaux magnétiques
nanocristallins.

Le chapitre 2 présente les dispositifs expérimentaux utilisés pour les différentes caractérisations
magnétiques ainsi qu'une étude sur les incertitudes de mesure du banc de caractérisation statique.
En dernier lieu, nous présentons les matériaux de différentes finitions étudiés ainsi que le
recensement des échantillons.

Le chapitre 3 présente les résultats du vieillissement sous plusieurs températures des différentes
finitions de matériaux nanocristallins. L’interprétation de 1’évolution des propriétés magnétiques
macroscopiques est faite grace a I’analyse des énergies d’anisotropie en fonction du vieillissement.
Cette étude s’appuie sur différentes mesures, de microstructures (a 1’échelle microscopique), du
bruit de Barkhausen (mesure locale), de domaines magnétiques basés sur ’effet Kerr (échelle
mésoscopique) et enfin sur des essais du vieillissement sous une excitation continue. Enfin,
I’influence de la température de mesure sur le comportement magnétique des matériaux
nanocristallins est étudiée pour les différents intervalles de temps de vieillissement.

Le dernier chapitre présente le comportement des matériaux nanocristallins lors du vieillissement
sous les deux contraintes en température et avec une excitation électrique sous une forme
alternative assurée par 1’électronique des capteurs de courant fluxgate. L’évolution des propriétés
magnétiques, statiques et dynamiques, lors du vieillissement sous les deux contraintes est
présentée. Par la suite, nous étudions I’impact du vieillissement magnétique sur 1’évolution des
parametres ¢lectriques globaux des capteurs de courant notamment 1’offset et I’erreur du gain.

Les principaux objectifs de ce travail sont :

- De comprendre le mécanisme du vieillissement des matériaux nanocristallins, cela
permettrait par la suite de donner des pistes aux fabricants de matériaux pour améliorer les
processus d’¢laboration et ainsi de garantir une meilleure stabilit¢ dans le temps des
matériaux ¢laborés.

- De fournir le maximum de données possibles sur le vieillissement sous différentes
conditions, cela permettrait par la suite, de développer des modeles phénoménologiques

afin de prédire le comportement magnétique.

Le manuscrit est cloturé par une conclusion générale ainsi que des perspectives.
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Chapitre 1 : Etat de P’art

1.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous dressons un état de ’art concernant les matériaux magnétiques
nanocristallins dans un contexte général. Nous commengons par des notions de base sur le
magnétisme, des généralités sur les matériaux ferromagnétiques. Ensuite nous présentons une
recherche bibliographique sur la physique et [’¢élaboration des matériaux magnétiques
nanocristallins FeCuNbSIiB, les énergies d’anisotropies qui gérent leurs processus d’aimantation
ainsi que leurs propriétés magnétiques.

Ensuite nous présentons brievement une des applications des matériaux nanocristallins a travers le
capteur de courant fluxgate. Rappelons que ce dernier est utilisé dans notre étude du vieillissement
des nanocristallins sous excitation alternative (chapitre 4). Le principe de cette technologie est
expliqué ainsi que ses avantages et inconvénients.

Finalement, nous nous intéressons a 1’état de 1’art sur le vieillissement magnétique en présentant
des travaux sur le vieillissement des différents types de matériaux magnétiques doux et plus

particuliérement des matériaux nanocristallins.

1.2 Le magnétisme : de I’échelle microscopique a I’échelle
macroscopique

Le magnétisme est un phénomene physique trés complexe dans lequel des atomes exercent des
forces attractives ou répulsives sur d’autres atomes. On dit qu’ils se polarisent magnétiquement.
Afin de comprendre cette propriété et comment certains éléments chimiques peuvent posséder cette
faculté si particuliere, il faut tout d’abord s’intéresser au magnétisme a 1’échelle atomique.

Les propriétés magnétiques d’un matériau sont attribuées au moment magnétique atomique (Figure

1-1) qui provient de :

— La contribution du moment magnétique de spin dans chaque électron.

— La contribution du moment orbital di a la rotation des électrons autour du noyau.

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere
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=
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\iyau ds

Moment magnétique élémentaire Mouvement des électrons

Figure 1-1 Structure atomique [1].

Selon I’interaction de moments magnétiques atomiques entre eux [2], [3], il existe plusieurs
comportements magnétiques différents présentés dans la Figure 1-2.

Champ magnétique extéricur

o
—  — — — — e e f— e —
—  —  — — — — —  —  — = = -
— ) ) — e — — — e e
— ) — G e — ) — b A b
- Ferromagnétique Diamagnétique Antiferromagnétique Ferrimagnétique

- Paramagnétique
Figure 1-2 Orientation des moments magnétiques dans les principales familles de matériaux magnétiques.

Les matériaux ferromagnétiques sont des matériaux qui possédent la capacité a s'aimanter trés
fortement sous I’action d'un champ magnétique extérieur (orientation de tous les moments
magnétiques vers le méme sens) et garder une certaine aimantation contrairement aux matériaux
paramagnétiques qui ne conservent pas leur aimantation a champ extérieur nul.

Dans les matériaux antiferromagnétiques, 1’interaction d’échange entre les atomes voisins
conduit a un alignement antiparalléele des moments magnétiques atomiques, par conséquence,

['aimantation totale du matériau est alors nulle.
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Le ferrimagnétisme est une autre propriété magnétique de certains matériaux, les moments
magnétiques sont antiparalléles mais d'amplitudes différentes. Dans ce cas, le moment magnétique
résultant n’est pas nul.

Et finalement, on parle du diamagnétisme quand, dans un matériau soumis a un champ extérieur,
tous les moments s’orientent dans 1’autre sens afin de générer un autre champ magnétique oppos€.
Comme les matériaux paramagnétiques, lorsque le champ n’est plus appliqué, I’aimantation dans
les matériaux diamagnétiques disparait.

Le diamagnétisme est un phénomeéne qui apparait dans toute la matiére atomique, mais il est
masqué par les effets du paramagnétisme ou du ferromagnétisme lorsque ceux-ci coexistent avec

lui dans le matériau.

1.2.1 Les énergies magnétostatique, d’échange et d’anisotropies

Dans un matériau magnétique, le processus d’aimantation est géré par une compétition entre
I’énergie magnétostatique, 1’énergie d’échange et les diverses sources d’énergies d’anisotropie

dont les énergies magnétocristalline, magnétoélastique et induite.

1.2.1.1 Energie d’échange

L’¢énergie d’échange résulte de la mise en commun partielle des trajectoires d’un électron
périphérique entre deux atomes voisins (Figure 1-3 Mouvement de 1'¢lectron en commun de deux
atomes adjacents (a droite), alignement des moments magnétiques (a gauche) [1].). Heisenberg a
montré que cette énergie joue un role fondamental dans le comportement des matériaux
ferromagnétiques, notamment 1’alignement des moments magnétiques microscopiques de chaque

atome. L énergie d’échange entre deux atomes adjacents du méme spin S est définie par le modele

(1.1) [4] :

Eex = —2.Acos ((ji—(j:) (1.1)

Avec A constante d’échange et (d—t) représente la vitesse a laquelle la direction de l'aimantation

locale tourne avec la position ¢ dans la paroi.
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Figure 1-3 Mouvement de 1'électron en commun de deux atomes adjacents (a droite), alignement des moments
magnétiques (a gauche) [1].

1.2.1.2 Energie magnétostatique

Chaque moment magnétique est soumis a un champ local créé par I’ensemble des autres moments
magnétiques. L’énergie magnétostatique est liée au champ interne démagnétisant Hq qui tend a

minimiser le parcours des lignes de champ dans I’espace (Figure 1-4).

Figure 1-4 Illustration du champ démagnétisant dans les matériaux magnétiques [5].

L’énergie magnétostatique dans un volume V est définie par la formule suivante [4] :

w v
Eps = 7" HZ.dV (1.2)

0
1.2.1.3 Energie d’anisotropie magnétocristalline
Lorsqu’un champ magnétique est appliqué sur un échantillon ferromagnétique, les différentes
orientations possibles d’aimantation ne sont pas équivalentes. En effet, il existe des directions
privilégiées d’aimantation (directions de facile aimantation) et des directions dites difficile
aimantation. On définit ’anisotropie magnétocristalline par I'énergie qui permet la rotation des
moments magnétiques hors de la direction de facile aimantation. Par conséquent, par unité de

volume, elle est définie par la formule (1.3)[6] :
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Ex: = K;.sin?g (1.3)

Avec ¢ : I’angle entre I’aimantation spontanée et 1’axe de facile aimantation. K; : est la constante
d’anisotropie magnétocristalline. Cette énergie d’anisotropie est nulle quand ¢ = 0° ou 180°. Dans
le cas ou @ = 90°, I’aimantation favorise une forte anisotropie pour saturer le matériau selon un axe
de difficile aimantation.

Selon la structure du cristal, les distances inter-atomes sont différentes et dépendent de leurs
positions relatives dans le réseau cristallin. Par exemple, le fer, le cobalt et le nickel cristallisent
respectivement dans les systémes cubiques centrés, cubiques faces centrées et hexagonaux (Figure

1-5).

[100] fec-Ni v
bce-Fe 110
[110
100
< 11 @ o [1001  (b)
1 1 | | l
0 0.02 0.04 0.06 0 0.01 0.02 0.03
HeH (T) HoH (T)
[0001] facile 1400 *ﬁcﬁ"
[1010] (c)

! L 1 1 L
0 0102 03 04 05 06 07 08 09 10

[1010] dur WoH (T)

Figure 1-5 Les différentes symétries du cristal, (a) : cubique centrée, (b) : cubique faces centrées, (c) : hexagonale

[5].

L’énergie d’anisotropie est dite multiaxiale quand plusieurs directions de facile aimantation
existent, dans ce cas, elle est définie par les cosinus o; liés aux directions cristallographiques [7] :

Ex1 = Ki(afo3 + ofa + a5a3) (1.4)
La constante K; dépend fortement de la composition chimique et de 1’ordre des atomes a courte
distance. De plus, ’amplitude de K; détermine la nature du matériau magnétique : dur ou doux.

Selon la théorie de Weiss, un échantillon ferromagnétique se subdivise spontanément en plusieurs

domaines magnétiques afin de minimiser son €nergie globale. Chaque domaine est aimanté a
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saturation dans une direction différente de celle des domaines voisins, si bien que l'aimantation
résultante du matériau peut étre nulle. Une zone de transition appelée paroi de Bloch, sépare deux
domaines voisins. A l'intérieur de la paroi, 'aimantation tourne graduellement de la direction facile
du premier domaine vers celle du deuxiéme domaine (Figure 1-6). L'épaisseur d'une paroi résulte
de la compétition entre 1'énergie d'échange (constante d'échange A) qui tend a 1’augmenter et

I'énergie magnétocristalline (constante d’anisotropie K1) qui tend a la diminuer.

Domaine 2

Domaine 1

Figure 1-6 Rotation des moments magnétiques dans une paroi de Bloch [4].

L’épaisseur 0 et I’énergie Eg par unité de surface de la paroi sont données par les formules (1.5) et

(1.6) respectivement [2] :

S=1 |— (1.5)

Es = 2m/A. K, (1.6)
1.2.1.4 Energie d’anisotropie magnétoélastique a saturation
Lorsqu’un matériau ferromagnétique est amené de I’état désaimanté a I’état saturé dans une

direction considérée, I’échantillon subit un changement de longueur le long de la nouvelle direction

d’aimantation. Ce phénomene est appelé la magnétostriction directe et cette déformation
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(changement de longueur) est proportionnelle a la constante de magnétostriction a saturation A; du
matériau.
L’exemple classique qui met en évidence le phénoméne de magnétostriction directe est le son
audible que les transformateurs émettent lors du fonctionnement en hautes fréquences. En effet, a
cause de la constante A¢ des toles magnétiques, ces dernieres se déforment et se frottent entre elles.
Plus la fréquence augmente plus la vitesse des frottements augmente [8].
Dans le sens inverse, si le matériau est soumis a une contrainte mécanique, une anisotropie
magnétique apparait et modifie les propriétés magnétiques. C’est ce qu’on appelle I’énergie
d’anisotropie magnétoélastique. Par unité de volume, elle est donnée par la formule

(1.7)[9] :
Ejs = Kjg.sin?e (1.7)

Avec ¢ I’angle entre la direction de I’aimantation et I’axe de I’application de la contrainte.

La constante K, ; est définie par la formule :

3
Kis = =550 (1.8)

Avec o la contrainte appliquée sur I’échantillon.

1.2.1.5 Energie d’anisotropie induite

En ce qui concerne 1’obtention d’une anisotropie induite par un champ magnétique, Néel a expliqué
que chaque paire d’atomes mise en ordre par le champ contribue a une énergie dipolaire [10]. Cette
énergie est obtenue en appliquant un recuit sous champ magnétique a une température en dessous
de la température de Curie, cela engendre une énergie d’anisotropie induite uniforme notée Eku
avec un axe de facile aimantation qui est conservé apres refroidissement. Par unité de volume,

cette énergie s’écrit par la formule suivante [8], [11], [12] :
Exu = K. sin?@ (1.9)

Ou ¢ est I’angle entre 1’aimantation et la direction du champ magnétique appliqué durant le recuit.

K, représente I’amplitude de I’anisotropie induite par le recuit.
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Au niveau mésoscopique, cela se traduit par de gros domaines de Weiss dont 1’aimantation locale

est alignée suivant la direction du champ appliqué.

1.2.2 Propriétés magnétiques principales

En appliquant un champ magnétique H sur un matériau ferromagnétique qui n’a jamais été aimanté
(ou bien compleétement désaimanté), les parois de Bloch et I’aimantation locale dans chaque
domaine évoluent progressivement en suivant 1’allure en pointillé sur la Figure 1-7 jusqu’a la
formation d’un seul domaine magnétique dont 1’induction suit la direction du champ appliqué,
appelée induction a saturation B (point "6" sur la courbe). Lorsque le champ H est réduit a zéro,
la réponse du matériau ne suit pas la méme trajectoire (effet hystérésis), en effet, elle se déplace du
point "1" au point "2". A ce stade, on peut voir qu’une aimantation reste dans le matériau méme si
le champ H est nul. Ceci est appelé le point de rémanence B, ou « aimantation résiduelle » dans le
matériau (Point 2 sur la courbe). Le champ nécessaire pour annuler cette aimantation résiduelle est

appelé le champ coercitif H,. (Point 3 sur la courbe).

Lorsque le champ augmente a nouveau en partant du point "4", la réponse du matériau suit la méme

trajectoire en symétrie (du point 4 vers 1 en passant par 5 et 6).

BHMax  _ _ o

~

o ?B

Figure 1-7 Cycle d'hystérésis d'un matériau ferromagnétique.

Le cycle d'hystérésis B-H représente la signature magnétique macroscopique d’un matériau

ferromagnétique caractérisée principalement par :
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- Le champ coercitif : Il se traduit par la force nécessaire pour déplacer les parois face aux
obstacles (défauts, dislocations...etc) lors du processus de magnétisation a fréquence faible.
Le champ coercitif est mesuré en ampere par metre (A/m) a B=0 T.

- La perméabilité magnétique : Elle caractérise la facult¢ d'un matériau a modifier les
lignes de champ, autrement dit, elle décrit le lien entre la magnétisation dans le matériau et

le champ appliqué. Elle est mesurée en henry par métre, (H/m).

- Induction a saturation : Elle indique le niveau maximal d’induction en tesla (T) dans le
matériau qu’on peut atteindre, dans ce cas tous les domaines sont orientés selon la direction

du champ extérieur.

- Rémanence : c’est la capacité d’un matériau a conserver une certaine induction résiduelle

lorsque le champ d’excitation extérieur est supprimé.
1.3 Les matériaux magnétiques nanocristallins

Les alliages nanocristallins ont été découverts en 1988 [13] par Yoshisawa et son équipe a Hitachi
Metals. La découverte des matériaux magnétiques nanocristallins a permis une grande avancée
dans le domaine de 1’¢lectronique de puissance et plus particuliérement pour des applications a
moyennes et hautes fréquences grace a leurs performances intéressantes. Ces matériaux possedent
une induction a saturation relativement élevée, des pertes magnétiques faibles, une
magnétostriction avoisinant zéro, une bonne stabilité en température par rapport a leurs concurrents
les ferrites et finalement une perméabilité relative réglable. Ces propriétés sont obtenues en
optimisant la composition chimique et le traitement thermique appliqué avec ou sans contrainte

magnétique ou mécanique.

En ce qui concerne la composition chimique, il existe plusieurs familles d’alliages de

nanocristallins [14] :

- Fe (Au, Cu) M(Si) B (Ti, Zr, Hf, V, Nb, Ta, Mo, W) : ils se composent d'une phase FeSi

(bee), d’une phase amorphe résiduelle et d’une phase FeCu ou d’une phase FeAu.

- FeMB (M : Ti, Zr, Hf, V, Nb, Ta, Mo, W) : ils se composent d'une phase Fe (bcc) et d'une

phase amorphe résiduelle.
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- FeM (C,N) (M : Ti, Zr, Hf, V, Nb, Ta, Mo, W) : ils se composent d'une phase de Fe (bcc),

d'un carbure dispersé de la taille du nanometre.

Nous nous intéressons a la premiere famille d’alliage de nanocristallins élaborée par les chercheurs

de Hitachi Metals, de composition Fe,3 5sCu; Nb3Si,; 5_«By, appelée Finemet®.

1.3.1 Processus d’élaboration et de nanocristallisation

L’¢laboration des matériaux magnétiques nanocristallins est faite en deux étapes. La premiére étape
consiste a fabriquer des rubans amorphes par la technique de trempe sur roue (Figure 1-8 Processus
d'¢laboration des rubans amorphes avec la technique de trempe sur roue[16].), ou le métal liquide
est projeté a travers une buse sur un substrat en rotation rapide qui permet d’obtenir un ruban
d'épaisseur tres faible (22 pm). Notons que le mode d'élaboration par trempe conduit a un état de
contraintes internes important, la relaxation de ces contraintes est faite par un recuit conduit a une
température de I'ordre de 400°C suffisamment faible pour ne pas entrainer une cristallisation de

l'alliage[15][6].

Figure 1-8 Processus d'élaboration des rubans amorphes avec la technique de trempe sur roue[16].

Les rubans d’amorphe sont par la suite enroulés sous formes de tores afin de subir la deuxiéme
¢tape de cristallisation partielle par un recuit a une température (500-600°C). Au final, I’alliage
obtenu posséde une structure mixte de nanograins de taille 10-15 nm entourés par une phase

amorphe (Figure 1-9).
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amorphe
Fe(NbB)

N

Figure 1-9 Image prise par TEM (a droite), représentation des deux phases de la structure des alliages
nanocristallins FeCuNbSiB (a gauche)[17].

Les alliages FeCuNbSiB doivent leur nanocristallisation a I’addition du cuivre qui est non miscible
dans le fer, cela permet de former des clusters qui engendrent a leur tour des surconcentrations
locales de FeSi enclenchant ainsi la nucléation de cristaux. Le cuivre produit une nanostructure
homogene qui doit étre controlée en taille, ¢’est le role du niobium qui vient empécher la croissance
des grains et la formation des borures de fer.

La cinétique et I’état de la cristallisation du matériau (la taille des grains, la teneur des grains en

silicium et la fraction cristallisée) sont li€s au temps et a la température appliqués pendant le recuit
(Figure 1-10).
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Figure 1-10 Evolution de la fraction cristallisée (a droite) et la cinétique de la concentration atomique en Si des
grains (a gauche) en fonction du temps de recuit [18].

Le contrdle de 1’état de cristallisation pendant la phase de fabrication est trés important car il
influence fortement les propriétés magnétiques du matériau. La Figure 1-11 a gauche montre qu’un
champ coercitif < 1 A/m ainsi que des perméabilités initiales importantes peuvent étre atteints
pendant la phase de la nanocristallisation. D’autre part, la petite taille des grains joue un role
important pour atteindre ces performances (Figure 1-11 a droite), cependant, cela est limité en

particulier a des compositions proches de la composition Finemet®.
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Figure 1-11 Evolutions du champ coercitif et de la perméabilité initiale des alliages FeCuNbSiB recuits pendant
1 h a2 540°C en fonction de la teneur en silicium (a gauche) et en fonction de la taille des grains (a droite)[19].

Le facteur clé pour comprendre la relation entre les propriétés microstructurales et les propriétés
magnétiques, est la compréhension des anisotropies magnétiques. Ces anisotropies vont donc
modifier les propriétés magnétiques macroscopiques. Pendant le traitement thermique les
anisotropies, induite et magnéto €lastique, vont pouvoir étre modifiées par un recuit sous champ
magnétique ou recuit sous contrainte mécanique. Elles vont jouer un role en redressant ou en

couchant le cycle d’hystérésis. Nous allons détailler ces processus dans les paragraphes suivants.

1.3.2 Energies d’anisotropies dans les matériaux nanocristallins

1.3.2.1 Energie d’anisotropie magnéto cristalline aléatoire : Modéle d’Herzer

La constante d’anisotropie magnéto cristalline K; est reliée a la symétrie du cristal. Pour les
nanocristaux cubiques centrés Fe-Si dans les alliages Finemet®, K; ~ 8kJ/m3 (20 % at.Si).
Cette valeur est beaucoup trop forte pour expliquer les faibles valeurs du champ coercitif (1 A/m)

et les hautes valeurs de la perméabilité.

En réalité, la contribution de 1’anisotropie magnéto cristalline est réduite grace a la taille des grains

qui est suffisamment petite devant la longueur d’échange L :
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Lp= |— (1.10)

Avec A la constante d’échange. L, représente la longueur minimale sur laquelle la direction des
moments magnétiques peut varier de maniere appréciable et, elle détermine 1'ordre de la largeur de
la paroi du domaine.
Herzer explique en 1990 [20], du fait que les nanocristallins présentent une taille moyenne des
grains (10-15 nm) trés petite par rapport a la longueur d’échange (~2 pm), I’aimantation n’est pas
gérée par I’énergie magnéto cristalline locale K de chaque grain, mais plutot par la moyenne de
cette énergie sur plusieurs unités structurales (plusieurs grains). Les grains contenus dans ce
volume sont considérés couplés par I’interaction d’échange magnétique et chaque cristallite a un
axe d’anisotropie orienté aléatoirement. La constante d’anisotropie globale de ce volume est la
moyenne sur tous les N grains (N =f, - (Lex / D) 3compris dans le volume de corrélation
ferromagnétique (V = L3,) déterminé par la longueur d’échange notée (Lgy) [17], [20], [21] dans
les nanocristallins :

<K; > =f. K /YN = [f,. K;. (D/Lex)%

(1.11)

Avec : fy la fraction cristallisée et D la taille des grains.
Comme les anisotropies magnétocristallines locales sont moyennées de cette facon, I'échelle a
laquelle l'interaction d'échange s'étend en méme temps, par ailleurs, la longueur d'échange Ly, doit

étre renormalisée en remplacant K, par < K; > dans I'équation (1.10) :

A
L= |— 1.12
o= xS (1.12)

En remplagant 1’équation (1.12) dans I’équation
(1.11), nous obtenons la constante d’anisotropie aléatoire :
K$.D®
A3

Le modele d’Herzer appelé aussi modele de I’anisotropie aléatoire (Figure 1-12) est trés intéressant

<K, >=f2 (1.13)

a titre comportemental et qualitatif. On suppose que les contraintes d'élaboration sont bien relaxées

et les contraintes internes sont négligées.
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Figure 1-12 Représentation schématique du modéle d’anisotropie aléatoire des grains cristallins. Les fleches
doubles indiquent la fluctuation aléatoire de I’axe d’anisotropie[22].

1.3.2.2 Energie d’anisotropie magnétoélastique

Le comportement de la magnétostriction a saturation est expliqué par 1’équilibre entre les deux

phases structurelles présentes dans 1’état nanocristallin :

As = FAESSU 4+ (1 — f)Aam (1.14)

Ou AEeST et A3M sont les constantes de magnétostrictions locales de la phase cristalline Fe-Si et de

la phase amorphe résiduelle respectivement.

La Figure 1-13 montre que la magnétostriction décroit avec le temps de recuit pour tendre vers une
valeur proche de 0 voire négative (selon la composition) lorsque le systeme atteint la fraction
cristallisée maximale 70 a 80% selon la composition.
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Figure 1-13 Evolution de la constante de magnétostriction a saturation des alliages FeCuNbSiB en fonction de
la fraction cristallisée [18].

En effet, une valeur de magnétostriction autour de zéro nécessite une grande fraction cristalline
avec magnétostriction négative afin de compenser la valeur positive ¢levée de la matrice amorphe

a base de Fe. Ceci est obtenu par une teneur élevée en Si (15 %) dans les grains b.c.c (Figure 1-14).
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Figure 1-14 Evolution de la constante de magnétostriction a saturation des alliages FeCuNbSiB en fonction de
la teneur en silicium a 1'état amorphe et a 1'état nanocristallin [17].

1.3.2.3 Energie d’anisotropie induite uniforme

Grace aux ¢énergies d’anisotropies induites transverse ou longitudinale appliquées au travers d'un
recuit sous champ adéquat, on peut régler la forme du cycle d'hystérésis. Selon le type de recuit
sous champ magnétique, une énergie d’anisotropie domine sur les autres énergies et impose une
forme particuliére au cycle d’hystérésis. L’ origine des anisotropies induites est attribuée au modele
de Néel [10] « atom pair ordering model » €laboré au départ pour les alliages cristallins [23] mais

adapté par la suite aux nanocristallins par Hoffman [24].

a. Origine des anisotropies induites « Atom pair ordering model »

Dans une solution solide ferromagnétique a deux éléments A et B, les proportions relatives des

liaisons A-A, A-B, B-B dépendent de leur angle par rapport a I’aimantation locale spontanée. Si la
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température est assez €levée pour que les atomes changent de position, une paire d’atomes (par
exemple A-A) forme une proportion de liaisons plus grande que les autres liaisons, une anisotropie
uniaxiale selon 1’axe d’aimantation spontanée va se créer.

L’anisotropie induite est conservée et est insensible a I’aimantation locale spontanée vu la basse
température ou la diffusion est impossible. Avec la présence d’un champ magnétique extérieur, les
paires atomiques se positionnent dans la méme direction du champ de recuit en imposant une
direction a I’anisotropie induite.

Dans les nanocristallins, la structure d’orientation est basée sur I’ordre des paires d’atomes Fe-Si
dans la phase cristalline. De ce fait, Herzer [25], [26] a proposé un modé¢le en assumant que la

contribution de la phase amorphe est négligeable :

K, ~ f,KEeSi (1.15)

Ou KFeS! est la constante d’anisotropie induite locale dans les nanograins.

Par ailleurs, cette énergie sera fortement sensible a la teneur de silicium et la fraction cristallisée.

b. Recuit sous champ magnétique

Recuit en deux étapes

Des rubans d’amorphe subissent un pré-recuit a 540°C pendant 1 heure afin d’atteindre 1’état
nanocristallin. En deuxiéme étape, un champ magnétique est appliqué a une température plus basse
(300-540°C) qui permet I’alignement des paires d’atomes et créer une €nergie d’anisotropie
uniforme. Dans ce traitement en deux étapes, 1’anisotropie induite dépend de manicre sensible de
la température de recuit et du temps de recuit [27], [28].

Recuit en une seul étape

Le champ magnétique a été appliqué pendant le processus de la nanocristallisation a une
température élevée (500-600°C). Autrement dit, I’alignement des paires d’atomes se fait en méme
temps que la formation des nanograins.

A une température supérieure a la température de Curie de la phase amorphe (360°C), et inférieure
a celle de la phase cristalline (650°C), I'aimantation spontanée locale ne joue pas de role majeur
dans I’instauration de l'anisotropie. En effet, I’aimantation locale spontanée est tres faible au début
de la cristallisation, en revanche, le champ extérieur est plus efficace pour augmenter I’énergie

d’anisotropie induite quand les températures de recuit sont trés élevées (Figure 1-15) [29].
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Figure 1-15 Evolution d’anisotropie induite avec un recuit sous champ lors de la nanocristallisation et un recuit
sous champ aprés la nanocristallisation en fonction de la température du recuit [26].

Si elles sont correctement contrdlées, les énergies d’anisotropies peuvent constituer un outil
puissant pour adapter la forme du cycle d'hystérésis aux exigences de I'application. Un cycle rond
(type-R) est obtenu en appliquant un recuit sans champ. En appliquant un recuit sous champ
magnétique dans le sens longitudinal du ruban, on obtient un cycle carré (type-Z). Tandis que, si
le champ appliqué est dans le sens transversal du ruban, le cycle B-H obtenu est lin¢aire (type-F)

(Figure 1-16)[30], [31].

108 T T

Fez3 5CuyNb;Siss 5By g e f=50 Hz
" ‘

0 - T 10° ]

B(T)
M

R Pl "::IJ f=0.1Hz

H (A/m) H (AIm)

Figure 1-16 Cycles d'hystérésis statiques (2 gauche) et perméabilité différentielle (a droite) de l'alliage
nanocristallin FeCuNbSiB recuit 1 h a 540°C sans champ (type-R), sous champ magnétique longitudinal (type-
Z), recuit sous champ transverse a 350°C F1 (type-F) et F2 sous traction mécanique F2 [17].

Dans un recuit sous champ, la composition, la température et le temps de recuit jouent un role pour
contrdler ’anisotropie induite [27], [32], [33], ainsi que Iamplitude et la direction du champ

appliqué.
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Figure 1-17 Evolution des cycles d'hystérésis (2 gauche) et les évolutions de Ku, pir, He (2 droite) en fonction du
champ appliqué lors du recuit a 580°C pendant 1h [29].

Pour le méme temps et la méme température de recuit, la Figure 1-17 (a2 gauche) présente la
variation de la forme des cycles d’hystérésis en fonction de I’intensité du champ appliqué (dans la
direction transversale) lors du recuit. Nous constatons que les cycles deviennent de plus en plus
linéaires avec 1’augmentation du champ extérieur appliqué. Pour un champ appliqué de 7 T dans
le sens transversal, cela se traduit par une diminution de la perméabilité (15 000 sur la Figure 1-17
(2 gauche)) et par I’introduction d’une forte anisotropie uniforme K, (40 J/m* sur la Figure 1-17 (a

droite)) qui favorise une structure en domaines magnétiques homogenes.

En effet dans la Figure 1-18, nous remarquons la présence des fluctuations de l'aimantation dans
les larges domaines des deux noyaux nanocristallins avec une forte anisotropie (a) et une faible
anisotropie uniforme (b). Ces fluctuations a courte distance se produisent a I'échelle de la largeur
de la paroi du domaine (longueur d'échange Lcx) [34]. Ils deviennent visibles si 'axe facile est
orienté perpendiculairement a l'axe de la sensibilité magnéto-optique (ce qui accentue les régions
de transition comme les parois de domaine). Ces fluctuations sont plus prononcées dans
I'échantillon nanocristallin a faible anisotropie induite, cela explique pourquoi le champ coercitif
est plus élevé quand K, est faible (Figure 1-17 a droite) étant donné la difficulté de parois a se

déplacer.
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Figure 1-18 Microstructure magnétique a 1'état démagnétisé a température ambiante pour deux axes de
sensibilité magnéto-optique des nanocristallins recuits sous champ transversal (a) avec Ku= 30 J/m? et (b) avec
Ku= 3 J/m?[34].

c. Recuit sous contrainte mécanique

En applicant une traction sur les rubans ou des contraintes radiales sur des tores [35] pendant les
recuits, permet de créer une anisotropie uniforme appelée « creep stress anisotropy ». La contrainte
mécanique est appliquée soit a I’état nanocristallin ou pendant la nanocristallisation.

L’oigine de cette anisotropie est plus compliqué a expliquer, jusqu’a present, deux mécanismes
sont proposés pour expliquer cette anisotropie [36] : la structure d’orientation « atom pair
ordering » adopté par Hofmaan et Kronmuller [24] et I’effet magnétoélastique proposé par Herzer
[37].

Hofmaan et d’autres travaux [38], [39] ont li¢ la création d’une anisotropie uniforme a un
réarrangement atomique dans les nanocristaux afin de s’aligner selon 1’axe de la contrainte
appliquée.

Les travaux d’Herzer ont montré une forte corrélation entre la magnéostriction et 1’anisotropie
induite sous contrainte. La Figure 1-19 a droite montre que 1’anisotropie induite augmente avec
I’augmentation de la contrainte appliquée, par ailleurs le cycle devient de plus en plus couché

(Figure 1-19 a gauche) jusqu’a la limite ¢lastique du matériau (autour de 800 MPa) [40].
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Figure 1-19 Recuit sous contrainte sur la forme du cycle (a gauche), énergie d’anisotropie induite en fonction
de la contrainte appliquée lors du recuit (a droite)[40].

L'énergie d'anisotropie induite K,;, est proportionnelle a la contrainte de traction o,, appliquée

pendant le recuit [19] :

3
K, = -3ko, (1.16)

Avec I’axe facile aimantation parall¢le (k > 0) ou perpendiculaire (k < 0) a I’axe de la contrainte
appliquée, k est une « constante de magnétostriction fictive » qui donnerait une anisotropie
magnétoélastique €équivalente a K, si le matériau était déformé élastiquement par une contrainte
de traction appliquée 6 = o,.

Le parametre k et la magnétostriction a saturation ont des comportements similaires en fonction de
la température du recuit et la composition de I’alliage. Par ailleurs, 1’anisotropie induite par
contrainte devrait étre liée a des coefficients de magnétostriction locaux. Par la suite, I'analyse plus
approfondie des données expérimentales [37], [41] révele que ’amplitude et l'orientation de
l'anisotropie induite est en corrélation avec la magnétostriction a saturation locale A£¢5¢, de la phase

cristalline a-FeSi :

3 .
K, = —EAEeS‘ oify (1.17)

Ou f; est la fraction cristalline. La contrainte interne dans les cristaux dans état d’equilibre est égale

a la contrainte appliquée lors dur recuit (o; = 0,).
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1.3.2.4 Energie d’anisotropie totale dans les matériaux nanocristallins

L’énergie d’anisotropie totale Ex représente 1’énergie nécessaire pour déplacer I’aimantation locale
selon I’axe d’un champ extérieur (de I’état désaimanté jusqu’a la saturation). Elle est calculée a

I’aide de la courbe de premiere aimantation [15] :
Bs
Ex = f H.dB (1.18)
0

Ou By est I’induction a saturation.
Elle représente aussi I’ensemble de toutes les énergies présentées précédemment [15] :
Ex = E<k1> + Exu + Exs (1.19)
Selon les conditions du recuit appliqué, des approximations peuvent se faire [30], [31]. Dans le cas
d’un recuit sans champ, c’est I’énergie d’anisotropie aléatoire < Ex; > qui domine dans le

matériau. Tandis que, dans un recuit sous champ magnétique dans le sens longitudinal

(respectivement transversal) du ruban, I’énergie EI/(/u (respectivement Eg,,) d’anisotropie uniforme
induite est dominante. Cette partie sera plus détaillée pour I’interprétation des résultats dans le

chapitre 3.

1.3.3 Propriétés magnétiques des matériaux magnétiques nanocristallins

1.3.3.1 Induction a saturation

Les alliages nanocristallins présentent une induction a saturation élevée, autour de 1.35 T pour la
famille Finemet®. L’augmentation de I’induction de saturation dans les alliages nanocristallins a
fait une révolution dans différentes applications telles que des capteurs de courant transportant de
grands courants et des dispositifs d’impulsion.

Dans la Figure 1-20, nous remarquons que la diminution de I’induction a saturation en fonction de
la température est plus importante quand le matériau est dans son état amorphe. En effet, a partir
de T=320°C (Température de Curie des amorphes, TE™) le matériau amorphe devient amagnétique,
alors que dans le matériau nanocristallin, I’induction continue a diminuer en changeant la pente.
En fait, a partir de T¢™ seulement la phase cristalline contribue a I’aimantation du matériau et le
matériau nanocristallin devient amagnétique a la température T=600°C, température de Curie des

FeSi, TEeS [42].
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Figure 1-20 Evolution de la polarisation magnétique a saturation J en fonction de la température de mesure
d’un alliage amorphe et d’un alliage nanocristallin de composition Fe;3 5Cu;Nb3Si;35Bg [42].

1.3.3.2 Permeéabilité relative

La perméabilité relative des matériaux magnétiques nanocristallins peut étre ajustée dans une large

plage. La Figure 1-21 montre que les alliages nanocristallins présentent a la fois les avantages des

amorphes a base de fer (basse perméabilité) et ceux des amorphes a base de cobalt (haute

perméabilité). En revanche le grand inconvénient de ces matériaux est leur fragilité mécanique qui

limite la géométrie de fabrication et rend difficile la production autrement qu'en circuit torique.
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Figure 1-21 Perméabilité relative et aimantation a saturation des différents matériaux magnétiques doux|[18].
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1.3.3.3 Champ coercitif

En optimisant la composition et le traitement thermique, le champ coercitif dans les matériaux
magnétiques nanocristallins peut atteindre des valeurs treés faibles (<1 A/m). La Figure 1-22
présente 1’évolution du champ coercitif, la perméabilité initiale et la rectangularité des matériaux
magnétiques nanocristallins en fonction de la température.

La suppression de 1’anisotropie magnétocristalline exige que les grains orientés aléatoirement
soient couplés par une longueur d’échange plus grande que la taille des nanograins. Par conséquent,
si la longueur d’échange est réduite, les anisotropies locales seront moins efficacement moyennées

et les propriétés magnétiques douces se dégraderont [19].
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Figure 1-22 Evolutions de la perméabilité initiale pi, du champ coercitif He et de la rectangularité Br/Bs, des
alliages nanocristallins Fe;3 sCu;Nb3Si 35Bg (recuit 1 h a 540 C +4 h a 350 C avec un champ magnétique
transversal) en fonction de la température de mesure (f= 50Hz) [19].

1.3.3.4 Pertes magnétiques

La Figure 1-23 montre que les pertes magnétiques totales dans les matériaux magnétiques
nanocristallins sont 6 a 10 fois plus faibles (a 0.5T/10 kHz) par rapport a celles des ferrites. Ceci

est dii au traitement thermique et a la trés faible épaisseur du ruban du matériau nanocristallin ce

qui limite la circulation des courants de Foucault.
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Figure 1-23 Pertes magnétiques a 10 kHz de tores coupés dédiés aux transformateurs de puissance, comparaison
entre amorphe base Fer, Fe3%Si et Fe6,5%Si minces, ferrite MnZn et nanocristallin Nanophy [18].

1.4 Applications des matériaux magnétiques nanocristallins

En raison de leurs propriétés magnétiques intéressantes (citées dans la section 1.3.3), notamment le bon
comportement a moyennes fréquence (< 100kHz), les noyaux nanocristallins sont de plus en plus
sollicités dans un large champ d'applications (Tableau 1-1). En outre, la composition du matériau se
base sur des ¢léments peu coliteux (le fer et le silicium). Tous ces éléments ont permis a la solution
nanocristalline de concurrencer non seulement les alliages amorphes a base de Co, mais aussi les
alliages cristallins classiques et les ferrites. Il en résulte une augmentation de leur utilisation dans les
disjoncteurs différentiels, les inductances de mode commun et les dispositifs a moyenne fréquence

notamment les transformateurs.

Parmi les diverses applications des matériaux magnétiques nanocristallins, nous présentons bri¢vement
les capteurs de courant fluxgate. En effet, ces capteurs ont été utilisés dans notre étude de vieillissement
sous deux contraintes (thermique et €lectrique) comme un moyen d’aimantation tout au long des

périodes de vieillissement.
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Tableau 1-1 Différentes applications des matériaux nanocristallins (recopié et traduit de [43])

Domaine d’application Application Exigences
Source d’alimentation - Transformateur de puissance " FreiBs

- Self mode commun - k(B

- Self de stockage - W(Hpc); Bs; Pre

- Transformateur de commande - Pres linéarity

- Amplificateur magnétique - ABgg; Bg; Pre

- Transformateur d’impulsions - Bg; P,
Telecommunication - Transformateur de signal - u(Hpe); ()

- Self mode commun - WO Bs
Installation techniques - Ui Hnaxs W(T); By

- Disjoncteur différentiel (AC)
- Disjoncteur différentiel (Impulsions) - Wi (T Pres By; linéarité

, s,
- Transformateur de courant - W; Bs; linéarité

Electronique automobile -

- Convertisseur DC/DC w(Hpc); Bs; Pre

1.4.1 Les capteurs de courant fluxgate

Les matériaux magnétiques doux utilisés dans les capteurs de courant basés sur la technologie fluxgate
devraient présenter une perméabilité magnétique élevée et un faible champ coercitif, une résistivité
¢lectrique élevée et de bonnes propriétés dynamiques. La majorité de ces exigences est satisfaite par

des matériaux magnétiques amorphes et nanocristallins.

1.4.1.1 Capteurs de courant fluxgate a boucle fermée

Le principe de fonctionnement d’un capteur de courant intégrant la technologie fluxgate est
similaire a celui d’un capteur de courant a sonde de Hall a boucle fermée. La sonde de Hall placée
dans I’entrefer du circuit magnétique est remplacée par un matériau magnétique saturable entouré
d’une bobine. La technique fluxgate repose sur la détection d’un changement d’inductance.
L’inductance vue aux bornes de 1I’enroulement de 1’élément saturable varie fortement en fonction
du courant qui le traverse mais également en fonction du flux produit par une ou plusieurs sources

magnétiques extérieures.

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere




37

La présence d’un champ magnétique extérieur, induit une variation d’inductance vue au niveau de
I’enroulement de 1’¢élément saturable, variation de la tension secondaire v(t). Cette variation est
mesurée et renvoyée par 1’intégrateur sous forme de courant dans I’enroulement de compensation

pour annuler le flux dans le circuit magnétique principal [44]-[46].

Le matériau est périodiquement saturé par un courant d’excitation triangulaire i(t). La tension
relevée sur I’enroulement secondaire v(t) est nulle pendant les phases ou le matériau est saturé, et
non nulle en dehors. Le changement de 1’inductance en présence d’ un champ magnétique extérieur,
se traduit par le changement sur les allures des signaux (Figure 1-24) qui seront eux-mémes

exploités pour mesurer le courant I, notamment [45], [47]-{49] :

- La mesure de la composante continue du courant d’excitation.

- Lamesure du rapport cyclique de la tension, la saturation n’est plus symétrique. Le principe

de mesure de I’induction magnétique extérieure repose sur la mesure de cette dissymétrie.

Ip=0A

Excitation i (t)

Ip >0 (b)

Figure 1-24 Réponse en courant a [,=0 (a) et I, non nul (b)[44], [45].

Une telle configuration est bien connue, cependant, compte tenu de la grande sensibilité¢ des

capteurs fluxgate, il est possible de les utiliser en boucle ouverte, sans bobine de compensation.
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Ces capteurs offrent des caractéristiques métrologiques modestes par rapport a son homologue
fluxgate a boucle fermée, cependant, il présente des avantages comparatifs, tels que son faible coflt,
sa petite taille, son poids léger et sa faible consommation d'énergie [50].

1.4.1.2 Capteurs de courant fluxgate a boucle ouverte (auto-oscillant)

Les capteurs de courant fluxgate en boucle ouverte étudiés dans le chapitre 4 fonctionnent avec des
tores nanocristallins fermés (sans entrefer). Par ailleurs, le tore magnétique joue a la fois le role du
concentrateur de flux et est aussi 1’élément saturable.

Le circuit présenté sur la Figure 1-25-a explique le principe de fonctionnement du capteur fluxgate
a boucle ouverte. Le dispositif se compose d'un transformateur, d'un comparateur de Schmitt U,
d'une résistance de charge Ry et d'un filtre passe-bas. Le circuit secondaire est modélisé par une
résistance supplémentaire rg, qui représente la résistance de l'enroulement secondaire, plus la
résistance du canal des transistors MOS. Avec Rr, elles forment la résistance secondaire totale :
Ry = Rp +15.

Le comparateur agit comme une commutation a courant alternatif (CA), il fournit deux niveaux sur
sa sortie, = Vpp, avec des niveaux de seuil de tension + V. Les niveaux de seuil de tension et la
résistance de charge définissent les niveaux de seuil de courant secondaire comme V/R = [gyax-
La commutation prevoit que I = i, /n, par ailleurs, les courants induisent un champ magnétique
H(t) dans le noyau [51]:

H(t) = —ip + n(liS(t) + 1) (1.20)

Ou iz (t) est la composante CA du courant secondaire, is(t) = ig(t) — I5. La tension de sortie v (t)

oscille entre les tensions d'alimentation :

_ (+Vpp,  tEAt
Vo (t) = {—VDD: t € At,

(1.21)
Tandis que ig(t) oscille entre |ig| < Vp/Rp = Igmax (Figure 1-25-B). La chute de tension
maximale sur la résistance secondaire totale doit étre inférieure a la tension d'alimentation (

Rslsmax < Vpp) qui permet de fixer des limites de tension de seuil.
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Le courant ig(t) sature le noyau magnétique, de sorte que le flux magnétique maximal est
approximativement de :

cI)M(t) = cI)(ISmax) ~ nAeBS (1-22)

Avec n : nombre de spires ; A, section active du tore et Bg I’induction a saturation.
La période d'oscillation est donnée approximativement par [S1]-[53] :
20y N 20y _ 4 Vpp. Oy
Vbp — IsRs ~ Vpp + IgRg VI%D — (IsRg)?
1 4Vpp.nA.Bg
fosc  VZp — (IsRs)?

- Atl +At2 =

Tosc = £
osc

Tosc = (1.23)

i -S| W |
Pl o
CA_ :

L
—Vopo U, ) T, =AL+AL § :
L -v(8)---.- i SR | TR SO,
L - (¢ 4
Vour () © TP Lo :
filter 74 LA : At g
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Figure 1-25 (a) : Schéma du circuit de base d'un capteur fluxgate auto-oscillant (b) : Diagrammes temporels de
la tension de sortie du comparateur v, et le courant secondaire ig [S1].

La mesure du courant peut étre faite par différentes méthodes, notamment, par les principes

présentés précédemment pour la boucle fermée (ex : rapport cyclique).

1.4.1.3 Avantages et limites des capteurs de courant fluxgate

Les capteur de courant fluxgate sont connus pour les principaux avantages [45], [46] :

e La faible dérive d’offset grace au principe de mesure du champ magnétique par un élément
saturable travaillant en alternatif tout au long du cycle magnétique B-H, ce qui supprime

tous les offsets magnétiques au niveau de la téte de mesure.
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e La haute résolution et la précision pouvant atteindre 0,001 %, en comparaison avec les
techniques Hall a boucle ouverte. Cet avantage est le plus marqué dans la mesure des
courants de faible intensité ou 1’effet relatif de 1’offset est plus important.

e Laplage de mesure étendue : il est possible de mesurer avec précision un courant de faible
intensité (quelques mA) comme d’une treés grande intensité (jusqu’a 1000 A)[49]. De plus,
ces capteurs sont capables de mesurer des courants alternatifs (jusqu'a plusieurs kHz) et des
courants continus.

e La large plage de température de fonctionnement : les limites en température sont

imposées par les matériaux et les composants.

Parmi les inconvénients principaux de ces capteurs, nous pouvons citer la bande passante limitée
pour quelques modeles, le risque d’une injection de bruit (courant/tension) dans le conducteur
primaire et donc dans le systéme électrique hote, la consommation secondaire trés élevée
(comparable aux capteurs Hall en boucle ouverte) et enfin le cotit de production assez ¢levé vu la
complexité de fabrication.

L’utilisation des noyaux en matériau magnétique pour mesurer les champs magnétiques présente
toutefois l'inconvénient de générer un offset magnétique di aux effets de la rémanence et du champ
coercitif. Bien que I’offset magnétique en fonctionnement nominal puisse €tre minimisé avec une
fonction de désaimantation, une réinitialisation (désaimantation) conventionnelle peut ne pas étre
suffisante pour un fonctionnement précis du capteur. Les nouveaux capteurs de courant développés
par LEM posseédent une fonction de désaimantation qui est plus efficace, d’autres avantages sont

présents dans ce capteur, notamment [54] :

- Fournir différents modes de fonctionnement, y compris un mode de fonctionnement auto-
oscillant avec un rapport cyclique variable, ou un mode a fréquence fixe qui peut étre utilisé
pendant la désaimantation. En effet, le fonctionnement a basse fréquence améliore
l'efficacité de la désaimantation par rapport au fonctionnement a haute fréquence.

- Gérer les arréts et les démarrages du capteur, par exemple pour une séquence de
désaimantation ou pour mettre le capteur en mode veille.

- Limiter le nombre de composants (passifs, actifs, MCU).

- En plus du bobinage d’excitation, le capteur LEM contient un bobinage « test ».
L’utilisateur peut ['utiliser dans différents buts notamment dans le diagnostic afin

d’atteindre des niveaux de sécurité élevés.

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



41

Pour répondre & un maximum d’exigences du cahier des charges, le choix de I’instrumentation de
mesure doit toujours étre optimisé en termes de cott et de design.

La technologie fluxgate n’est pas seulement utilisée pour la mesure des courants, elle est aussi
appréciée par les géologues pour la mesure du champ géomagnétique, par les militaires pour la
détection des mines anti personnelles, dans le domaine spatial pour controler le positionnement

d'un satellite [48].
1.5 Vieillissement des matériaux magnétiques

Les matériaux magnétiques sont utilisés dans de nombreuses applications industrielles (véhicules
¢lectriques, aéronautiques...) ou ils sont sollicités pour fonctionner dans des conditions séveres,
notamment une température ¢levée. Combinées avec le temps, ces contraintes peuvent provoquer
des modifications des propriétés magnétiques de ces matériaux, on parle alors de « vieillissement
magnétique ». Selon la nature du matériau utilisé, le vieillissement magnétique pourrait étre

provoqué par différents mécanismes.

Dans le cas des polycristallins FeCoV [55], utilisés dans la construction de la génératrice tournante
haute vitesse, la raison principale de la détérioration des propriétés magnétiques est liée au
changement de microstructure.

Dans le cas des aciers [56], I’azote et le carbone sont les principaux éléments acteurs dans le
vieillissement. A partir de certaines teneurs, ces €¢léments peuvent diffuser vers les dislocations
méme a des températures basses. La teneur en silicium, en aluminium et en manganese joue aussi
un role important pour controler le vieillissement. En effet, la présence de 1'un de ces ¢léments
peut ralentir ou accélérer la cinétique de formation ou de transition des précipités d’un état
métastable a un état stable.

Dans le cas des alliages amorphe FeBSi pour une application 60 Hz [57], le vieillissement est causé
par la précipitation du fer a la surface du ruban, en raison de 1’oxydation excessive du bore et du
silicium. Dans le cas des alliages amorphes FeSiBNb [58], I’instabilité des propriétés magnétiques
est ainsi causée par les modifications de la microstructure, mais cette fois ci, par la formation d’une

phase des grains bee-Fe (cristallisation).
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1.5.1 Vieillissement des matériaux magnétiques nanocristallins

Peu de travaux traitent du vieillissement des matériaux magnétiques nanocristallins. Selon [17],
[19], le vieillissement des matériaux magnétiques nanocristallins est lié a la réorientation de
I’anisotropie magnétique selon les directions locales d’aimantation de chaque domaine
magnétique.

Les études menées dans [55], ont ¢élaboré une étude plus détaillée sur le vieillissement des
différentes nuances, la nuance p500 000 (type-R) et la nuance p30 000 (type-F). Plusieurs
propriétés ont été suivies lors du vieillissement : macroscopique, magnétostriction a saturation,
résistivité, microstructure. . .etc.

Les différentes mesures microscopiques (DRX, DSC, PTE) sur les nanocristallins n’ont montré :

- Aucune variation au niveau de la phase.
- Aucune variation de la taille des grains.
- Aucune variation de la fraction cristallisée.

- Aucune oxydation.

Par ailleurs, les variations des propriétés magnétiques macroscopiques lors du vieillissement n’ont
pas ¢été lies a des changements de microstructure mais plutdt a des modifications de I’énergie
d’anisotropie prédominante dans le matériau. En effet, les mesures des courbes de premicre
aimantation ont montré que 1’énergie d’anisotropie totale a augmenté. Le degré de dégradation des
propriétés magnétiques dépend de la compétition entre cette énergie instaurée lors du vieillissement
et I’énergie prédominante dans le matériau.

En effet, les cycles quasi statiques des nanocristallins F-type (Figure 1-26-a) ne présentent pas des
changements visibles lors du vieillissement a 240°C. Tandis que les nanocristallins type-R,
montrent une forte dégradation au niveau des propriétés (augmentation du champ coercitif et
diminution de la perméabilité maximale) (Figure 1-26-b).

Dans le cas des nanocristallins F-type, I’énergie prédominante est I’énergie uniforme transversale
(induite lors du recuit). Lors du vieillissement, une anisotropie longitudinale est instaurée dans les
domaines de fermeture, cette derniére va provoquer 1’expansion des domaines de fermeture qui
génent la rotation des domaines majoritaires transversaux. Dans le cas des nanocristallins type-R,

I’énergie prédominante est I’énergie locale aléatoire.
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Figure 1-26 Cycles d’hystérésis mesurés a 1 Hz pour plusieurs durées de vieillissement a la température de
240°C. (a) : nanocristallin F-type ; (b) : nanocristallin type-R (avec désaimantation)[55].

Dans les mémes travaux, 1’effet de I’enrobage des matériaux lors du vieillissement a été étudié.
Les matériaux enrobés ont montré plus de dégradations par rapport aux échantillons nus. Ceci a été
li¢ a ’enrobage qui provoque des contraintes de compression sur le ruban nanocristallin. Par
ailleurs, une anisotropie magnétoélastique est instaurée dans le sens de la traction €largissant encore
plus les domaines de fermeture. Ces derniers perturbent encore plus le processus d’aimantation.
D’autres travaux existent sur le vieillissement des matériaux nanocristallins [59], [60] et ont lié
leur vieillissement au mécanisme de la diffusion lacunaire « vacancy diffusion ».

Pendant le processus de formation des nanocristaux (cristallisation), les atomes des inhibiteurs
occupent des positions libres sachant qu'une formation de lacunes est favorisée quand le rayon
atomique des inhibiteurs est grand (cas de niobium). En effet quand le rayon atomique est grand,
I’inhibiteur est moins soluble dans la phase cristalline [61].

Lors du vieillissement, ces lacunes migrent vers des nouvelles positions ce qui modifie leurs
interactions avec les parois de domaine. De plus, plusieurs lacunes peuvent migrer vers un méme
endroit en formant un cluster de lacunes [62]. Le cluster de lacunes rend le déplacement des parois
difficiles ce qui entrainerait une augmentation de la force coercitive et une diminution de la
perméabilité.

Ces hypothéses ont été menées grace a une comparaison entre des nanocristallins avec des
inhibiteurs différents. En effet, le vieillissement est trés important sur la perméabilité maximale
dans le cas des alliages avec le niobium (Nb) ou molybdéne (Mo), tandis que les alliages avec le

tungsténe (W) montrent une meilleure stabilité¢ dans le temps (Figure 1-27).
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Figure 1-27 Evolutions de la perméabilité maximale et du champ coercitif He en fonction du temps de
vieillissement des nanocristallins Fe;3 ;Cu;M;3Si 3 5sBg ou (M= Nb, W, Mo) a 240°C [13].

1.6 Conclusions du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons rappelé les bases du magnétisme et le comportement magnétique
macroscopique des matériaux.

A partir d’une recherche bibliographique, le processus d’¢laboration des matériaux magnétiques
nanocristallins a été présenté. Nous avons ensuite détaillé les différentes énergies d’anisotropies et
I’impact des différents recuits sur le réglage de certaines propriétés magnétiques de ces matériaux.
Nous avons aussi présenté les différentes applications des matériaux nanocristallins et plus
précisément celle des capteurs de courant fluxgate avec leur principe de fonctionnement et leurs
avantages.

Par la suite, nous avons introduit 1’aspect du vieillissement en commencant par différents matériaux
magnétiques (polycristallins et amorphes) pour terminer avec des travaux sur le vieillissement des
matériaux nanocristallins effectués au laboratoire Ampere.

Notre travail de thése contribue a compléter ces travaux initiés au laboratoire Ampere, d’une part,
en rajoutant le vieillissement des nanocristallins recuits sous champ longitudinal type-Z, et, d’autre
part, en menant deux ¢tudes de vieillissement sur les nanocristallins, 1’une sous contrainte

thermique et la seconde sous contraintes thermique et électrique variable.

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



45

Chapitre 2 : Matériaux magnétiques et outils pour
I’expérimentation

2.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons les différents échantillons de matériaux, I’application capteur de
courant et les outils dédiés a I’expérimentation magnétique (techniques de caractérisations
macroscopique, mésoscopique et microscopique, matériels) utilisés dans cette étude du
vieillissement.

Nous commengons par le recensement, les dimensions et les nuances des différents échantillons
magnétiques étudiés.

Ensuite, nous présentons les différentes techniques et outils de caractérisations magnétiques utilisés

pour suivre 1’évolution des propriétés magnétiques lors du vieillissement :

- Le principe et le banc de caractérisation magnétique macroscopique en quasi statique que
nous avons développé et automatisé au sein du laboratoire Ampeére.

- Les cartes ¢lectroniques des capteurs de courant fluxgate fournis par notre partenaire LEM.
Ces cartes sont utilisées dans les essais de vieillissement sous deux contraintes (thermique
et excitation) pour aimanter les échantillons lors du vieillissement et comme un outil de
caractérisation en dynamique.

- Le principe et le banc de mesures basé¢ sur le bruit de Barkhausen. Les résultats
d’expérimentation ont permis 1’étude de la dynamique des parois et I’évolution des
domaines magnétiques dans le temps d une maniére indirecte. Ces expérimentations ont été
faites dans le cadre d’une collaboration avec le laboratoire de Génie Electrique et

Ferroélectricit¢ (LGEF) de ’INSA Lyon.

Finalement, nous présentons brievement la technique du Microscope Optique a Effet Kerr

(MOKE) qui a ét¢é faite par IFW Dredsen a l'institut de recherche Leibniz en Allemagne.
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2.2 Préparation des échantillons

2.2.1 Dispositifs thermiques

Différents appareils permettant de maintenir les échantillons a une température donnée sont utilisés
dans cette étude :

e Pour faire du vieillissement a haute température (240 °C) : nous utilisons quatre étuves
de la marque Memmert, dont trois étuves Memmert UN110 de 108L (Figure 2-1) et une
étuve Memmert UNSS de 53L.

Figure 2-1 Etuves du laboratoire utilisées pour le vieillissement, modéle Memmert UN110 [63].

e Pour faire du vieillissement a température négative : nous avons utilisé un congélateur

coffre a basse température (-60°C) de la marque Arctiko LTF85 de 71L (Figure 2-2).

~ V
Figure 2-2 Congélateur utilisé pour le vieillissement a -55°C, modéle Arctiko LTF8S [64].

e Pour faire des mesures a des différentes températures : nous avons utilisé I’enceinte
climatique de la marque Binder MK 115 de 115L (-50 a +180°C) présentée dans la Figure
2-3.
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I ey r
9 ] L
Figure 2-3 Enceinte climatique utilisée pour des mesures en température, modéle Blinder MK 115 [65].

Les dispositifs thermiques fonctionnent a des températures constantes de -55°C pour le congélateur
et 110, 150, 200 et 240°C pour les étuves. D’autre part, I’enceinte climatique est utilisée pour fixer
la tempértaure a 20°C pour les caractérisations magnétiques en quasi statique. Nous 1’avons aussi
employée pour faire les caractérisations sous température des materiaux magnétiques

nanocristallins sur une plage allant de -50 a 125°C.

2.2.2 Recensement des tores magnétiques nanocristallins

Les matériaux nanocristallins étudiés se présentent sous forme d’un fin ruban (d’épaisseur environ
22 um) enroulé pour former un tore. Trois nuances de matériaux nanocristallins ont été proposées
par notre fabricant et fournisseur de matériaux magnétiques APERAM (Amilly-Imphy). Chaque
nuance désignée ci-dessous est obtenue selon un recuit (traitement thermique) différent :

e Type-R : recuit thermique sans champ.

e Type-Z: recuit thermique avec I’application d’un champ magnétique dans le sens
longitudinal du ruban.

e Type-F : recuit thermique avec l’application d’un champ magnétique dans le sens
transversal du ruban.

L’impact des conditions de traitement thermique sur les propriétés magnétiques des alliages
nanocristallins a été expliqué dans le chapitre 1.
Trois lots principaux de tores magnétiques nanocristallins ont été envoyés par notre partenaire, le

fournisseur de matériaux APERAM (Amilly-Imphy) sous le nom commercial : Nanophy®.
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2.2.2.1 Lot n°1 des échantillons

Des tores magnétiques de la nuance type-Z traités par un recuit A ont été envoyés en premier temps
pour I’étude du vieillissement thermique. Les nuances type-R et type-F de ce lot ont été¢ déja
étudiées dans les travaux antérieurs au laboratoire Ampere présentés dans le chapitre 1 [55].

Le recuit A appliqué sur ces tores, possede les caractéristiques générales suivantes :

- Un palier principal qui permet la cristallisation du précurseur amorphe aux alentours de
570°C pendant 1heure.
- Des paliers secondaires qui permettent d'ajuster 1’aimantation sous différents champs selon

les propriétés recherchées (type-Z et type-F).

Ce lot contient aussi nos échantillons de base dont nous avons déroulés certains tores afin de
préparer des bandes dédiées aux essais complémentaires de Barkhausen ou Effet Kerr, ....

2.2.2.2 Lot n°2 des échantillons

Un nouveau recuit (appelé recuit B) a été développé afin d’améliorer la stabilité des matériaux
magnétiques nanocristallins dans le temps. Des tores nanocristallins type-R et type-Z qui ont subi
ce nouveau traitement thermique ont été envoyés par APERAM afin de comparer leurs
comportements magnétiques avant et apres vieillissement par rapport a ceux du lot n°1. Non
seulement le recuit est différent, mais aussi les dimensions sont différentes par rapport a celles du

lot n°1 (Figure 2-4).

Figure 2-4 Différence de dimensions des tores entre les deux lots différents.

2.2.2.3 Lot n°3 des échantillons

Des tores nanocristallins type-R et type-Z (traités par le recuit A) dédiés a 1’étude du vieillissement

thermique avec excitation (capteurs de courant fluxgate LEM) sont envoyés en dernier lieu. Ce lot
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contient des tores de dimensions différentes (Figure 2-5) selon les trois capteurs a étudier (A), (B)

et (C).

Figure 2-5 Echantillons de différentes dimensions du lot n°3.

Les dimensions des tores des trois lots sont données dans le Tableau 2-1:

Tableau 2-1 Dimensions des tores des trois lots

Lot Diametre Diamétre Hauteur (mm) | Masse (g)
extérieur (mm) | intérieur (mm)
Nel 22 17 7 6
N°2 35 25 5 14
Capteurs (A) 21 19.5 1
N°3 | Capteurs (B) 35 34 3 0.97
Capteurs (C) 40 36 4

Au total, nous avons considéré 78 échantillons sous différentes conditions de vieillissement. Le

recensement des différents échantillons est récapitulé dans le Tableau 2-2:

Tableau 2-2 Recensement du nombre d'échantillons par essai.

Conditions de | Lot -55°C 110°C 150°C 200°C 240°C
vieillissement
N°el 2xZ, 2xZ 2xZ, 2xZ 4
Avec N°2 / 2XR+2XZ | 2xR+2%xZ | 2xR+2Z 2xR+2xZ
démagnétisation
N°3 / / / R+Z /
N°1 Excitation / / / / R+Z+F
continue
A o Capteurs (A) | 2xR+2xZ | 2XR+2xZ | 2xR+2xZ | 2XR+2xZ
vec excitation
N°3 | Capteurs (B) | 2XR+2xZ | 2xR+2xZ | 2xR+2xZ | 2xR+2xZ /
Capteurs (C) | 2XR+2xZ | 2xR+2XZ | 2XR+2xZ | 2xR+2xZ
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2.2.3 Bobinage des tores magnétiques nanocristallins

Les échantillons mis dans les étuves sont déja bobinés, c’est pourquoi, le fil de bobinage et le
matériau constituant les boitiers ont été choisis pour résister aux températures, tout au long de la

phase du vieillissement.

Les nanocristallins sont des matériaux magnétiques fragiles mécaniquement, par conséquent
chaque échantillon est mis dans un boitier (en PEEK) pour le protéger lors du bobinage. Les tores
ne sont pas collés a I'intérieur du boitier car 1’utilisation de la colle entrainerait I’application d'un
état de contraintes sur le matériau variable en fonction de la température de vieillissement du fait
que la colle réagit différemment en fonction de la température appliquée. Afin de mener une étude
rigoureuse, il est impératif que 1'é¢tat de contraintes au niveau des matériaux reste le plus stable
possible. L'étude des colles est une étude a part enticre a étudier en complément a ce travail de

thése.

Pour les caractérisations magnétiques des échantillons des essais du vieillissement thermique sans
excitation (lots n°1 et n°2), nous avons effectué un bobinage au primaire d’une seule spire avec un
fil émaill¢é de la classe 200°C et 0.5 mm de diameétre et un bobinage au secondaire de10 spires avec

un fil émaillé de la classe 240°C et 0.25 mm de diameétre.

Pour les tores magnétiques dédiés a 1’étude du vieillissement avec excitation alternative (lot n°3),

nous avons fait quatre bobinages avec du fil émaillé de la classe 240°C :

a) Deux bobinages pour les caractérisations en quasi-statique, une spire au primaire et 10
spires au secondaire.

b) Deux bobinages pour la magnétisation des échantillons via les cartes électroniques et aussi
pour les caractérisations en dynamique :

- Pour les capteurs (A) : un bobinage primaire et un bobinage secondaire avec un fil émaillé
de 0.5 mm.

- Pour les capteurs (B) et (C), le bobinage a été fait par I’entreprise TCT (Imphy, Niévre) vu
le nombre trés important de spires (Figure 2-6 Bobinage des tores pour les capteurs (C)
avec plus de 1000 spires au secondaire). Au contact du boitier en PEEK, un bobinage
primaire avec un fil de 0.5 mm de diamétre et un bobinage secondaire avec un fil émaillé

de 0.335 mm de diamétre ont été fait.
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Pour pouvoir mettre les échantillons a I’intérieur des dispositifs thermiques et maintenir les cartes
¢lectroniques a 1’extérieur, nous avons prolongé tous les bobinages de 1.5 m a leurs extrémités en

les torsadant.

Figure 2-6 Bobinage des tores pour les capteurs (C) avec plus de 1000 spires au secondaire

2.3 Caractérisations magnétiques macroscopiques

Pour déterminer les propriétés magnétiques macroscopiques d’un matériau, plusieurs méthodes
peuvent étre utilisées. La méthode la plus utilisée est celle qui consiste a employer un circuit
magnétique fermé constitué du matériau a caractériser. Généralement, des circuits toriques sont
utilisés ou des cadres Epstein. La structure est celle d’un transformateur (Figure 2-7) ou deux
enroulements sont bobinés autour du circuit magnétique, le champ est appliqué en imposant un
courant au bobinage primaire et I’induction magnétique est mesurée par intégration de la tension

a vide aux bornes de I’enroulement secondaire ce qui permet d’obtenir le cycle B-H.

Shunt

Vi
u(t)

Figure 2-7 Caractérisation magnétique selon le principe du transformateur a vide.

Université Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



52

2.3.1 Banc de caractérisations magnétiques en quasi statique

La Figure 2-8 présente le schéma de montage du banc de caractérisation macroscopique développé
au laboratoire Ampeére. Des caractérisations magnétiques en quasi statique sont faites grace a ce
banc a champ magnétique imposé. L’ordinateur commande une carte d’acquisition (module
PicoScope) pour générer un signal sinusoidal d’excitation de quelques volts et une fréquence de
quelques mHz (300 a 1000 mHz) vers I’amplificateur. Ce dernier amplifie le signal et a I’aide du
rhéostat, le banc impose I’amplitude du champ nécessaire a la mesure. La relation d’Ampere (2-

1) relie le courant imposé au champ mesuré :

N..i;(b) = 4; H(t).dl = H(t). l¢ (2.1)

Ou N; est le nombre de spires de ’enroulement primaire ; [, : la longueur moyenne du circuit
magnétique ; i; (t) : le courant dans 1’enroulement primaire.

L’association du rhéostat en série avec 1I’amplificateur permet de réaliser une source de courant
pour effectuer des mesures a champ H imposé. Le courant I; qui circule dans le bobinage primaire
est récupéré par la carte d’acquisition grace a la résistance shunt.

La tension secondaire est intégrée analogiquement ou numériquement pour avoir I’induction selon

la loi de Lenz (2-2) et renvoyée a la carte d’acquisition :

do dB
Va(t) = Np. =35~ AeN (2.2)

Ou N : le nombre de spires de I’enroulement secondaire ; A, : 1a section du circuit magnétique ;
¢4 : le flux a travers cette section ; v, (t) : la tension aux bornes de 1’enroulement secondaire.

Le courant i; qui représente ’image de H et I’induction B sont ensuite transférés a I’ordinateur
pour étre traités, et enfin, tracer les courbes B(H) et extraire les caractéristiques du matériau (champ
coercitif, induction a saturation, pertes totales...etc) a I’aide d’un programme Matlab.
L’automatisation du banc de caractérisation nous a permis d’optimiser le temps des caractérisations
et faire des différents essais (répétabilité, a température, désaimantation) pendant des heures sans

intervenir.
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Figure 2-8 Principe du montage du banc de caractérisations magnétiques a champ imposé.

2.3.2 Incertitudes de mesure du banc de caractérisation magnétique

Nous avons mené une étude de répétabilité des mesures pour quantifier les incertitudes de mesure
du banc de caractérisation macroscopique. En effet, cette étape est cruciale pour chaque étude
expérimentale et notamment celle portant sur le vieillissement. Cette étude de répétabilité a pour
but de décorréler les variations induites par le vieillissement de celles provoquées par les erreurs

de mesures du banc sur de trés longues périodes.

2.3.2.1 Influence de la variation de la température ambiante sur les mesures

Entre I’hiver et I’été, la température ambiante au laboratoire varie entre 15 et 35°C (écart de 20°C).
Dans le but d’étudier I’influence de cette variation de température sur la précision des appareils de
mesure et sur les propriétés du matériau magnétique, nous avons mené une étude de deux séries de
mesures effectuées sur un échantillon nanocristallins de la nuance Z.

La premiere série de mesures, consiste a placer 1’échantillon seul dans la chambre climatique et a
faire varier trés lentement la température en partant de 15°C jusqu’a 35°C. L augmentation de la
température est faite sur une durée de 22 heures. Le montage (dispositif de mesure) quant a lui est

mis a une température ambiante constante de T=33°C.
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Pour la deuxiéme série de mesures, seul le montage qui sert a la caractérisation est mis dans la
chambre climatique en appliquant toujours le méme gradient de température, 1’échantillon est

maintenu a la température ambiante (au voisinage de 33°C).

1,165 - . — —
OMontage dans I'enceinte, échantillon T=33°C
1,16 - ® Echantillon dans I'enceinte, montage T=33°C H
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Figure 2-9 Variation de Bmax en fonction de la température (15-35°C) pour les deux séries de mesures.

La Figure 2-9 présente 1’évolution de I’induction maximale (mesurée a Hmax=50 A/m) en fonction
de la température pour les deux séries de mesures. La premicre série de mesures (courbe en bleu)
montre que I’induction maximale diminue quand la température de I’échantillon augmente de 15 a
35°C. Cette allure est cohérente avec le comportement des matériaux nanocristallins expliqué par
Herzer [17], [21].

Dans le cas de la deuxieme série de mesures, I’induction maximale du matériau augmente quand
la température du montage augmente. Nous expliquons cette variation par la sensibilité des
composants de la carte d’intégration vis-a-vis de la variation de la température (condensateurs,
résistance...etc).

Nous définissons le maximum d’incertitude de mesure par la relation (2-3) et le minimum
d’incertitude de mesure par la relation (2-4) pour toutes les propriétés magnétiques relevées. Toutes

les valeurs d’incertitudes sont récapitulées dans le Tableau 2-3.

PM,,. — PM
APM+(%)=’ m;’;w =1 % 100 (2.3)
moy
PM,i, —
APM"(%)=‘ m;‘M 1Y) % 100 (2.4)
moy
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Avec PM : propriété magnétique.

Tableau 2-3 Incertitudes des mesures a température variable (15-35°C)

Hc Binax B: Mmax Phys Br/Bmax
Premiére série : Echantillon APMS;0 1.553 [ 0.596 | 0.466 | 2.18 | 0.629 | 0.24

en température variable APMy, | 1.027 | 0.692 | 0.508 | 2.32 | 0.665 | 0.157
Deuxiéme série : Montage en | APMg, | 0.375 | 0.493 | 0.382 | 3.46 | 0.539 | 0.322
température variable APM,, | 0.679 |0.514 | 0.461 | 3.00 | 0.968 | 0.198

Nous notons qu’un écart de température de 20°C de la température ambiante (entre 1’été et 1’hiver)

peut créer une incertitude de maximum 3% sur les PM et ce quelle que soit la série de mesures (3%
sur pmax série 2). En conclusion, afin d’éviter ces incertitudes de mesures, nous placerons les
¢chantillons ainsi que le montage de caractérisation dans une enceinte climatique a la température
fixe de 20°C.

2.3.2.2 Répétabilité de mesures sur les nanocristallins type-Z a température fixe

L’¢étude consiste a faire plusieurs mesures en quasi-statique pendant plusieurs heures successives
(avec un écart de 60 min entre chaque mesure) sur un tore nanocristallin type-Z en plagant le
montage et I’échantillon dans une enceinte climatique portée a 20°C. Grace a I’automatisation du

banc, chaque heure les deux caractérisations magnétiques suivantes sont effectuées :

- Une caractérisation a 50 A/m et 500 mHz afin de relever 1’induction maximale Bmax.

- Une caractérisation a 2A/m et 300 mHz pour relever les autres propriétés magnétiques.
Précisons que la dérive de I’intégrateur est corrigée :

- Avant la caractérisation : a I’aide d’un microcontréleur qui permet de faire un « reset » de
la carte d’intégration.
- Apres la caractérisation : a I’aide d’un programme par une compensation de droite relevée

dans un post traitement.

Les courbes de la Figure 2-10 présentent les variations relatives de chaque propriété magnétique
par rapport a la valeur moyenne des 52 valeurs relevées (52 heures). Les incertitudes de mesure sur
les différentes propriétés ne dépassent pas 1%, sauf pour la mesure de la perméabilité ou la valeur

de I’incertitude peut atteindre ~2%.
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Le tableau suivant résume le minimum d’incertitude de mesure (2.4) et le maximum d’incertitude

de mesure (2.3) :

Tableau 2-4 Incertitudes des mesures a température constante T=20°C.

PM Hc Bmax B: ll;-nax PHys B1/Bmax
APMB/’; 0,534 0,098 0,01 1,465 0,478 0,092
APMy, 0,667 0,057 0,072 1,302 0,283 0,083

Nous constatons des faibles incertitudes de mesure sur 1’ensemble des propriétés magnétiques.

Cependant, dans notre protocole de vieillissement, les essais de répétabilité sont faits chaque année,

sur un échantillon témoin, afin de requantifier les incertitudes du banc et les recaler si des variations

sont constatées. Les derniéres incertitudes mesurées sur I’échantillon témoin apres deux ans par

rapport aux premieres mesures donnent les résultats suivants :

H, = 0.66 + 0.037(A/m); By = 1.142 4+ 0.028 (T); B, = 1.092 + 0.035 (T) ;

Soient, en valeurs relatives :

H, = 0.66 + 5.6% (A/m); By = 1.142 + 2.55% (T); B, = 1.092 + 3.2% (T) ;

umax = 985103 + 31301

umax = 985103 + 3.2%
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Figure 2-10 Mesures de répétabilité des différentes propriétés magnétiques des nanocristallins de type-Z.
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2.3.3 Désaimantation et la courbe de premiére aimantation des matériaux
magnétiques nanocristallins

L’état magnétique des matériaux nanocristallins lors du vieillissement est un parametre trés
important a prendre en compte. En effet, comme I’explique Herzer [22] et démontré par des travaux
antérieurs [66], pour les matériaux nanocristallins qui possédent une induction rémanente €levée,
le vieillissement a 1’état désaimanté est totalement différent de celui des matériaux nanocristallins

laissés a leur état magnétique rémanent.

1.5 15

f
h

/

——0h _ /" ||—on

——123h p ™ —ealm

——620h || ) ——904h

——2900h ———2080h

185 5 25 0 25 5 75 95 B 25 0 25 5 15
H(A/m) H (A/m)

Figure 2-11 Cycles d’hystérésis statiques du nanocristallin type-R mesurés a 1 Hz pour plusieurs durées de
vieillissement thermique accéléré a la température de 240°C. (a) : sans désaimantation ; (b) : avec
désaimantation (reproduit de la source[66]).

En effet, la Figure 2-11 montre que la forme des cycles d’hystérésis des matériaux magnétiques
nanocristallins de type-R vieillis a leur état magnétique rémanent devient de plus en plus
rectangulaire, contrairement aux matériaux nanocristallins vieillis dans leur état désaimanté qui

s’¢largissent en gardant la forme du cycle rond.

Par ailleurs, la technique de désaimantation nous permet aussi d’avoir la courbe de premicre
aimantation. Cette courbe constitue une mesure trés importante dans notre étude car elle permet le
calcul de I’énergie d’anisotropie totale du matériau qui est a son tour la clé pour comprendre le
mécanisme du vieillissement des matériaux nanocristallins. De ce fait, la mise en place d’un

protocole de désaimantation est une étape cruciale avant de commencer les essais du vieillissement.
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Figure 2-12 Famille de cycles d’hystéries concentriques[67].

La méthode de désaimantation que nous avons utilisée est la méthode classique qui consiste a
appliquer une excitation sinusoidale amortie au matériau. Autrement dit, le matériau est excité
. )y . : N . , . : ,

jusqu’a la saturation puis le champ d’excitation diminue d’une maniére lente jusqu’au un champ
nul, avec 1’obligation de garder la méme dynamique du signal d’excitation.

Finalement, nous pouvons obtenir la courbe de premicre aimantation par deux procédés :

- En faisant une caractérisation puis en mesurant la courbe B-H sur un quart de période.
- Enreliant les couples Bmax-Hmax des cycles mineurs centrés (Figure 2-12) obtenus grace a

une excitation amortie.

1.2

02 =6=Courbe "cycle centrés”
—Courbe mesurée
0 5 I I
0 2 4 6
H (A/m)
Figure 2-13 Comparaison entre la courbe de premiére aimantation construite a partir des « cycles centrés » (en
bleue) et celle mesurée (en rouge) des nanocristallins de type-R.

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



60

En effet, la courbe de premiére aimantation « cycles centrés » et la courbe de premiére aimantation
dite « mesurée» a partir d’un état désaimanté, présentent des profils similaires [6], [68]. Nous
avons pu vérifier ce fait pour la nuance des matériaux nanocristallins type-R. La Figure 2-13
montre la superposition des deux courbes obtenues. Contrairement aux matériaux nanocristallins
type-R, la courbe de premicre aimantation «cycles centrés» et la courbe mesurée des
nanocristallins type-Z ne sont pas identiques (Figure 2-14). Nous remarquons que la courbe
mesurée commence par un état magnétique rémanent, autrement dit, le matériau n’est pas dans un
état désaimanté et donc la courbe mesurée ne représente pas réellement la courbe de premicre

aimantation.

=—©— Courbe "cycle centrés"
Courbe mesurée

0 1 2 3 4 5
H (A/m)
Figure 2-14 Comparaison entre la courbe de premiére aimantation construite a partir des « cycles centrés » (en
bleue) et celle mesurée (en rouge) des nanocristallins type-Z.

Les matériaux magnétiques a cycle rectangulaire sont trés difficiles a désaimanter vu la trés forte
non-linéarité de leurs cycles B-H et notamment a trés bas champ magnétique proche de leur champ
coercitif et leur champ rémanent tres élevée (B > 0.8 T).

Nous avons testé I’influence de plusieurs parameétres en particulier le degré d’amortissement du
champ appliqué en fonction de la non linéarité et notamment au niveau du coude et de la zone de
Rayleigh. Malheureusement, nous n’avons jamais réussi a désaimanter totalement la nuance type-
Z, néanmoins, nous avons pu définir les parametres (le coefficient de dynamique H*f, le champ
d’excitation maximal appliqué Hmax et AH le décrément du champ d’excitation) qui nous
permettent d’avoir une aimantation restante quasiment faible dans un intervalle de B < £90 mT.
Pour des raisons de répétabilité, nous avons utilis¢ la méthode des «cycles centrés » pour

construire la courbe de premicre aimantation et ainsi, calculer 1’énergie d’anisotropie totale
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(chapitre 3). Le protocole décrit dans le diagramme Figure 2-15 a été automatisé, sachant que nous
avons fait plusieurs essais pour fixer soigneusement certains parametres. Le décrément du champ
appliqué AH a été choisi dans I’objectif d’avoir une désaimantation progressive lente et d’avoir une
précision sur la courbe notamment dans la zone de Rayleigh et le coude. D’autre part, ce paramétre

ne doit pas €tre trop faible pour ne pas augmenter le temps de caractérisation par échantillon.

H=Hux Hmin=0.25 A/m ; H*f=0.25

(Hupax= 6 A/m pour R-type et Hpur= 2A /m pour Z-type)

v

Appliquer un champ d’excitation H

1

Caractériser, tracer le cycle d'hysteresis B-H.le centrer
puis récupérer Buas-Hmax

v

Si H>1 A/m => AH=0.5

Sinon AH=0.01 A/m

H=H-AH :

l

Non

Oui

Fin : relier tous les points Byax-Hupsx pour tracer la courbe
normale et calculer ’énergie d’anisotropie totale

Figure 2-15 Protocole de la courbe de premiére aimantation avec la méthode des cycles concentriques pour les
nanocristallins type-Z.
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2.3.4 Caractérisations en dynamique

Dans la deuxiéme partie de ce travail de thése, nous étudions le vieillissement des matériaux
magnétiques nanocristallins sous contraintes thermiques combinés avec des contraintes électriques.
Autrement dit, le matériau est magnétisé tout au long de la période de vieillissement sachant que
la magnétisation est assurée par des cartes électroniques dédiées aux capteurs de courant fluxgate

fournis par notre partenaire LEM.

En effet, LEM, leader sur le marché des solutions de mesure de grandeurs électriques propose des
capteurs de courant utilisés pour la protection humaine dans les bornes de recharge, et aussi, des
capteurs utilisés dans les systémes de gestion des batteries. Ces derniers permettent aux fabricants
de batteries pour véhicules électriques d’atteindre de grandes précisions dans la mesure des
courants entrants et sortants des batteries. Cette précision de mesure permet aux constructeurs
d’augmenter I’autonomie de leurs véhicules, de maintenir la batterie dans de bonnes conditions de
vie et de maximiser 1’utilisation du pack batterie. LEM, propose cette technologie de capteurs pas
seulement pour l'automobile, mais aussi pour l'imagerie médicale et les énergie renouvelable

(¢éoliennes, smart grid).

Figure 2-16 Capteurs de courant fluxgate LEM.

Dans cette theése, nous avons utilisé trois capteurs de courant fluxgate (Figure 2-16 Capteurs de
courant fluxgate LEM.) pour évaluer le vieillissement magnétique des nanocristallins. Les noms
commerciaux de ces capteurs et les détails sur leur circuit d’asservissement ne peuvent pas étre

donnés dans ce manuscrit pour une raison de confidentialité.
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Les cartes ¢électroniques des capteurs fluxgate sont utilisées comme des dispositifs pour exciter de
facon variable des nanocristallins lors du vieillissement. Ainsi, elles sont utilisées comme systemes

de caracterisation en dynamique avec des fréquences différentes :

- Capteur (A) : Une fréquence d’excitation de 22 kHz.
- Capteur (B) : Une fréquence d’excitation de 1100 Hz.
- Capteur (C) : Une fréquence d’excitation de 800 Hz.

La mise en place des essais de vieillissement avec excitation (Figure 2-17) a été trés coliteuse en
termes de temps et d’efforts : Soudure des composants sur les cartes €lectroniques, connexions
entre les cartes électroniques et les supports, connecteurs pour 1’alimentation des capteurs,
connexions entre les supports et les tores, déplacements a I’entreprise TCT (Imphy) afin de bobiner

les tores...etc.

Etuves avec des tores
magnétiques a
I'intérieur

Alimentation DC

Cartes électroniques
(fluxgate

Figure 2-17 Banc d'essais du vieillissement thermique et électrique.

2.4 Bruit de Barkhausen (Magnetic Barkhausen Noise (MBN))

2.4.1 Principe de génération du bruit de Barkhausen

En 1919, les domaines magnétiques furent mis en évidence pour la premiere fois d’une fagon
indirecte par Barkhausen [69]. Cette découverte a montré que le processus d’aimantation d’un
matériau ferromagnétique lors de 1’application d’un champ extérieur, ne se fait pas d’une maniere

continue.
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B(T)

H (A/m)

Figure 2-18 Aimantation dans un matériau suite a 1'application d'un champ extérieur[70].

En réalité, I’aimantation se fait d’une maniére discontinue (Figure 2-18) dii aux mouvements des
parois qui se fait par des sauts face a des défauts microstructuraux (impuretés, dislocations,
inclusions...).

Suite a I’application d’un champ magnétique, les parois de Bloch commencent a se déplacer mais
elles se trouvent ancrées face a des défauts microstructuraux. En augmentant le champ extérieur,
les parois commencent a se comprimer autour de ces défauts, puis elles se propagent d’un obstacle
aun autre (Figure 2-19). Au moment, du désancrage de chaque paroi, une variation de flux brusque

est émise, c’est ce qui représente un saut de Barkhausen.

Variation de flux
brusque

Champ

exterieur
: o o |

Ancrage de la Désencrage de la
paroi sur un défaut paroi
Figure 2-19 Désancrage d'une paroi lors du processus d'aimantation.

Mouvement de la paroi

La plupart des activités dues aux sauts de Barkhausen se produisent prés du champ coercitif (Figure
2-20) qui représente la valeur moyenne des forces de désancrage des parois. L’emplacement et la
taille des pics peuvent changer en raison de changements dans la distribution des défauts, en effet,

les travaux de G.A Matzkanin et al [71] montrent que pour deux échantillons du méme matériau
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mais avec des distributions de défauts différentes, le profil du bruit de Barkhausen et la position

des pics sont différents.

Cycle d’hystérésis

Signal Barkhausen brut

Figure 2-20 Distribution du bruit de Barkhausen|[72].

2.4.2 Utilisation du bruit de Barkhausen dans des applications

Etant une mesure locale non destructive et sensible a la microstructure (magnétique et cristalline),
I’effet Barkhausen est tres utilisé pour caractériser les états de changements microstructuraux des
matériaux magnétiques. Les domaines d’applications industrielles de cette technique sont

nombreux :

- Controle de la taille des grains.

- Evaluation de la dureté.

- Décarburation superficielle des aciers.

- Etude du vieillissement.

- Evaluation des distributions des dislocations.
- Evaluation des contraintes résiduelles.

- FEtude de fatigue dans les aciers.

Ktude de vieillissement :

Par exemple, Buttle et al. [73] ont étudié 1I’évolution de la taille des impuretés non-magnétique lors
du vieillissement dans I’alliage Incoloy 904 (Nis3sFes1Co14Ti12) en se basant sur I’évolution du
bruit de Barkhausen.

J.N. Mohapatra et al [56], ont analysé 1’évolution du bruit de Barkhausen pour expliquer le

mécanisme du vieillissement des aciers 5Cr-0.5Mo. En effet, le vieillissement de ce type de
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matériau a été associé a la migration du carbone vers les joints de grains, de plus, les mesures TEM
ont montré¢ la formation de nouveaux carbures. Ces carbures non seulement exercent des forces
d’épinglage mais produisent également un grand champ de démagnétisation qui retarde le
mouvement de la paroi des domaines.

Evaluation des contraintes résiduelles :

Maillard [74] a étudié I’évolution du signal de Barkhausen en fonction d’une contrainte appliquée
de traction pour différents aciers. Dans cette étude, le bruit de Barkhausen augmente nettement
avec la contrainte appliquée. Comparé a la réponse de Barkhausen du méme matériau hors
contrainte, le signal obtenu sera alors de faible amplitude, positionné a forte valeur de champ et la
largeur mi-hauteur plus grande.

En ce qui concerne les matériaux magnétiques nanocristallins, peu de travaux basés sur le bruit de
Barkhausen existent. Dans les travaux [75][76], une forte corrélation a ¢été démontrée entre
I’évolution de la taille des grains et le bruit de Barkhausen et le champ coercitif lors du recuit.
Dans nos travaux, nous avons utilisé les parameétres du bruit de Barkhausen qualitativement pour

¢tudier I’évolution de la taille des domaines magnétiques lors du vieillissement.

2.4.3 Technique de mesure du bruit de Barkhausen

Chambre climatique

Rheostat Y \

Amplificateur Electroaimant U

Amplificateur + Filtre
passe bande

Echantillon

Shunt

€

Courant / Signal Bakhausen V5 LH Traitement et
l acquisition
Carte d'acquisition
P 7 Picoscope
% * t
\ GBF 7
~~ T o o o - “

Figure 2-21 Schéma de montage de la mesure du bruit de Barkhausen.

Les mesures du bruit de Barkhausen sont faites en utilisant le systéme expérimental présenté dans
la Figure 2-21. Un champ magnétique variable est appliqué sur un échantillon ferromagnétique par

I’injection d’un courant a travers des spires primaires. La réponse magnétique de 1’échantillon est
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recueillie par la mesure de la tension V3 aux bornes des deux bobines d’Helmotz connectées en
opposition autour de I’échantillon. Ceci permet de supprimer la composante continue du signal en
ne conservant que les sauts discontinus (sauts de Barkhausen). Le signal Barkhausen est donné par

la loi de Faraday :

(2.5)

Ve (6 = No. <d¢1(t) B dq)z(t))

dt dt

Ce signal est reproductible et plus facile a exploiter, néanmoins, la mesure de I’enveloppe engendre
une perte d’informations puisque le signal est lissé. Dans ce cas, il faut optimiser le choix de la
période de filtrage Te.

Apres I’obtention de I’enveloppe Vy gy, nous pouvons I’exploiter en analysant, la position du pic,
la largeur mi-hauteur, la valeur maximale du pic, la distribution des sauts...etc[77]. Ces parametres

servent a évaluer dans plusieurs travaux la microstructure cristalline des matériaux magnétiques.
2.5 Microscope Optique a Effet Kerr (MOKE)

Lorsqu’une onde électromagnétique est réfléchie sur un milieu magnétique, la polarité de celle-ci
n’est pas la méme que celle de I’onde incidente. En effet, les domaines magnétiques du matériau
vont influencer la polarisation de 1’onde réfléchie, c’est I’effet Kerr [78] [79]. Ce changement de
polarisation est traduit par une variation de I’intensité du faisceau par un analyseur. Le faisceau est

ensuite capté et transformé en image via un traitement d’image (Figure 2-22).

La rotation est faible, généralement inférieur a un degré, et dépend de la microstructure du
matériau, de la direction et de ’amplitude de la magnétisation par rapport au plan d’incidence du
faisceau de lumiére. Si le matériau n'est pas magnétique, il n'y a pas de rotation du plan de la
polarisation de la lumiere incidente. En raison du petit angle de rotation du plan de polarisation, le
contraste entre les domaines adjacents tend a étre faible, donc tous les ¢léments optiques doivent
étre de haute qualité et bien ajustés. Cependant, la méthode Kerr est idéale pour I’observation des
domaines magnétiques (Figure 2-23) qui peut étre appliquée aux échantillons massifs a la fois et

aux films minces.
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Le dispositif expérimental utilisé¢ dans cette étude de vieillissement est compos¢ d'un systéme
optique et d'un systéme d'imagerie comportant une caméra reliée a un dispositif de traitement

d'images.

Plan d'image

Echantillon

Analyseur

Figure 2-22 Réflexion d'une onde polarisée sur un échantillon ferromagnétique [4].

Il y a trois configurations différentes de 1’effet Kerr selon la direction de 1’aimantation :

- L’effet Kerr polaire : la magnétisation est perpendiculaire a la surface. Les effets sont

simplement bien plus faibles, a cause de la faible profondeur de pénétration.

- L’effet Kerr transversal : ou I’aimantation est parall¢le a la surface et perpendiculaire au

plan d’incidence.

- L’effet Kerr longitudinal : ou I’aimantation est parallele a la surface et paralléle au plan
d’incidence. On observe une rotation de polarisation de I'onde réfléchie fonction de
l'aimantation. C'est cet effet que 1'on met a contribution pour la visualisation des structures

en domaines dans les matériaux magnétiques doux.

Pour un angle d’incidence faible, les trois effets présentent une dépendance différente du champ
magnétique. Une combinaison des configurations (polaire-longitudinal, polaire-transversal) est

possible mais est parfois tres difficile a interpréter.
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Figure 2-23 Domaines magnétiques permalloy 81 observés par MOKE [4].

2.6 Conclusions du chapitre

Les travaux expérimentaux effectués ont été trés colteux en termes d’efforts et de temps,
notamment, la préparation des échantillons (bobinage et caractérisations), la mise en place des
protocoles de vieillissement, la mise en place de la mesure du bruit de Barkhausen et la mise en
place des essais du vieillissement avec excitation par le capteur de courant fluxgate.
L’automatisation du banc de caractérisation magnétique macroscopique (en quasi statique) nous a
permis d’optimiser le temps de caractérisation et de procéder aux différents essais de répétabilité,
de mesures en températures et de désaimantation ; Signalons que cette dernicre reste une étape
longue malgré les optimisations faites.

Nous avons essay¢ d’effectuer d’autres mesures microscopiques : microscopie électronique en
transmission (TEM) et la microscopie a force magnétiques (MFM), malheureusement, les résultats
n’étaient pas exploitables. A la fin, nous avons défini un protocole de vieillissement thermique que
nous présentons dans le chapitre 3 et un protocole pour le vieillissement thermique et électrique

que nous présentons dans le chapitre 4.
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Chapitre 3 : Evolution des propriétés magnétiques des
matériaux nanocristallins lors du vieillissement

thermique

3.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons les différents résultats du vieillissement thermique des matériaux
magnétiques nanocristallins du lot N°1 traités par le recuit A. Nous commengons par les résultats
des caractérisations magnétiques macroscopiques de la nuance type-Z (recuit sous champ
longitudinal) lors du vieillissement a 1’état désaimanté. Ensuite, nous présentons des résultats des
deux autres nuances, type-R (recuit sans champ) et, type-F (recuit sous champ transversal) qui ont

été étudiées dans les travaux de recherche [55].

Afin de définir Porigine de la dégradation des propriétés macroscopiques, nous explorons
I’évolution de la microstructure a I’aide de mesures microscopiques (DRX...) et de mesures locales
(Barkhausen). A partir de ces mesures et d’autres mesures (de magnétostriction, effet Kerr) nous

envisageons une analyse des énergies d’anisotropie lors du vieillissement pour chaque nuance.

Par la suite, nous présentons une étude en appliquant cette fois un champ dans le sens longitudinal
du ruban afin de saturer les échantillons lors du vieillissement. Cet essai permet de vérifier les
hypotheses faites sur I’origine du mécanisme de vieillissement dans les nanocristallins type-Z et le

role des énergies d’anisotropies lors du vieillissement des autres nuances.

Ensuite, nous présentons I’influence de la température de mesure sur I’évolution des propriétés
magnétiques des matériaux nanocristallins. Nous commengons par comparer le comportement
magnétique d’un nanocristallin type-Z a un nanocristallin type-R sous différentes températures de
caractérisations (-55 a 125°C). Puis, nous étudions I’influence du vieillissement sur le

comportement en température des nanocristallins type-Z.

Finalement, nous étudions le vieillissement thermique avec désaimantation des nanocristallins
type-R et type-Z du lot N°2, élaborés par un nouveau traitement thermique (recuit B) développé

par D’entreprise APERAM Imphy. Le but de ce recuit est de stabiliser les performances des
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matériaux nanocristallins a long terme, par ailleurs, nous comparons leur stabilité dans le temps

par rapport a celle des échantillons traités par le recuit A.

(Les informations des traitements thermiques (recuits A et B) sont strictement confidentielles et

sont la propriété d'APERAM, par conséquent, elles ne peuvent pas étre publiées dans ce manuscrit).

3.2 Vieillissement des matériaux nanocristallins au niveau

macroscopique

3.2.1 Protocole du vieillissement

Nous étudions la nuance type-Z sous cinq températures de vieillissement -55, 110, 150, 200 et

240°C. Nous considérons deux échantillons par température pour vérifier la dispersion des

propriétés magnétiques entre les tores. Les étapes du protocole de vieillissement sont :

Deux caractérisations magnétiques en quasi-statique a champ d’excitation magnétique
imposé sont faites a t = 0 heure (avant vieillissement) :

Caractérisations a champ d’excitation imposé ¢levé de 50 A/m et f = 1Hz pour relever
I’induction maximale Bmax. Le coefficient de foisonnement est réglé pour fixer Bmax, 50
am=1.15T.

Caractérisations a champ d’excitation faible (2 a 6 A/m) et =300 mHz pour relever avec
précision les propriétés magnétiques telles que le champ coercitif He, la perméabilité
maximale p;'@*, les pertes statiques Phys. . ..

L’étape qui suit les caractérisations, consiste a désaimanter les échantillons. La
désaimantation est faite avec la méthode des cycles concentriques afin de relever la courbe
de premiére aimantation et pouvoir calculer I’énergie d’anisotropie totale Ex (section 2.3.3).
Apres la désaimantation, tous les échantillons sont replacés dans des étuves.

Apres un intervalle de temps X empiriquement choisi, les échantillons exposés a la plus
haute température sont sortis de 1’étuve, une fois refroidis, ces échantillons sont mis dans
une chambre climatique régulée a 20°C et caractérisés (voir étape 1). Si les caractérisations
des échantillons ne révelent pas de changement de propriétés alors on double I’intervalle
de temps de vieillissement pour toutes les températures (2 x X). Si les caractérisations

réveélent des changements alors nous caractérisons les échantillons soumis a des

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



72

températures inférieures puis on double I’intervalle de temps de vieillissement suivant (2 x

X).

Les deux nuances type-F et type-R des matériaux nanocristallins ont été étudiées dans les travaux
[55], [80] a quatre températures (100, 150, 200 et 240°C) en suivant le méme protocole de
vieillissement détaillé ci-dessus, a I’exception de la non désaimantation des nanocristallins type-F
vu leur induction rémanente qui est tres faible.

Le Tableau 3-1 présente les valeurs moyennes sur 8 échantillons de chaque nuance des propriétés
magnétiques en quasi statique avant vieillissement, des nanocristallins type-Z mesurés a Hmax=2
A/m, =300 mHz et des nanocristallins type-R mesurés a Hnax=6 A/m, f=1 Hz et des nanocristallins
type-F mesurés & Humax=50 A/m, f=1 Hz.

Tableau 3-1 Propriétés magnétiques en quasi-statique des trois nuances de nanocristallins avant vieillissement.

Nuance H(A/m) B (T) pmax Ex (J/m?)
Type-Z 0.60 1.02 1100000 1.8
Type-F 0.4 0.02 39000 16
Type-R 0.66 0.6 43000 3.74

Les proprié¢tés magnétiques (PM) relevées pour chaque étape de vieillissement sont représentées

en valeurs relatives par rapport aux valeurs avant vieillissement :

APM  PM(t = Oh) — PM(t = t,)
o (P = DMt = 00 .100 (.1)

Avec ty : temps de vieillissement.
Les courbes de 1’évolution des propriétés magnétiques sont tracées en fonction du temps de

vieillissement t, et sont paramétrées en température de vieillissement ta.

3.2.2 Evolution des PM des matériaux nanocristallins type-Z

La Figure 3-1 montre 1’évolution des cycles d’hystérésis mesurés en quasi statique pour différentes

durées de vieillissement a 200°C.
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Figure 3-1 Evolution des cycles B-H quasi statique (2A/m, f=300 mHz) des nanocristallins type-Z lors du
vieillissement avec désaimantation (VAD) a 200°C.

3

Les cycles s’¢largissent en fonction de la durée de vieillissement ce qui traduit une augmentation
du champ coercitif et des pertes par hystérésis. La perméabilité maximale diminue, cependant la
rectangularité¢ (B/Bmax) des cycles et I’induction maximale restent constantes tout au long de la
durée du vieillissement.

La Figure 3-2 présente 1’évolution du champ coercitif lors du vieillissement a trois températures.
L’évolution est nettement sensible pour le vieillissement accéléré (200°C) ou le champ coercitif a
augmenté de 16 % apres 13 000 heures de vieillissement. Pour la température de 150°C, le champ
coercitif a augmenté de 4% apreés 8000 heures. Pour les températures 150 et 110°C les variations
restent noyées dans ’incertitude de mesure (+5.6%). La température négative -55°C n’est pas
présente car aucune variation n’est constatée a ce jour (13 000 heures).

La Figure 3-3 présente I’évolution de la perméabilité maximale lors du vieillissement a quatre
températures. L’évolution est la plus importante pour le vieillissement accéléré a 200°C ou la
perméabilité py'@* a diminué de 16% apres 13 000 heures de vieillissement. Tandis que pour les
températures 150 et 110°C, les variations sont trés faibles et restent dans 1’intervalle d’incertitude

de mesure (+£3.2%).
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Figure 3-2 Evolution du champ coercitif des nanocristallins type-Z lors du vieillissement avec désaimantation
(VAD).
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Figure 3-3 Evolution de la perméabilité maximale des nanocristallins type-Z lors du vieillissement avec
désaimantation (VAD).

Les pertes par hystérésis sont calculées par la surface du cycle d’hystérésis mesuré en quasi
statique. La Figure 3-4 présente 1’évolution des pertes par hystérésis sous différentes températures
de vieillissement. La variation la plus importante est constatée pour le vieillissement accéléré a
200°C ou les pertes ont augmenté en suivant la méme cinétique que celle du champ coercitif
représenté dans la figure précédente (16% apres 13 000 heures de vieillissement). Pour la
température de 150°C, les pertes augmentent de 4% de leur valeur initiale aprés 8000 heures. Pour

-55°C et 110°C, aucune variation n’est constatée.
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Figure 3-4 Evolution des pertes par hystérésis des nanocristallins type-Z lors du vieillissement avec
désaimantation (VAD).
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Figure 3-5 Evolution de B, /B,,,, des matériaux nanocristallins type-Z lors du vieillissement avec
désaimantation (VAD).

La Figure 3-5 montre que la rectangularité des cycles des nanocristallins type-Z n’a pas changé
lors du vieillissement aux quatre températures, les variations observées (<0.5%) sont dues aux

incertitudes de mesures.

3.2.3 Evolution des PM des matériaux nanocristallins type-F

Apres presque 13 000 heures de vieillissement thermique, les matériaux nanocristallins type-F
montrent une forte dégradation de certaines propriétés magnétiques a 200°C et 240°C.
La Figure 3-6 montre que pour les vieillissements a 100 et 150°C, Hc présente une diminution

faible (diminution de 8% aprés 5000 heures de vieillissement & 100°C et une augmentation de 2%
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apres 2500 heures de vieillissement a 150°C). Pour le vieillissement a 240°C, Hc présente des
évolutions notables et semble atteindre une asymptote de stabilisation apres 50% d’augmentation.
Quant a la perméabilité maximale (Figure 3-6), elle a diminué de 13% de sa valeur initiale lors du
vieillissement a 240°C pendant 13000 heures. Pour les quatre températures, la cinétique de
I’évolution est la méme jusqu’a 1000 heures. Aprés 1000 heures de vieillissement, I’évolution suit

une autre cinétique.
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Figure 3-6 Evolutions du champ coercitif (2 gauche) et de la perméabilité maximale (a droite) des matériaux
nanocristallins type-F lors du vieillissement thermique [50].

3.2.4 Evolution des PM des matériaux nanocristallins type-R

Apres 5000 heures de vieillissement thermique, les matériaux nanocristallins type-R montrent une
forte dégradation de leurs propriétés magnétiques pour les hautes températures. La Figure 3-7
montre que pour le vieillissement a 100°C, le champ coercitif He ne présente aucune variation,
d’autre part, une augmentation de la méme cinétique est constatée pour les autres températures
(175% apres 5000 heures a 240°C).

Une faible diminution (moins 2% apres 5000 heures) est constatée au niveau de la perméabilité
maximale a 100 et 150°C ce qui est dii aux incertitudes de mesure contrairement au vieillissement
a hautes températures (200 et 240°C) ou nous remarquons une forte diminution. Pour les deux
propriétés magnétiques nous n’avons toujours pas atteint une asymptote de stabilisation aprés 5000

heures de vieillissement.
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Figure 3-7 Evolutions du champ coercitif (2 gauche) et de la perméabilité maximale (a droite) des matériaux
nanocristallins type-R lors du vieillissement thermique avec désaimantation (VAD) [50].

D’apres ces résultats, nous constatons que le comportement lors du vieillissement est différent pour
chacune des nuances. Afin de comprendre 1’origine du vieillissement dans les matériaux
nanocristallins et de trouver une corrélation avec la microstructure, nous avons effectué différentes

mesures locales et microscopiques sur des échantillons vieillis et non vieillis.
3.3 Evolution de la microstructure

Des mesures de DRX (Diffraction aux Rayons X) sont faites sur les matériaux nanocristallins type-
F et type-R avant et apres le vieillissement a 240°C dans les travaux [50, 54, 55]. Ces mesures
donnent des informations sur I’évolution de la fraction cristallisée, la taille des grains et aussi pour

évaluer les contraintes internes.

3.3.1 Taille des grains et fraction cristallisée

Rappel sur le principe de la DRX

Le principe de la mesure par diffraction aux rayons X (DRX) est d’envoyer un flux de rayons X
selon un angle donné par rapport a la surface d’un échantillon considéré. Un capteur permet ensuite
de compter les photons qui ont ét¢ diffractés par le matériau (Figure 3-8).

Les rayons X diffusés présentent des maximas qui sont, en fait, des pics de diffraction qui
correspondent a un plan cristallographique particulier et peuvent étre déterminés en utilisant la loi

de Bragg et connaissant 1’organisation atomique du matériau étudié :

2.d.sin(0) = n.A (3.2)
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Avec d : la distance inter réticulaire (distance entre deux plans cristallographiques), 20 : ’angle de
déviation (I’angle entre le faisceau incident et la direction du détecteur), n : I’ordre de réflexion
(nombre entier), A : la longueur d’onde des rayons X qui est de I’ordre de grandeur des distances

interatomiques.

Rayons X

Diffraction des atomes

Figure 3-8 Principe de fonctionnement de la DRX : Géométrie expliquant la loi de Bragg [81].

La Figure 3-9 présente deux diffractogrammes DRX avant et apres 5000 heures de vieillissement
a 240°C du nanocristallin type-R et du nanocristallin type-F. Le pic de grande amplitude
correspond au plan cristallin (110) et le pic de petite amplitude correspond au plan cristallin (200).
Pour les deux nuances, aucun nouveau pic n’apparait lors du vieillissement a 240°C, ce qui exclut
I’apparition d’une nouvelle phase a cette température et aussi aux températures de vieillissement
inférieures (100, 150 et 200°C).

Le calcul de la largeur a mi-hauteur du pic (110) avant et apres vieillissement renseigne sur
I’évolution des domaines cristallins (la taille des grains D et la fraction cristallisée f;) grace a la

formule de Sherrer qui relie D a la largeur mi-hauteur [4], [82], [83] :

KA

D= B e0s(®) (3.3)

ou Pest la largeur a mi-hauteur du pic (110); K est la constante de Scherrer; A

est la longueur d'onde du rayon X incident et 6 est 1'angle de Bragg.
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Figure 3-9 Diffractogrammes DRX des nanocristallins type-R et nanocristallins type-F non vieillis et vieillis a

240°C [55].

Le Tableau 3-2 résume 1’évolution des diffractogrammes : intensité, largeur mi-hauteur (FHWM)

et position des pics (110) et (200) lors du vieillissement a 240°C pour les deux nuances étudiées.

Nous remarquons une faible augmentation de la largeur a mi-hauteur du pic (110) apres

vieillissement li¢e a I’incertitude de ’appareil de mesure.

En conclusion, la taille des grains D et la fraction cristallisée f, n’auraient pas évolué durant les

vieillissements étudiés.

Tableau 3-2 Evolution des pics de DRX dans les nanocristallins lors du vieillissement a 240°C.

Pic (110) Pic (200)
Nuance Type-R Type-F Type-R Type-F
Heure 0 5000 0 5000 0 5000 0 5000
Intensité du pic (u.a) | 2100 | 2418 2281 3372 1139 1135 1301 1857
FWHM (°) 0.64 0.8 0.74 0.62 / / / /
Position du pic (°) | 45.25 | 45.05 45.25 45.19 65.59 | 65.63 | 65.87 65.7
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Compte tenu de leurs incertitudes, les mesures DRX sont souvent accompagnées par des mesures
directes de la microstructure a 1’aide de la microscopie électronique en transmission (TEM). Nous
avons sollicité le centre technologique de la microstructure « CTp » a ’université de Lyon, pour
appliquer cette technique sur un échantillon nanocristallin type-R non vieilli afin de tester la
faisabilité de cette technique sur un tel matériau. La Figure 3-10 présente deux mesures TEM du
méme échantillon prises a deux endroits différents. Les points noirs représentent les nanograins
tandis que la couleur plus claire représente la phase amorphe. Le dégradé de couleur représente les
nanograins dans 1’épaisseur de 1’échantillon, autrement dit, 1’épaisseur de 1’échantillon n’est pas
suffisamment petite pour avoir des images plus claires et la fragilit¢ mécanique des échantillons

nanocristallins ne permet pas de la réduire davantage.

Nous remarquons que la forme et la taille des nano grains n’est pas tout a fait la méme sur tout
I’échantillon, de plus, la distribution des nanograins n’est pas complétement homogéne, donc les
résultats dépendent fortement de I’endroit ou les mesures sont faites.

Par ailleurs, il faut étudier le méme échantillon au méme endroit avant et apres vieillissement. Ceci

n’est malheureusement pas possible étant donné que cette technique est une mesure destructive.

Grains de taille différente

- é <4 ~ &
- . |‘I'
. ‘ “

-'. R Y‘ 4 ,5 ". o . g

Figure 3-10 Images TEM sur un échantillon nanocristallin type-R a deux endroits différents.
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3.3.2 Contrainte interne

Le stress interne représente a la fois le stress résiduel et le stress externe appliqué [4]. La contrainte
externe ne change pas car aucune contrainte mécanique n’a été appliquée pendant toute notre étude

du vieillissement.

Le stress résiduel correspond aux différentes interactions entre les cristaux et la phase amorphe,
ainsi que le stress au sein du réseau cristallin. Le stress résiduel est analysé a 1’aide de schémas de
diffraction DRX. En effet, la position et la largeur du pic qui représentent le stress résiduel, comme
expliqué dans [4], [83], n’ont montré aucun changement notable aprés le vieillissement a 240°C
(Figure 3-9). La largeur a mi-hauteur du pic 110 a augmenté de 0.16° dans la nuance de type-R et
elle a diminué de 0.12° dans la nuance de type-F. Tandis que la position du pic a diminué de 0.2°
dans la nuance de type-R et de 0.06° dans la nuance de type-F apres 5000 heures de vieillissement

(Tableau 3-2).

De plus, les températures de vieillissement étudiées sont beaucoup trop basses par rapport aux

températures de relaxation des contraintes, méme apreés 5000 heures de vieillissement [84].

3.3.3 Oxydation

15 T T

Echantillon mis dans une ampoule /%

) / / / /
=
m | / J //
1 —— Oh sous ampoule H
— 127h sous ampoule
— Ohsous atmosphére
— 132h sous atmosphére
_1 5 T T
-8 -6 4 -2 0 2 4 6 8
H(A/m)

Figure 3-11 Cycles d’hystérésis statiques (6A/m, f= 1 Hz) avant et aprés 130 heures de vieillissement a 240°C
d’un échantillon type-R vieilli dans une ampoule et d’un échantillon type-R vieilli sous atmosphére [55].
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La mise des échantillons dans une ampoule sous vide permet de les isoler de I’atmosphére et de
limiter les réactions qui peuvent avoir lieu entre celle-ci et les matériaux, par exemple 1’oxydation.
Apres un vieillissement de 1’échantillon type-R placé dans I’ampoule durant 127 heures a la
température de 240°C, le matériau présente les mémes €volutions de ses propriétés magnétiques

que celles du matériau vieilli sous atmosphere (Figure 3-11).

D’autres techniques pour explorer la microstructure du matériau nanocristallin ont été utilisées :

- DSC, la « calorimétrie différentielle a balayage » est une technique d'analyse thermique
qui permet d'étudier les transitions de phase d’un matériau. Il s’agit d’imposer a
I’échantillon a analyser et a un échantillon de référence inerte (dans notre cas I’air) le méme
profil de température, souvent linéaire, et I’on mesure ensuite la différence d’énergie qui a
¢été a fournie.

- PTE, le « Pouvoir Thermo-Electrique » se base sur ’effet Seebeck qui consiste en
I’apparition d’une différence de potentiel électrique sous ’effet d’un gradient thermique
appliqué aux jonctions d’un matériau. Le PTE est trés sensible aux variations structurales
du matériau en 1’occurrence aux défauts.

- Nanoindentation est un type d'indentation, technique largement utilisée pour caractériser
les propriétés mécaniques des matériaux. Ce procédé consiste a faire pénétrer une pointe de
propriété mécanique connue dans un matériau pour en déduire les propriétés mécaniques

et en particulier la dureté de celui-ci.

Toutes ces mesures n’ont montré aucune transformation de phase, ni de variation structurale, ni

d’oxydation lors du vieillissement a 240°C.

3.3.4 Bruit de Barkhausen

3.3.4.1 Protocole d’essais

Nous suivons 1’évolution du MBN (Magnetic Barkhausen Noise) des trois nuances de matériaux
nanocristallins lors de leur vieillissement sous une seule température de vieillissement de 200°C.
Nous considérons un échantillon de chaque nuance (type-R, type-F et type-Z) sous forme d’un

ruban déroulé.
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Apres un intervalle de temps X choisi en se basant sur les essais du vieillissement antérieurs, nous

caractérisons les échantillons :

- Si les caractérisations des échantillons révelent un changement, nous gardons le méme
intervalle de temps de vieillissement.
- Sinon, le prochain point de caractérisation est fait aprés deux fois I’intervalle choisi (2 x

X).

Le dispositif de mesure du bruit de Barkhausen est présenté dans la partie 2.4.3 du chapitre 2

en fixant les conditions de caractérisations suivantes :

- Signal d’excitation sinusoidal de 50 A/m et =500 mHz.
- Gain du préamplificateur : 50 dB.
- Filtre passe bande : 4-50 kHz.

Apres I’acquisition du signal brut de Barkhausen Vg (t), nous tragons 1’enveloppe RMS
(Figure 3-12) en calculant la valeur efficace de Ve sur une fenétre glissante de N.=500
échantillons (sachant que le nombre total d’échantillons acquis est 3.10%).

60
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Figure 3-12 Bruit de Barkhausen brut (Vs) et enveloppe RMS (Vmsy) d'un nanocristallin type-Z.
A la fin, les caractéristiques de I'enveloppe RMS en fonction du champ d’excitation (la hauteur du
pic du MBN, la largeur mi-hauteur (FHWM) et la position du pic) sont analysées, ces parametres

peuvent fournir plusieurs informations sur la microstructure [4], [77], [85].
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3.3.4.2 Résultats [86]

La Figure 3-13 et la Figure 3-14 présentent respectivement 1’évolution de Vuan dans les matériaux
nanocristallins type-R et type-Z lors du vieillissement a 200°C. Nous constatons, sur les deux
nuances, que la hauteur des pics a augmenté et que la FWHM a diminué. La position du pic ne sera
pas analysée car elle présente une forte corrélation avec le champ coercitif qui est trés faible (<1
A/m), par conséquent, un petit déplacement du pic est trés difficile a détecter.

Hauteur du pic

Elle est sensible a la densité d’obstacles, le nombre de parois de Bloch, le volume moyen de
déplacement d’une paroi et du stress résiduel.

Dans les paragraphes 3.3.1 et 3.3.2, nous avons conclu a partir des résultats de DRX que la
microstructure cristalline et le stress résiduel n’auraient pas changé lors du vieillissement. Par
ailleurs, l'augmentation des pics MBN dans les nanocristallins type-R doit étre soutenue par
I'augmentation du nombre de parois, augmentant ainsi le nombre d'interactions entre les parois et
les sites d'épinglage et diminuant le volume parcouru par chaque paroi. Ces variations vont dans le
sens d’augmentation du champ coercitif (force de désancrage). Les variations du pic dans les
nanocristallin type-Z et type-F restent faibles.

Largeur mi-hauteur FWHM

Un grand nombre d'obstacles (sites d’ancrage, dislocations, défauts...etc) au mouvement de la paroi
crée un plus grand nombre d'événements Barkhausen, autrement dit une grande FHWM.

Lorsqu'il n'y a pas beaucoup d'obstacles et que la résistance au mouvement des parois du domaine
est faible, un plus petit nombre d'événements MBN est observé (faible FHWM). Dans cette
situation, le pic du bruit de Barkhausen est observé a des valeurs de champ magnétique faibles
(position du pic).

La diminution du FWHM est le résultat d'une réduction des obstacles rencontrés par les parois lors
de leur déplacement. En d'autres termes, elle peut résulter d'une diminution du nombre de sites

d'accrochage et/ou d'un chemin libre moyen plus court pour le déplacement des parois.
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Figure 3-13 Evolution du bruit de Barkhausen dans les nanocristallins type-Z lors du vieillissement a 200°C.
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Figure 3-14 Evolution du bruit de Barkhausen dans les nanocristallins type-R lors du vieillissement a 200°C.

Le signal MBN des nuances de type-F dans la Figure 3-15 n'a pas montré de changement
remarquable lors du vieillissement a 200°C ce qui est cohérent avec les petites variations des PM
macroscopiques. Nous pouvons en déduire que la contribution des mouvements des parois de Bloch
aux phénomeénes de vieillissement de la nuance de type-F est négligeable. En effet, le processus

d’aimantation dominant dans les matériaux de type-F est dii aux rotations des domaines.
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Figure 3-15 Evolution du bruit de Barkhausen dans les nanocristallins type-F lors du vieillissement a 200°C.
Les résultats du MBN sont cohérents avec les caractérisations magnétiques macroscopiques ou le

vieillissement est majeur dans les nanocristallins type-R avec une augmentation de 41% au niveau

de la hauteur du pic et une diminution de 66% au niveau de la FHWM (Tableau 3-3).

Tableau 3-3 Evolution des paramétres d'enveloppe MBN lors du vieillissement 2 200°C.

Nuance Type-R Type-F Type-Z
ta (heures) 1088 2220 2220
FHWM (%) -66 +0.7 -18
Pic (%) +41.15 -9.53 +9%

En conclusion, le nombre de parois et 1’organisation des domaines magnétiques dans les

nanocristallins type-R auraient changé lors du vieillissement.
3.4 Role des énergies d’anisotropies dans le vieillissement

L’énergie totale en J/m3 développée pendant I’aimantation a partir d’un état désaimanté est égale

la somme des différentes énergies [15] :

Bmax

EK ~ E<K1> + EKu + E)\O- = f H.dB (34)
0

Ou Bpax est I'induction maximale ; E<k - est1’énergie d’anisotropie magnétocristalline aléatoire ;

E,o est I’énergie d’anisotropie magnétoélastique et Ex,, est I’énergie d’anisotropie induite.
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L’énergie d’anisotropie totale Ex est aussi donnée fonction de I’angle ¢ entre 1’aimantation
spontanée et I’axe de facile aimantation par la formule approchée :
Ex < K >.sin%¢@ (3.5)

Dans le reste du chapitre, on considére que 1’aimantation spontanée suit la direction de difficile
aimantation (¢ = 90°) afin d’évaluer le maximum d’énergie d’anisotropie introduite durant le
vieillissement. Dans ce cas, Eg est proportionnelle la constante d’anisotropie < K >.

La Figure 3-16 présente plusieurs courbes de premiére aimantation en fonction du temps de
vieillissement a 240°C. La surface comprise entre la courbe de premiere aimantation et I’axe des
ordonnées représente 1’énergie d’anisotropie totale Ex aussi définie selon 1’équation (3.4), notons

que cette surface devient de plus en plus grande en fonction du temps de vieillissement.
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Figure 3-16 Evolution des courbes de premiére aimantation des nanocristallins type-Z lors du vieillissement 2
240°C.

Nous présentons dans la Figure 3-17 D’évolution de 1’énergie d’anisotropie totale des
nanocristallins type-Z lors du vieillissement en valeur relative et en valeur absolue (J/m?)

ou cette dernicre est calculée par 1’équation suivante : AEg(t,) = Ex(t =t,) — Ex(t = 0 h).
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Figure 3-17 Evolution de ’énergie d'anisotropie totale dans les nanocristallins type-Z lors du vieillissement.

Au début du vieillissement a 200°C, nous constatons une forte augmentation de Ex jusqu’a 6000
heures de vieillissement ol une asymptote de stabilisation autour de 0.22 J/m? est atteinte. Pour les
autres températures de vieillissement, nous remarquons une faible augmentation (<0.1 J/m?). La
Figure 3-18 présente 1’évolution de I’énergie d’anisotropie totale Ex des nanocristallins de type-F
en fonction du temps de vieillissement pour quatre températures. Nous constatons une
augmentation de Ex au début du vieillissement accéléré a 200 ou a 240°C contrairement aux basses

températures, ou nous remarquons des faibles variations.
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Figure 3-18 Evolution de I’énergie d'anisotropie totale dans les nanocristallins type-F lors du vieillissement 2
quatre températures|S5].

La Figure 3-19 présente I’évolution de I’énergie d’anisotropie totale Ex des nanocristallins type-R
en fonction du temps de vieillissement. Au début du vieillissement, nous constatons une
augmentation de Ex pour les quatre températures jusqu’a 1100 heures, ensuite Ex commence a se

stabiliser.
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Figure 3-19 Evolution de I’énergie d'anisotropie totale dans les nanocristallins type-R lors du vieillissement 3
quatre températures|55].

Selon 1’équation (3.4), 1I’énergie d’anisotropie totale Ex est la somme de trois énergies d’anisotropie
E<k,>, Exu €t Ejg. Par ailleurs, I’évolution de Ex durant le vieillissement est li¢e a I’évolution d’une
ou plusieurs de ces trois énergies d’anisotropie. Afin de déterminer I’origine de cette augmentation
d’énergie dans chaque nuance, nous procédons a une analyse de chacune de ces trois énergies

d’anisotropie.

3.4.1 Evolution de I’énergie d’anisotropie magnétoélastique

Dans les matériaux magnétiques nanocristallins, avoir des propriétés excellentes nécessite la

minimisation de I’énergie d’anisotropie magnétoélastique donnée par la formule suivante [19] :

Ejo = Ky sin?¢ (3.6)
Nous considérons que I’aimantation spontanée suit la direction de difficile aimantation (¢=90°)
afin d’évaluer le maximum d’énergie d’anisotropie. L’énergie magnétoélastique serait

proportionnelle a K, sachant que :

3
Kro = =525 0; (3.7)

Avec o; la contrainte interne et Ag le coefficient de magnétostriction a saturation.

Des mesures de la constante de magnétostriction a saturation sont faites dans les travaux [55] sur
les nanocristallins type-R avec le banc SAMR du laboratoire SATIE (Small Angle Magnetization
Rotation) afin d’évaluer 1’énergie magnétoélastique [18]. Par ailleurs, les mesures initiales (avant

vieillissement) de A sur le banc SAMR donnent sur un ruban nanocristallin type-R As = 0.15 ppm

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



90

et une énergie d’anisotropie Egg d’environ 0.4 J/m®. Aprés vieillissement a 240°C pendant 2136

heures, la Figure 3-20 montre une forte diminution (42%) de As, cela correspond a E{(Z,S()h =

0.23]/m3.
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Figure 3-20 Evolution de la constante de magnétostriction As a saturation du matériau nanocristallin type-R en
fonction du vieillissement a 240°C [55].

Concernant la contrainte interne o;, a 1’aide des mesures de DRX, nous avons vérifié dans la section
3.3.2 que o; n’aurait pas évolué lors du vieillissement. De plus, nous n’avons pas appliqué de
contraintes mécaniques pendant le vieillissement. De méme pour la nuance de type-F, les mesures
montrent une diminution de 10 % du coefficient As apreés 7250 heures de vieillissement a 240°C [55].

Par ailleurs, la variation de I’anisotropie Ejs serait alors proportionnelle a celle de As, donc Ejs
aurait diminué¢ d’autant. La contribution de Ejs dans I’énergie totale est presque nulle avant
vieillissement. De plus, lors du vieillissement elle diminuerait et deviendrait de plus faible. Par

conséquent, la contribution de cette énergie sera négligée dans le reste de cette étude.

3.4.2 Evolution de I’anisotropie aléatoire et de I’anisotropie induite uniforme

En négligeant la contribution de 1’énergie magnétoélastique, 1’expression générale de la constante
d’énergie d’anisotropie totale dans les matériaux nanocristallins est donnée par la relation suivante [§],

[87] :

< K>~ K2+ p2 <K, >2 (3.8)
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Le parametre B provient principalement des conventions utilisées pour définir les constantes
d'anisotropie pour les différentes symétries (f=0.4 pour la symétrie cubique). K, présente la
constante d’anisotropie induite uniforme sous champ et < K; >la constante d’anisotropie
magnétocristalline aléatoire. Cette derniére est une moyenne des énergies magnétocristalline K,
sur un nombre de grains (N =fy - (Lo /D)3) compris dans le volume de corrélation

ferromagnétique (V = L3) déterminé par la longueur d’échange donnée [8], [19], [87] :

3
£.K, D\2
<K, >= - LK(—J (3.9)
! VN Vi "Ly

Avec Ki: Constante de 1’énergie magnétocristalline locale de chaque grain; D : Taille des

nanograins ; N : Nombre de grains compris dans le volume de corrélation ferromagnétique (V =

L3,) déterminé par la longueur d’échange Ly :

A
— 3.10
Lex <= (3.10)

Avec A : Constante d’échange.
Quand les matériaux magnétiques nanocristallins sont recuits sous champ magnétique (type-Z et
type-F), I’énergie d’anisotropie induite Exy est uniforme et dominante, dans ce cas la constante

d’anisotropie totale <K> est donnée par [8], [87] :

1 D\?
<K>x Ky + 3 o/ BGKy, (L—) (3.11)
ex

Dans les travaux antérieurs [55], la constante d’anisotropie magnétocristalline aléatoire < K; > a
¢té considérée constante lors du vieillissement étant donné que la DRX n’a montré aucun
changement pour la taille des grains D ni pour la fraction cristallisée f,. Par contre, ces résultats de
DRX démontrent seulement la non variation de la constante de 1’anisotropie magnétocristalline K,
mais pas celle de I’anisotropie aléatoire < K; >. En effet, K est liée a la symétrie du cristal alors
que < K; > dépend d’une part de K;, et, d’autre part, de la longueur d’échange sur laquelle ces

énergies locales ont été moyennées (formule (3.9)).

La formule (3.11) est valable seulement si K, >< K; > . Cela est vrai a |’état initial des matériaux,
pour notre analyse lors du vieillissement, nous utilisons la formule générale (3.8) qui prend en
considération la contribution de la constante d’anisotropie magnétocristalline aléatoire < K; >.

Nous donnons plus de détails sur 1’évolution de cette anisotropie dans la section 3.4.2.1c.
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3.4.2.1 Anisotropies dans les nanocristallins type-Z

Les matériaux magnétiques nanocristallins type-Z sont recuits sous champ longitudinal, une
énergie d’anisotropie uniforme paralléle a ce champ est instaurée grace a 1’ordre atomique (Si-Si)
créé dans les nanograins « Atom pair ordering par Néel ».

Au niveau mésoscopique, des domaines magnétiques uniformes sont formés avec une aimantation
locale qui suit la direction du champ appliqué lors du recuit. Selon les travaux présentés dans [34],
la structure en domaine magnétique des nanocristallins possédant une anisotropie uniforme
macroscopique (cas des nanocristallins type-Z et type-F), varie faiblement a des températures
inférieures a 300°C (Figure 3-21). De ce fait, nous supposons que les nanocristallins type-Z et type-
F gardent la méme structure en domaine quand on passe de la température ambiante a la

température de vieillissement (maximum 240°C).

o
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Figure 3-21 Evolution des domaines magnétiques en fonction de la température de mesure dans les
nanocristallins avec un fort K. transversal (a 1'état désaimanté)[34].

Lors du vieillissement thermique, 1’augmentation de la constante d’anisotropie totale < K > dans

les type-Z pourrait étre liée a une ou plusieurs sources :

- L’augmentation de K{l/ dans les gros domaines longitudinaux.

- Laredistribution de K{l/ selon I’aimantation locale dans les parois.

- L’augmentation de la constante magnétocristalline aléatoire < K; >.

a. Augmentation de K‘/l/ dans les domaines

En fonction du vieillissement, cette structure favorise le renforcement et la continuité de

I’introduction de I’anisotropie dans toute la structure en domaines longitudinaux. Nous notons
K/’

I’augmentation de cette énergie lors du vieillissement par : K/ ..

b. Réorientation de Kl/l/ dans les parois [15], [88]
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Dans le chapitre 1 nous avons expliqué que 1’aimantation dans les parois change de direction

graduellement (Figure 3-22-a), autrement dit, ’aimantation locale dans les parois ne suit pas [’axe
de Kl/l/ . Par conséquent, lors du vieillissement thermique a I’état désaimanté, Kl/;/ dans ces zones
du matériau va changer de direction et « s’orienter » selon 1’aimantation locale des parois (Figure

3-22-b), et devenir une anisotropie locale non uniforme « localement » (nous la notons Kj.).
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Figure 3-22 Illustration de structure en domaines magnétiques des matériaux nanocristallins type-Z avant et
aprés vieillissement.

c. Augmentation de la constante de I’anisotropie magnétocristalline aléatoire < K; >

Selon I’équation (3.9), la constante de I’anisotropie magnétocristalline aléatoire < K; > dépend de
la constante K; et de la longueur d’échange Ly sur laquelle les anisotropies magnétocristallines
locales sont moyennées. La constante K; est intrinséque aux cristaux de FeSi et sa valeur dépend
de la composition chimique. Etant donné que la composition chimique (fx et D) n’a pas changé en
fonction du vieillissement (pas de changement au niveau des pics de DRX), la constante K1 peut
étre considérée comme constante. D’autre part, la constante d’échange A n’aurait pas varié car elle
dépend de la température de mesure et de la constante K. Par ailleurs, selon I’équation (3.10), la

longueur d’échange Loy aurait diminu€. Selon 1’équation (3.9), la non variation de K; d’une part,
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et la diminution de Lgy d’autre part, irait dans le sens de I’augmentation de < K; >. Nous déduisons
a partir des paragraphes a, b et ¢, que 1’anisotropie totale apres vieillissement est donnée par la
somme EYeilll = E1/<{ oo T Exjo.> Plus la contribution ¢ventuelle de I’anisotropie magnétocristalline
aléatoire Eg, .

Le processus de magnétisation dans le type-Z est défini par le mouvement des parois, par ailleurs,
Kioc est supposée étre la source majeure du mécanisme de vieillissement dans cette nuance. Afin
de vérifier ces hypothéses, le comportement des domaines magnétiques a été visualisé a I’aide de
la microscopie Kerr magnéto-optique (par Rudolf Schaefer de I’institut « Leibniz Institute for Solid
State and Materials Research (IFW) Dresden, Germany »). Ces mesures sont faites sur des
échantillons aprés désaimantation dans le plan et dans le sens longitudinal du ruban (section 2.5).
La Figure 3-23 présente les domaines magnétiques des échantillons nanocristallins type-Z avant
et aprés un vieillissement a 240°C pendant 4700 heures. Dans les deux cas, avant et apres

vieillissement, nous constatons des gros domaines homogenes qui suivent I’axe du ruban.

Axe de démagnétisation
—_—

200 pm

Axe du ruban I

Figure 3-23 Domaines magnétiques des nanocristallins type-Z a I’état désaimanté (a) échantillon non vieilli (b)
échantillon vieilli 2 240°C pendant 4700 heures.

A une échelle différente, cette non-variation lors du vieillissement est confirmée dans la Figure
3-24 ou nous voyons des gros domaines homogenes, ce qui est cohérent avec nos explications que

le Ky dans les gros domaines continue a augmenter.
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Axe de démagnétisation
_

Axe du rubanI

Figure 3-24 Evolution des domaines magnétiques dans les nanocristallins type-Z a I’état désaimanté (a)
échantillon non vieilli (b) échantillon vieilli 2 240°C pendant 4700 heures.

Cependant, les mesures faites lors de I’aimantation dynamique a 0.02 mT (Figure 3-25) montrent
I’apparition de petits domaines au milieu des gros domaines aprés vieillissement a 240°C. Cela
signifie que les gros domaines ont du mal a se former a cause d’un ancrage des parois dans leur
position de vieillissement. En conclusion, les petits domaines pourraient étre des zones ou le Kl/l/ a

été réorienté lors du vieillissement en devenant Kj,..

Axe de magnétisation
—

500 pm

AXC du mban ———————————————————

Figure 3-25 Domaines magnétiques des nanocristallins type-Z lors de P’aimantation en dynamique (a)
échantillon non vieilli (b) échantillon vieilli a 240°C pendant 4700 heures.
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3.4.2.2 Anisotropies dans les nanocristallins type-F

Dans le cas des nanocristallins type-F, une forte énergie d’anisotropie Eg, est instaurée dans le
sens transversal du ruban pendant le recuit sous I’effet du champ magnétique. Le résultat est une
structure en domaines magnétiques présentant de gros domaines dans le sens transversal et des
domaines de fermeture dans le sens longitudinal (Figure 3-26-a). Les domaines de fermeture se
forment pour minimiser I’énergie magnétostatique (le flux magnétique doit se refermer sur lui-
méme dans le matériau).

a. Augmentation de K- dans les domaines transversaux

En fonction du vieillissement, la constante d’anisotropie Ki- continue 4 augmenter dans toute la
structure en domaines transversaux (on la note Kic).

b. Réorientation de K- en Kl/o/c dans les domaines de fermeture

D’autre part, ’aimantation locale dans chaque domaine de fermeture est orientée selon 1’axe
longitudinal (Figure 3-26-b), formant un angle de 90° par rapport a I’axe de facile aimantation.

Cette aimantation provoque lors du vieillissement une réorientation de I’anisotropie locale vers
//

I’axe longitudinal pour devenir K;/ .

c. Réorientation de K en K, dans les parois

Au niveau des parois, il se passe le méme mécanisme expliqué pour le vieillissement de la nuance
type-Z.

E]\éielli

Par ailleurs, 1’énergie d’anisotropie totale apres vieillissement représente la somme des trois

énergies et devient : E}éie“i = E%loc + E]/({ i plus les contributions de [’anisotropie
magnétocristalline aléatoire < K; > comme expliqué dans le cas du type-Z (section c).

Nous déduisons des paragraphes a b et c, que le vieillissement dans la nuance type-F est
majoritairement provoqué par les parois et les domaines de fermeture dont 1’anisotropie locale dans

ces zones a ¢été réorientée de 90° par rapport a sa direction initiale (avant vieillissement).
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Figure 3-26 Illustration de 1'évolution des domaines magnétiques des matériaux nanocristallins type-F lors du
vieillissement.
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Afin de vérifier ces hypothéses, des mesures d’effet Kerr (configuration : polarisation transversale)
ont été faites sur deux échantillons nanocristallins type-F sous forme du ruban (déroulé) aplati : un
¢échantillon non vieilli et un échantillon vieilli a 240°C pendant 4700 heures. Dans la Figure 3-27,
nous ne constatons aucune variation lors du vieillissement au niveau des domaines magnétiques.
Dans les deux cas, les domaines sont larges et homogenes dans le sens transversal avec quelques

zones d’ancrage (vraisemblablement di aux défauts dans le matériau).

Axe longitudinal
du ruban

Figure 3-27 Images Kerr prises au milieu de I’échantillon : Domaines magnétiques des nanocristallins type-F a
I’état désaimanté (a) échantillon non vieilli (b) échantillon vieilli a 240°C pendant 4700 heures.

Au niveau des bords du ruban, la Figure 3-28-a montre qu’avant vieillissement les domaines de
fermeture ne sont pas visibles sur les images prises, nous supposons que la fermeture du flux est
faite au niveau de 1’épaisseur de 1’échantillon [89]. Cela n’exclut pas la possibilité¢ d’avoir des

domaines de fermeture surfaciques dans un autre endroit de I’échantillon.

Axe longitudinal
du ruban

200 um

_—
Ki

Figure 3-28 Images Kerr prises au bord de I’échantillon : domaines magnétiques des nanocristallins type-F a

I’état désaimanté (a) échantillon non vieilli (b) échantillon vieilli 2 240°C pendant 4700 heures.
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Apres vieillissement (Figure 3-28-b), nous remarquons 1’apparition de conséquents domaines de
fermeture irréguliers. Cette nouvelle organisation en domaines magnétiques serait le résultat de la
réorientation de 1’anisotropie locale dans les domaines de fermeture vers I’axe longitudinal comme

expliqué.

3.4.2.3 Anisotropies dans les nanocristallins type-R

Quand les matériaux magnétiques nanocristallins sont recuits sans champ magnétique (type-R),
cela ne signifie toutefois pas qu'il n'y a pas d'anisotropies induites. Celles-ci sont toujours induites
le long de la direction de l'aimantation spontanée locale dans un domaine tant que la température
de recuit est inférieure a la température de Curie de la phase cristalline. La présence d’un champ
magnétique extérieur ne fait qu'induire une anisotropie uniforme. Ainsi, le traitement thermique
sans champ produit une distribution aléatoire d'anisotropies uniaxiale induites parallélement au
vecteur d'aimantation dans chaque domaine [19], [90]. Par ailleurs, dans I’équation (3.8), il faudrait
parler d’une constante anisotropie K;,. induite sous « aimantation locale » de chaque domaine au
lieu d’une anisotropie « uniforme induite sous champ » K,,.

Pour cette nuance, I’augmentation de la constante d’anisotropie totale constatée dans la Figure 3-19
lors du vieillissement, pourrait étre attribuée a la modification de Kj,. dans chaque domaine créé
initialement lors du recuit, plus ’augmentation de la constante magnétocristalline aléatoire <
Kq >.

a. Modification de K, . dans les petits domaines et les parois

300um ‘
room temperature

320°C

Figure 3-29 Structure des domaines magnétiques dans les nanocristallins type-R a une température de mesure
ambiante et a 320°C [19], [91].

Contrairement aux nanocristallins type-Z et type-F, quand un nanocristallin type-R est expos¢ a

une haute température, les domaines magnétiques deviennent plus petits et irréguliers (Figure
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3-29)[16], [19], [90]. Ceci est dii a la diminution du couplage ferromagnétique entre les
nanograins, quand la température se rapproche de la température de Curie de la phase amorphe.
Par ailleurs, les anisotropies magnétocristalline sont moins efficacement moyennées.

Nous estimons que quand les échantillons type-R sont mis dans les étuves a hautes températures,
les domaines magnétiques prennent une configuration de petits domaines tout au long de la période
de vieillissement. Néanmoins, les domaines restent plus grands que ceux présentés a 320°C (Figure

3-29) étant donné que les températures de vieillissement ne dépassent pas 240°C.

Réorientation de

el :
P'anisotropie Kiq selon Diminution des domaines

I’aimantation locale de (a haute température)
chaque domaine

Nouvelle organisation des domaines
magnétiques a T = 20 °C

T = Tyiettissement

Axe défini par Ko
Aimantation locale

Figure 3-30 Illustration de 1'évolution des domaines magnétiques dans les nanocristallins type-R (a) avant
vieillissement (b) aprés vieillissement a haute température (c) aprés vieillissement a température ambiante.

Le refroidissement instantané lors du process d’¢laboration crée et fige des axes aléatoires de K,
dans chaque domaine (Figure 3-30-a). Les domaines deviennent plus petits a haute température
(Figure 3-30-b), ce qui provoquerait la réorientation de K, pendant le vieillissement, d’une part
selon I’axe aléatoire de I’aimantation dans chaque « petit domaine » (nous la notons Kj, ., constante
d’anisotropie locale aprés vieillissement), et d’autre part, selon 1’aimantation des nouvelles parois
comme expliqué pour les autres nuances (3.4.2.1b).

Par ailleurs, aprées vieillissement, la structure en domaines (a température ambiante) va s’organiser
sous formes de petits domaines (Figure 3-30-c) avec une énergie d’anisotropie totale donnée

par Eyieilli — Ek,.. T EK,» Plus les contributions de la magnétocristalline aléatoire < K; >

comme expliqué dans le cas du type-Z (section c).
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~-5mT ~-2mT ~0.02mT ~2mT ~5mT

200 ym - - - -
(b)
Axe du rubanI

Figure 3-31 Evolution des domaines magnétiques lors de I’aimantation dynamique des matériaux
nanocristallins type-R (a) échantillon non vieilli (b) échantillon vieilli 2 240°C pendant 4700 heures. (Par Klara
Jelenkova : CEITEC Nano Research Infrastructure, Tchéquie).

—_
1)
—

Magnétisation

Les hypothéses liées au changement de [’organisation des domaines magnétiques apres
vieillissement sont confortées par des mesures a effet Kerr, en effet, la Figure 3-31 présente
I’évolution des domaines magnétiques dans les matériaux nanocristallins type-R avant et apres

4700 heures de vieillissement a 240°C et a différents niveaux d’aimantation.

Nous pouvons bien voir sur les images a effet Kerr faites a -2 mT, que les domaines magnétiques
sont devenus plus petits et plus irréguliers apres vieillissement, suite a I’augmentation des
anisotropies locales aléatoires. D une part les domaines semblent avoir des difficultés a se former

(Koc), €t d’autre part, les parois ont plus de difficulté a se déplacer de leurs positions (K ).

3.4.3 Corrélation entre les énergies d’anisotropie et les propriétés magnétiques
macroscopiques

Les mesures mésoscopiques ont montré une forte variation au niveau des gros domaines
magnétiques des nanocristallins type-R apres vieillissement par rapport aux nanocristallins recuits
sous champ (type-Z et F-type). Ces résultats sont cohérents avec les caractérisations magnétiques
macroscopiques présentées a la Figure 3-32, dans le sens ou le champ coercitif He se dégrade
fortement pour la nuance type-R (175 % a 5000 heures), contrairement aux nanocristallins recuits
sous champ (type-F et type-Z) ou le champ coercitif a augmenté de 50 % de sa valeur initiale.
Quant a la perméabilité maximale p"?*, elle atteint une asymptote de stabilité de 10% apres 1100

heures dans les nanocristallins type-F, alors qu’elle continue a diminuer dans les nanocristallins

type-Z et type-R.
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Figure 3-32 Evolutions du champ coercitif (2 gauche) et de la perméabilité maximale lors du vieillissement 2
240°C des trois nuances.

La facilit¢ de mouvement des parois de domaine est la clé de la réalisation de matériaux
magnétiquement doux. Par conséquent, un faible champ coercitif et une perméabilité élevée sont
obtenus pour un matériau ayant une petite barriére d'énergie du mouvement de la paroi. Cette
énergie est définie par I'amplitude de fluctuation de 1'énergie d'anisotropie (8K) et la coercivité due
au mouvement de la paroi face aux obstacles. L’expression approximative de « pinning » ou

d’ancrage pour un nanocristallin [21], [90] est :

H, zé}—K (3.12)
S

Lors du vieillissement, I’induction a saturation est restée constante, par ailleurs, 1’évolution du
champ coercitif H. dépend seulement de §K. Ce modéle explique la forte augmentation du champ
coercitif dans le type-R par rapport aux autres nuances. En effet, dans le nanocristallin type-R la
fluctuation des anisotropies aléatoires est plus importante lors du vieillissement (6K =< K; >
+Kjoc), tandis que dans les nuances type-Z et type-F, le degré de fluctuation des anisotropies
aléatoires 6K est limité grace a I’anisotropie uniforme Ky induite lors du recuit sous champs.

Quant a la perméabilité dans les nuances possédant une anisotropie macroscopique uniforme K,
elle dépend de I’angle entre 1’axe macroscopique et I’axe de 1’aimantation. Dans les nanocristallins
type-F, I’échantillon est magnétisé selon ’axe perpendiculaire de Ki, la perméabilité est
proportionnelle a I'inverse de K& (p™®* o« K{). En fonction du vieillissement, la constante
d’anisotropie K- continue a augmenter dans toute la structure en domaines transversaux, ce qui

explique la baisse des perméabilités u?*. Dans les nanocristallins type-Z, I’échantillon est aimanté
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selon I’axe parallele de K{l/ , la perméabilité est déterminée par 1’ancrage des parois de Bloch et par
ailleurs elle est donnée par ( up*®* o< 1/6K) [90].

En conclusion, le vieillissement des matériaux magnétiques nanocristallins est différent pour
chaque nuance. Par ailleurs, le phénomeéne de vieillissement n’est pas seulement li¢ a la température
et au temps de vieillissement, mais notamment aux conditions du recuit (sous champ ou sans
champ) et a I’état magnétique du matériau lors du vieillissement. En effet, 1’état magnétique permet
de controler 1’axe d’orientation des anisotropies locales lors du vieillissement. En 1’absence d’un
champ extérieur lors du vieillissement, il n’est pas possible de créer un ordre a grande échelle pour

obtenir une anisotropie uniforme macroscopique.

Afin de confirmer que 1’état magnétique du matériau lors du vieillissement joue un role important,
nous avons effectué une étude de vieillissement des échantillons nanocristallins dans un état saturé
assuré par I’application d’un champ magnétique dans le sens longitudinal lors du vieillissement.
Cet essai permet de montrer que méme a une température plus basse que celle du recuit, nous

pouvons créer une anisotropie induite uniforme.

3.4.4 Vieillissement sous excitation continue (VAS)

Les essais du vieillissement sous saturation permettent de montrer que les anisotropies développées

lors du vieillissement pourraient étre modifiées par I’état magnétique du matériau.

De plus, ces essais nous permettent de confirmer les hypothéses émises sur ’origine du
vieillissement dans les nanocristallins type-Z a savoir I’influence des parois. En effet, la saturation
du matériau implique que la structure soit en mono-domaine avec une aimantation locale qui suit
le champ magnétique extérieur, en conséquence, les parois ne sont plus présentes lors du processus

de ce type de vieillissement.

3.4.4.1 Protocole d’essai

Nous avons ¢étudié les trois nuances type-Z, type-F et type-R lors du vieillissement a une
température de 240°C. Les trois échantillons sont excités par un bobinage primaire pour assurer la

saturation avec un champ appliqué de 50 A/m tout au long de la durée du vieillissement.

- Apres un intervalle de temps X aléatoirement choisi, les échantillons sont sortis de I’étuve,

refroidis, mis dans une chambre climatique a 20°C et caractérisés.
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- Des caractérisations magnétiques en quasi-statique a champ d’excitation magnétique
imposé (2-6 A/m et =300 mHz pour relever les propriétés magnétiques des deux nuances
type-Z et type-R. 50 A/m et f=1 Hz pour relever les propriétés magnétiques de la nuance
type-F) sont faites a t=0 heure et aprés chaque intervalle de vieillissement.

- L’étape qui suit les caractérisations consiste a désaimanter les échantillons afin de relever
la courbe de premiére aimantation et pouvoir calculer 1’énergie d’anisotropie totale Ex
(section 2.3.3).

- Si les caractérisations des échantillons ne révelent pas de changement alors on double
I’intervalle de temps de vieillissement (2 x X), sinon, on garde le méme intervalle.

- Les échantillons sont remis dans 1I’étuve pour un nouvel intervalle de vieillissement sous

champ appliqué.

3.4.4.2 Comparaison entre le vieillissement a saturation et le vieillissement a I’état

désaimanté des nanocristallins type-Z
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Figure 3-33 Comparaison entre le vieillissement avec désaimantation (VAD) et vieillissement a saturation (VAS)
des nanocristallins type-Z : Evolutions du champ coercitif (2 gauche) et de la perméabilité maximale (a droite).

La Figure 3-33 montre que 1’échantillon vieilli avec saturation (VAS) est plus stable que celui
vieilli avec désaimantation (VAD), en effet, nous constatons une augmentation de 12% pour le cas
du VAS par rapport a une augmentation de 48% pour celui du VAD. D’autre part, la perméabilité
chute de 8% pour I’échantillon VAS et de 32% pour 1’échantillon VAD.

Quant a I’énergie d’anisotropie totale présentée dans la Figure 3-34, elle augmente faiblement dans
le cas du vieillissement VAS, contrairement au cas du vieillissement VAD ou elle augmente de 1.3

J/m? aprés 5600 heures de vieillissement a 240°C.
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Figure 3-34 Comparaison entre les évolutions de I’énergie d’anisotropie totale lors du vieillissement a 240°C
avec désaimantation (VAD) et vieillissement avec saturation (VAS) des nanocristallins type-Z.

Le VAD des matériaux nanocristallins type-Z était attribué¢ a 1’existence des parois lors du
vieillissement dont I’aimantation locale suit des directions non-uniformes (voir section b3.4.2.1.b).

Lors du VAS, la structure magnétique est un mono-domaine avec une aimantation locale qui suit

le champ magnétique extérieur et dans ce cas, le Kﬁ/ instauré lors du recuit restera selon I’axe

longitudinal. Par ailleurs, les propriétés magnétiques ne devraient pas se dégrader lors du VAS.

Sur ce point, nous constatons de faibles variations des propriétés magnétiques lors du VAS. Ces

10-15% de dégradation sont liées soit :

- Au fait que nous avons appliqué 50 A/m ce qui n’est pas forcément suffisant pour saturer
complétement le matériau a 240°C, donc nous avons plus qu’un seul domaine (parois
présentes).

- A la suspicion de 1’augmentation de 1’énergie d’anisotropie magnétocristalline aléatoire

expliquée dans la section 3.4.2.1c.

Ou a d’autres phénoménes que nous n’avons pas encore identifiés. Cependant, ces phénomenes

sont considérés comme des sources mineures de vieillissement par rapport a la contribution des

parois.

3.4.4.3 Evolution des PM des matériaux nanocristallins type-F et type-R lors du
vieillissement a saturation

La Figure 3-35-a présente les cycles B-H des nanocristallins type-F lors du vieillissement sous

saturation a 240°C. Les cycles se redressent et passent d’une forme lin€aire a une forme de plus en

plus rectangulaire.
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Figure 3-35 Evolution des cycles d'hystérésis (50 A/m, 1 Hz) et de la perméabilité différentielle des matériaux
nanocristallins type-F lors du vieillissement a saturation (VAS) a 240°C.
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La Figure 3-35-b présente 1’évolution de la perméabilité différentielle (pgifr = uig—f[ ) en fonction
0

du champ appliqué. Nous avons calculé cette perméabilité seulement sur la branche ascendante du
cycle B-H vu que le cycle B-H est symétrique. Avant vieillissement pqi¢ reste constante sur une
large plage du champ magnétique (-15 a 15 A/m), autrement dit, la réponse du matériau au champ
appliqué est linéaire. Ensuite, pgie diminue jusqu’au 0 dans les zones de saturation (~ 35 A/m).
Cette plage, ou pgie est constante, se rétrécit de plus en plus en fonction du temps de vieillissement

avec une augmentation au niveau de la perméabilité maximale.

La méme évolution est constatée pour les nanocristallins type-R, cependant le cycle passe d’une
forme arrondie a une forme rectangulaire (Figure 3-36-a) seulement aprés quelques heures de
vieillissement (42 heures). Dans la Figure 3-36-b, nous constatons que l’intervalle du champ
magnétique correspondant a une perméabilité différentielle nulle devient plus grand au début du
vieillissement (42 heures) avec une augmentation brusque au niveau de la perméabilité maximale.
Ensuite, le pic (perméabilité maximale) commence a chuter en changeant sa position par rapport
au champ magnétique (de 0.95 A/m avant vieillissement a 1.2 A/m aprés 7669 heures) di a

I’augmentation du champ coercitif.
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Figure 3-36 Evolution des cycles d'hystérésis (6 A/m, 0.3 Hz) des matériaux nanocristallins type-R lors du
vieillissement a saturation (VAS) a 240°C.

Dans la Figure 3-37, le taux de vieillissement pour le champ coercitif et la perméabilité maximale
est plus fort dans les nanocristallins type-F (80% de vieillissement aprés 8000 heures) par rapport
aux autres nuances. D’autre part, la perméabilit¢é maximale des nanocristallins type-R de 62%
augmente au début du vieillissement, ensuite elle commence a diminuer a partir de 42 heures en

suivant la méme cinétique du type-Z pour arriver a une stabilisation autour de 40 %.

100

—6—type-F-VAS | T ] RN EERE RS =
type-R-VAS ) [ 1] 2// -
80 1| —e—type-Z-VAS L~ [ [ T/
= [/ _ OB
4 40 =
! B . [ [ [ <
20
:/e/e- FO——0-—0— " Lo )
0& 20
0 200004000 6000 8000 10000 120000 "9 2000 4000 6000 8000 10000 12000
t (heures) t, (heures)

Figure 3-37 Comparaison entre les trois nuances de matériaux nanocristallins lors du vieillissement a saturation
(VAS) a 240°C : Evolutions du champ coercitif (a gauche) et de la perméabilité maximale (a droite).

L’¢évolution de la rectangularit¢ de cycle (Figure 3-38) permet de mettre en évidence la
transformation des cycles B-H des deux nuances type-F et type-R en cycle rectangulaire lors du

VAS. La nuance type-F montre une forte variation par rapport a son état initial.
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D’autre part, la rectangularité du type-R (Figure 3-38), augmente de 50% aprés 42 heures et reste
stable autour de cette valeur pour le reste de la période du vieillissement. Quant a la nuance type-

Z, Bi/ Bmax reste invariable tout au long le temps de vieillissement.
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Figure 3-38 Evolution de la rectangularité du cycle des trois nuances des nanocristallins lors du vieillissement a
saturation (VAS) a 240°C.
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Figure 3-39 Evolution de ’énergie d'anisotropie totale des trois nuances de nanocristallins lors du vieillissement
a saturation (VAS) a 240°C.

Pour les nanocristallins type-F, la saturation du matériau lors du vieillissement force le Ki- instauré
lors du recuit a s’orienter de 90° selon I’axe longitudinal, autrement dit, la majorité de la structure
d’orientation serait modifiée par la réduction le , cela explique la forte diminution de 1’energie
d’anisotropie totale présentée dans la Figure 3-39. Alors que dans un nanocristallin type-R, I’angle

entre les anisotropies locales aléatoires Ko [19], [90] et I’axe longitudinal est variable
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(majoritairement plus faible que 90°), par ailleurs, la réorientation de ces anisotropies par rapport
a leurs états de départ sera moins brutale par rapport aux nanocristallins type-F.

Apres un certain temps de vieillissement, toutes les anisotropies locales seront orientées selon 1’axe
longitudinal, par ailleurs, il faut moins d’energie pour magnétiser le materiau dans I’axe
longitudinal a partir de I’état désaimanté jusqu’a la saturation.

Toutes les nuances vont avoir le comportement magnétique des nanocristallins type-Z, cela est déja
observé sur la nuance type-R a partir de 42 heures de vieillissement ou la perméabilité commence
a suivre la méme cinétique d’évolution des nanocristallins type-Z (Figure 3-37).

Nous déduisons a partir de ces essais qu’a une température plus basse que celle du recuit, mais
pendant un temps élevé, nous pouvons créer une anisotropie uniforme macroscopique en réduisant
les anisotropies transversales et les anisotropies aléatoires. Par ailleurs, les mécanismes de
vieillissement thermique se basent sur des principes similaires (réglage des anisotropies) a ceux
utilisés pour adapter les propriétés magnétiques pendant le recuit, mais avec une cinétique réduite

en raison de la température basse.

3.5 Etude des matériaux nanocristallins en fonction de la

température de mesure

Tous les résultats présentés jusqu’a présent ont été obtenus avec des mesures effectuées a la
température de 20°C. Dans cette partie nous étudions le comportement magnétique des matériaux
nanocristallins type-Z et type-R en fonction de la température de mesure.

Ensuite, la méme étude est faite sur un échantillon nanocristallin type-Z vieilli a 200°C afin
d’étudier I’impact de la température de mesure sur les résultats du vieillissement. Ces essais sont
trés coliteux en termes de temps, c¢’est pourquoi nous n’avons pas effectué la méme démarche sur

la nuance type-R.

3.5.1 Protocole d’essai

Nous mettons deux échantillons de tore type-Z et un tore type-R a leur état initial dans une chambre
climatique. Nous varions la température de -55 a 125°C pendant 15 heures pour assurer une dérive
de température lente et faisons les caractérisations en quasi statique selon le protocole 3.2.1 tous

les 10 minutes.
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Les mémes étapes sont faites sur un échantillon type-Z vieilli (VAD) a une température de 200°C,

cet échantillon a été étudié précédemment dans la partie 3.2.2 (type-Z échantillon 1).

3.5.2 Comportement magnétique des matériaux nanocristallins non vieillis en
fonction de la température de mesure

Les propriétés magnétiques optimisées des matériaux nanocristallins sont le résultat de la
minimisation des anisotropies magnétocristalline aléatoire et magnétoélastique. La suppression de
I’anisotropie magnétocristalline exige que les grains orientés aléatoirement soient couplés par une
longueur d’échange Lex plus grande que la taille des nanograins D. Sachant que le couplage
ferromagnétique A entre les nano grains se fait a travers la phase amorphe [19], les interactions
intergranulaires sont réduites quand la température tend vers la température de Curie de la phase
amorphe T&™ (voir 1.3.3). Par ailleurs, les anisotropies locales seront moins efficacement

moyennées et les propriétés magnétiques se dégraderont.
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Figure 3-40 Evolution du champ coercitif pour les nanocristallins non vieillis type-R et type-Z en fonction de la
température de caractérisation.

Dans la Figure 3-40, nous remarquons que, pour les deux nuances, le champ coercitif augmente
avec I’augmentation de la température de mesure tant que cette derniére ne dépasse pas TZ™. Selon
Suzuki [92], le couplage d'échange intergranulaire A, a travers la phase amorphe, est perturbé dans
la plage T < T&™ car il dépend fortement de la magnétisation dans la phase amorphe (M*™) qui

commence d¢ja a diminuer a des températures basses (Figure 3-41).
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Cependant, nous constatons que le type-Z est plus stable en température que le type-R, de -55 a
0°C les valeurs sont plus au moins stables autour de 0.6 A/m, ensuite Hc commence a augmenter
jusqu’a 0.88 A/m quand la température atteint 125°C. Quant a la nuance type-R, le champ coercitif
montre une forte sensibilité par rapport a la température de mesure avec des valeurs qui passent de
0.55 A/m (-55°C) a 1.06 A/m (125°C). La présence d’une énergie d’anisotropie macroscopique
uniforme dominante dans les nanocristallins de type-Z leur permet de rester plus stables vis-a-vis
d’une augmentation de < K; > en fonction de la température alors que ce n’est pas le cas pour un

nanocristallin de nuance type-R ou < K; > est dominante.

La Figure 3-41 montre que 1I’induction maximale diminue en fonction de la température de la méme
maniére pour le nanocristallin type-Z et pour le nanocristallin type-R. En effet, I’induction
maximale dépend de la composition chimique du matériau et cette derniére est la méme pour les

deux nuances.
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Figure 3-41 Evolution de ’induction maximale pour les nanocristallins type-R et type-Z en fonction de la
température de caractérisation (50 A/m, f=1 Hz).

3.5.3 Comportement magnétique des matériaux nanocristallins type-Z vieillis

en fonction de la température de mesure

La Figure 3-42 présente les évolutions du champ coercitif et de la perméabilité maximale en
fonction de la température de mesure pour différentes durées de vieillissement a 200°C. Nous
constatons la méme tendance de variation du champ coercitif en fonction de la température pour

les différentes périodes de vieillissement avec des erreurs de +0.037 A/m.
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Quant a la perméabilité maximale, elle diminue en fonction de la température de mesure. L’allure
de la variation est plus ou moins la méme en fonction du vieillissement. La faible variation observée
sur I’allure des courbes reste dans I’intervalle des incertitudes de mesure, cette incertitude est plus
forte pour la mesure de la perméabilité maximale (£31301) ou une diminution en amplitude est

constatée lors du vieillissement.
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Figure 3-42 Evolutions du champ coercitif et de la perméabilité maximale des nanocristallins type-Z en fonction
de la température de mesure pour deux périodes de vieillissement (2A/m, =0.3 Hz).

4
155 x 10
0]
15 C°
O
1.45 g
T Q]
1.4 .9&(90
o oca
—_— @ (o]
135 érﬁ'i%‘
P -+ N - T
2 13 - 5%)
2 »
e 125 5&9
&
©  0Oh
o 850h [
o 2412k
\
.60 230 0 30 60 90 120

Température (°C)

Figure 3-43 Evolution des pertes statiques des nanocristallins type-Z en fonction de la température de mesure
pour deux périodes de vieillissement (2A/m, f=0.3 Hz).

Les pertes par hystérésis statique (Figure 3-43) présentent les mémes €volutions que le champ

coercitif. Quant a I’induction maximale Bnax et la rectangularité du cycle By/Bmax (Figure 3-44),
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elle garde les mémes évolutions en fonction de la température quel que soit le temps de
vieillissement. Autrement dit, ces deux parameétres ne changent pas lors du vieillissement, ce qui a

été déja constaté dans la section 3.2.2 pour les mesures faites a 20°C.
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Figure 3-44 Evolutions de I’induction maximale et de la rectangularité du cycle des nanocristallins type-Z en
fonction de la température de mesure pour deux périodes de vieillissement.

Nous concluons que, I’évolution (en valeurs relatives) du vieillissement magnétique des
nanocristallins type-Z ne dépend pas de la température de mesure si cette derniére est dans un
intervalle de -55 a 125°C. De plus, I’allure de la variation des PM en fonction de la température
qui ne change pas lors du vieillissement, confirme encore une fois que la microstructure du

matériau n’a pas changé lors du vieillissement.

3.6 Etude du nouveau recuit des matériaux nanocristallins

3.6.1 Protocole de vieillissement

Nous ¢étudions la nuance type-R et la nuance type-Z du nouveau recuit B lors du vieillissement
(VAD) sous quatre températures 110, 150, 200 et 240°C. Nous considérons deux échantillons pour
chaque température pour tenir compte de I’éventuelle dispersion des propriétés magnétiques entre

les tores.

- Apres un intervalle de temps X aléatoirement choisi, les échantillons exposés a la plus haute
température (240°C) sont sortis de 1’étuve, refroidis, mis dans une chambre climatique a

20°C et caractérisés.
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- Deux caractérisations magnétiques en quasi-statique a champ d’excitation magnétique
imposé sont faites a t=0 heure et aprés chaque durée de vieillissement :
Caractérisations a champ d’excitation imposé ¢élevé de 50 A/m, f=1 Hz pour relever
I’induction maximale Bmax. Le coefficient de foisonnement est réglé pour fixer Bmax, 50
Aam=1.15T.
Caractérisations a champ d’excitation faible de 2-5 A/m et =300 mHz pour relever les
propriétés magnétiques (champ coercitif He, perméabilité maximale p2*...).

- Si les caractérisations des échantillons ne révelent pas de changement alors on double
I’intervalle du temps de vieillissement pour toutes les températures (2 x X).

- Si les caractérisations révelent des changements alors nous caractérisons les échantillons
soumis a des températures inférieures et on double I’intervalle du temps de vieillissement
(2 x X).

- Les échantillons sont désaimantés par la méthode des cycles concentriques (section 2.3.3)

avant de les replacer dans les étuves.

3.6.2 Etat magnétique initial

Le Tableau 3-4 présente les propriétés magnétiques en quasi statique a 1’état initial (avant
vieillissement), des nanocristallins type-Z mesurées a Hmax=2 A/m, =300 mHz et des

nanocristallins type-R mesurées 8 Hnax=5 A/m, 300 mHz.

Tableau 3-4 Propriétés magnétiques quasi-statiques des matériaux nanocristallins du recuit B avant
vieillissement.

Nuance H.(A/m) B./Bimax pmax Ex (J/m?)
Type-Z 0.84 0.96 750000 1.36
Type-R 0.86 0.76 480000 4.14

Les propriétés magnétiques des matériaux ayant eu le recuit B sont Iégérement différentes de celles
des matériaux issus du recuit A. Cette différence est présentée sur la Figure 3-45 qui montre les
cycles B-H quasi-statiques. Quel que soit la nuance, type-R ou type-Z, le cycle B-H du recuit B est

plus large par rapport a celui du recuit A. Dans la nuance type-R, le champ coercitif passe de 0.6
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A/m pour le recuit A a 0.86 A/m pour le recuit B. D’autre part, la rectangularité du cycle est plus
grande pour les échantillons traités par le recuit B.

Pour la nuance type-Z, nous faisons la méme constatation au niveau du champ coercitif avec une
différence de ~ 0.24 A/m entre les deux recuits. Quant a la perméabilit¢ maximale, elle est plus

faible (~750000) pour le recuit B que celle pour le recuit A (~1100000).
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Figure 3-45 Comparaison entre les cycles B-H quasi statiques (type-Z : 2A/m, f=0.3 Hz ; type-R : 5 A/m, {=0.3
Hz) du recuit A et du recuit B avant vieillissement.

3.6.3 Evolution des PM des matériaux nanocristallins type-Z lors du

vieillissement
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Figure 3-46 Evolution du cycle B-H en quasi statique (2A/m,f=300 mHz) des nanocristallins type-Z du recuit B
lors du vieillissement a 240°C.
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La Figure 3-46 représente 1’évolution des cycles d’hystérésis mesurés en quasi statique pour
différentes durées de vieillissement a 240°C. Nous constatons que les cycles s’¢largissent au niveau
du champ coercitif en gardant la méme rectangularité, donc B:/Bmax est constant lors du
vieillissement. Dans la Figure 3-47, nous comparons les évolutions du champ coercitif et de la
perméabilité maximale des deux recuits lors du vieillissement a différentes températures.

A la plus haute température de vieillissement accéléré (240°C), nous remarquons une augmentation
de 25% au niveau du H¢ des nanocristallins du recuit B aprés 5894 heures de vieillissement, alors
que le champ coercitif des nanocristallins du recuit A se dégrade de 48%. Pour les températures de
150 et 200°C, des faibles variations (< 15%) sont observées lors du vieillissement. Pour les basses
températures (100°C pour le recuit A et 110°C pour le recuit B) nous ne constatons aucune

évolution pour toutes les propriétés magnétiques.
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Figure 3-47 Evolutions du champ coercitif (3 gauche) et de la perméabilité maximale (3 droite) des
nanocristallins type-Z traités par les deux recuits lors du vieillissement sous différentes températures.
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Figure 3-48 Evolution des pertes statiques des nanocristallins type-Z traités par les deux recuits lors du
vieillissement a différentes températures.
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Les mémes constatations sont observées pour le comportement des pertes statiques présentées dans
la Figure 3-48 lors du vieillissement, nous en concluons que les nanocristallins du recuit B montrent
plus de stabilité dans le temps par rapport aux nanocristallins du recuit A. Quant a la perméabilité
maximale, elle diminue en fonction du temps de vieillissement a haute température, cette
diminution est plus importante pour le recuit A.

Nous déduisons que le nouveau recuit (recuit B) a permis d’améliorer la stabilité¢ dans le temps de
la nuance type-Z en supprimant 1’intervalle de temps ou la vitesse de variation est importante. En
effet, apres un certain temps de vieillissement, nous remarquons qu’entre le recuit A et le recuit B
nous avons la méme vitesse ou allure de variation avec seulement un « offset ». Par ailleurs, le
comportement du recuit B pourrait étre obtenu a partir du recuit A en faisant un pré-traitement ou

un pré-vieillissement sur les échantillons.

3.6.4 Evolution des PM des matériaux nanocristallins type-R lors du

vieillissement
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Figure 3-49 Evolution du cycle B-H en quasi statique (f=300 mHz) des nanocristallins type-R du recuit B lors
du vieillissement a 240°C.

La Figure 3-49 présente 1’évolution des cycles d’hystérésis mesurés en quasi statique pour
différentes durées de vieillissement a 240°C. Lors du vieillissement, les cycles s’élargissent au
niveau du champ coercitif, d’autre part, nous constatons une diminution au niveau du coude du
cycle ce qui engendre une diminution de la perméabilité maximale mais aussi de 1’induction

rémanente.
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Dans la Figure 3-50, nous comparons 1’évolution du champ coercitif pour les deux recuits et pour
différentes températures de vieillissement. A la plus haute température de vieillissement accéléré
(240°C), nous remarquons une augmentation de 40% au niveau du Hc des nanocristallins du recuit
B apres 5894 heures de vieillissement, alors que le champ coercitif des nanocristallins du recuit A
se dégrade de 175% lors du vieillissement dans les mémes conditions.

De méme, pour les températures de 150 et 200°C, le champ coercitif des nanocristallins du recuit
B est plus stable lors du vieillissement par rapport aux nanocristallins du recuit A. Pour les basses
températures (100°C pour le recuit A et 110°C pour le recuit B), aucune variation n’est constatée

lors du vieillissement.
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Figure 3-50 Evolutions du champ coercitif des nanocristallins type-R du recuit A et du recuit B lors du
vieillissement a trois températures.

Quant a la perméabilité maximale, nous constatons que son évolution lors du vieillissement est la
méme pour les deux recuits. Par ailleurs, nous pouvons déduire que 1I’amélioration de la stabilité
lors du vieillissement apportée par le recuit B était constatée sur le champ coercitif mais pas sur la
perméabilité maximale qui garde le méme comportement que celui du recuit A lors du
vieillissement.

Dans la Figure 3-51, nous remarquons que les pertes statiques des nanocristallins du recuit B
augmentent faiblement en fonction du temps de vieillissement a hautes températures (200 et
240°C). En effet, I’évolution atteint une asymptote de stabilisation juste aprés quelques heures de
vieillissement contrairement au recuit A. Comme pour le cas du recuit A étudié et expliqué au 3.4,
les nanocristallins du recuit sans champ (type-R) se dégradent fortement par rapport aux

nanocristallins du recuit sous champ (type-Z2).
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Figure 3-51 Evolution des pertes statiques des nanocristallins type-R du recuit A et du recuit B lors du
vieillissement a différentes températures.

Dans la Figure 3-52 nous comparons les évolutions du champ coercitif et de la perméabilité
maximale lors du vieillissement a deux températures (200 et 240°C) pour les deux nuances type-R
et type-Z du recuit B. Aprés 6000 heures de vieillissement a 240°C, le champ coercitif He se
dégrade pour la nuance type-R de 40 %, tandis que pour les nanocristallins du recuit sous champ
(type-Z) le champ coercitif a augmenté de 27% de sa valeur initiale. Quant a la perméabilité

maximale, elle diminue de 45% pour la nuance type-R et de 22% pour la nuance type-Z.
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Figure 3-52 Comparaison entre les deux nuances du recuit B lors du vieillissement a deux températures de
vieillissement : Champ coercitif (2 gauche) perméabilité maximale (a droite).

3.7 Conclusions du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons complété I’étude des nuances type-R et type-F lors du vieillissement
a I’état désaimanté en rajoutant le comportement de la nuance type-Z. Les différentes mesures
microscopiques notamment de DRX, n’ont montré aucun changement lors du vieillissement au

niveau de la microstructure, de la taille des grains, de la phase et des contraintes internes. La
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dégradation est liée a la modification des énergies d’anisotropies existantes dans le matériau
(instaurées lors du recuit). Ces modifications d’anisotropie et leurs taux de dégradation influant sur

les propriétés macroscopiques sont liés :

- Aux conditions du recuit, par conséquent a la nature de 1’anisotropie dominante avant le
vieillissement (uniforme ou aléatoire).
- Aux conditions de vieillissement : La température, le temps de vieillissement et 1’état

magnétique du matériau los du vieillissement (désaimanté, saturé ou rémanent).

Les vieillissements sous champ continu (VAS) ont permis de démontrer que, méme a basse
température, nous pouvons créer une anisotropie macroscopique uniforme en réduisant les
anisotropies transversales et les anisotropies aléatoires. Par ailleurs, les mécanismes de
vieillissement sont similaires aux mécanismes utilisés pendant le recuit, mais avec une vitesse de
variation réduite en raison de la température basse. Ensuite, nous avons étudi¢ le comportement
magnétique des nanocristallins en fonction de la température de mesure (-55 a 125°C), cela nous a

permis de conclure que :

- Lanuance type-Z est plus stable en température par rapport a la nuance type-R.

- L’¢évolution du vieillissement des nanocristallins type-Z est indépendant de la température
de mesure. Dans ce cas, toutes les analyses faites a 20°C restent valables pour d’autres
températures de mesures. L’intérét de cette conclusion réside dans le fait que I’intervalle de
températures étudié représente celui des températures de fonctionnement des matériaux

nanocristallins dans la majorité de leurs applications.

En toute dernicre partie, nous avons ¢tudi¢ deux nuances de nanocristallins obtenus sous un
nouveau recuit développé par APERAM. Ce nouveau recuit a permis d’obtenir une stabilité en
termes de vieillissement par rapport a 1’ancien recuit notamment pour le champ coercitif et les
pertes statiques des deux nuances. Cependant, ce nouveau recuit n’a pas apporté une amélioration

de la perméabilité maximale de la nuance type-R lors du vieillissement.
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Chapitre 4 : Vieillissement des nanocristallins sous
excitation variable et impacts sur le fonctionnement

des capteurs de courant

4.1 Introduction

Dans ce dernier chapitre, nous présentons le vieillissement des matériaux magnétiques
nanocristallins du lot N°3 sous les deux contraintes cumulées en température et en excitation
variable. La magnétisation des tores lors du vieillissement est assurée par des cartes électroniques

congues pour des capteurs de courant fluxgate de la société LEM.

Nous suivons en premier temps 1’évolution des propriétés magnétiques statiques et dynamiques
des nanocristallins sous ces conditions. Ensuite, nous expliquons le comportement magnétique
statique lors du vieillissement a 1’aide d’une analyse sur les énergies d’anisotropies. Celle-ci est
faite en comparant les résultats du vieillissement avec une excitation alternative avec ceux du

vieillissement sans excitation (c’est-a-dire avec désaimantation).

A la fin de ce chapitre, nous étudions I’impact du vieillissement magnétique sur les propriétés
¢lectriques du capteur (A) notamment la fréquence d’excitation, I’offset et I’erreur du gain. Dans
ce cas, les paramétres du capteur sont évalués avec des noyaux non-vieillis et des noyaux vieillis

en mesurant différents courants primaires I, sous différentes températures de mesures.

Le principe de fonctionnement des capteurs fluxgate LEM est décrit dans le chapitre 1. Certains

résultats ne sont pas présentés dans ce chapitre pour des raisons de confidentialité.

4.2 Protocole de vieillissement

- Deux nuances (type-R et type-Z) des matériaux magnétiques nanocristallins sous forme de
tore sont étudiées lors du vieillissement sous quatre températures (-55, 110, 150 et 200°C).
Trois capteurs sont étudiés (A, B et C). Aucune variation n’est constatée lors du
vieillissement a -55°C pour les trois capteurs. Les évolutions des PM a cette température

ne sont pas présentées.
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Chaque tore est excité a travers un bobinage par une carte électronique du capteur de
courant fluxgate (voir section 2.3.4). Tous les capteurs de courant sont a vide, autrement
dit, il n y a pas un courant a mesurer dans un conducteur (I, = 0A).

Nous mettons deux échantillons de chaque nuance a la méme fréquence d’excitation pour
vérifier la dispersion des propriétés magnétiques entre les tores. Au total, nous avons
6*Z+6*R par étuve et sous quatre températures, donc 48 capteurs.

Aprées un intervalle de temps X choisi en se basant sur les essais du vieillissement sans
excitation, les échantillons sont sortis, refroidis et mis dans une enceinte climatique a
T =20°C pour une caractérisation en quasi statique. Nous caractérisons les échantillons
soumis a la plus haute température de vieillissement (200 °C), si les caractérisations des
¢chantillons ne révelent pas de changement alors I’intervalle de temps de vieillissement
pour toutes les températures est doublé (2xX), si les caractérisations révelent des
changements alors nous caractérisons les échantillons soumis a des températures inférieures
et nous doublons ’intervalle de temps de vieillissement (2xX).

Apres les caractérisations en quasi-statique, les échantillons passent aux caractérisations en
dynamique a la température ambiante de 20°C puis sont ensuite replacés a la température

de vieillissement.

Dans ce chapitre nous présentons uniquement les résultats des matériaux vieillis sous

I’excitation du capteur (A). Les résultats sur les capteurs (B) et (C) ne sont pas présentés ni

discutés car les variations magnétiques qu’ils ont subies sont trés faibles par rapport aux

incertitudes de mesures. Néanmoins, quelques résultats magnétiques sont présentés dans les

annexes A et B.

4.2.1 Caractérisations en quasi-statique

Des caractérisations magnétiques en quasi-statique a T = 20°C et a champ d’excitation magnétique

impos¢ sont faites avant vieillissement (a t=0 h) puis apres chaque intervalle du vieillissement :

Caractérisations a champ d’excitation imposé ¢élevé a 50 A/m, f=1 Hz pour relever
I’induction maximale Bmax. Le coefficient de foisonnement est réglé pour fixer Bmax,a 1.15
T pour 50 A/m de champ maximal appliqué.

Caractérisations a champ d’excitation faible pour relever les différentes propriétés

magnétiques (champ coercitif He, perméabilité maximale pmax, le rapport B:/Bmax, etc.).

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



123

- Une désaimantation est effectuée avec la méthode des cycles concentriques afin de relever
la courbe de premiére aimantation et calculer I’énergie d’anisotropie totale Ex (section
2.3.3).

- Apres la désaimantation, tous les échantillons sont remis dans les étuves.

Le Tableau 4-1présente les propriétés magnétiques en quasi statique avant vieillissement, de la
nuance type-Z mesurées a 2 A/m, f=0.3 Hz et la nuance type-R mesurées a 6 A/m, f=1 Hz, nous

donnons les valeurs moyennes obtenues sur 8 échantillons.

Tableau 4-1 Propriétés magnétiques mesurées en quasi statique des nanocristallins type-Z et type-R avant
vieillissement.

Ho(A/m) B./Buna pmax Ex (J/m’)
Type-Z 0.44 0.8 750000 1.55
Type-R 0.55 0.4 400000 24

4.2.2 Caractérisations en dynamique
Deux caractérisations avec une excitation alternative de chaque capteur sont faites :

- Une caractérisation a la température ambiante et une caractérisation a la température du
vieillissement de chaque tore.

- Sur chaque carte ¢lectronique, nous récupérons les signaux suivants : la tension aux bornes
de la résistance shunt Vswunt afin de mesurer le champ magnétique H, la tension aux bornes
de la bobine secondaire Vy afin de mesurer I’induction B et d’autres grandeurs ¢électriques
comme la tension d’alimentation Viource.

- Ensuite, les données sont traitées afin de tracer des cycles d’hystérésis dynamiques et de
relever les différentes propriétés magnétiques (le champ Hayn @ B=0 T, la perméabilité

maximale pi'?, les pertes dynamiques Piot), plus la fréquence d’excitation f.

Les propriétés magnétiques relevées en dynamique (avant vieillissement) sont présentées dans le

Tableau 4-2. Ces caractérisations sont des valeurs moyennes sur 8 tores de chaque nuance :

Tableau 4-2 Propriétés magnétiques des nanocristallins type-Z et type-R mesurées avant vieillissement a ~22
kHz et a la température ambiante.

Hayn(A/m) Bi/Buax pmax Pt (W/kg)
Type-Z 6.7 1 75000 115
Type-R 6.38 1 67000 100
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Ce travail a été trés coliteux en en termes de temps (installation du banc d’essai, préparation des
cartes ¢lectroniques, préparation des échantillons, caractérisations statiques, caractérisations
dynamiques, etc.), par ailleurs, I’étude d’incertitude de mesures dynamiques n’a pas été faite d’une
maniere explicite sur chaque type de capteur (A, B et C). Nous avons estimé les erreurs de
répétabilité sur les propriétés magnétiques du capteur A sur un seul nanocristallin type-Z, en faisant
10 mesures en dynamique. Les résultats sont: Pu=131 W/kg £2%, H=6.58 A/m +2.5%,
U a*=75400 £2%.

4.3 Evolution des PM lors du vieillissement sous excitation

4.3.1 Matériaux nanocristallins type-Z

4.3.1.1 Caractérisation en quasi statique

La Figure 4-1 présente 1’évolution des cycles d’hystérésis statique de la nuance type-Z lors du
vieillissement sous excitation de ~22 kHz a 200°C. Nous constatons que le cycle B-H se redresse

en fonction du temps du vieillissement pour les trois températures.
1.5

7

0.5
% — Oh
| P — 720h |
- — 2023h

= 9303h
|
-3 -2 -1 0 1 2 3
H (A/m)
Figure 4-1 Evolution des cycles B-H en quasi statique (2A/m, {=0.3 Hz) des matériaux nanocristallins type-Z
lors du vieillissement a 200°C sous une excitation alternative.

-1.5

Cette évolution se traduit par une augmentation de la rectangularité¢ (Figure 4-2) du cycle en
fonction du vieillissement. Elle se traduit aussi par une augmentation de la perméabilité (Figure
4-3) qui se stabilise rapidement autour de 1500 heures de vieillissement a 200 et a 110°C de

température de vieillissement.
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Figure 4-2 Evolution de la rectangularité (mesurée a 2 A/m, f=0.3 Hz) des matériaux nanocristallins type-Z lors
du vieillissement sous excitation alternative.

L’évolution de p®* a 150°C ne présente pas de stabilisation en fonction du temps de
vieillissement. Quant au champ coercitif, son augmentation est significative lors du vieillissement
a 200°C contrairement aux autres températures 150 et 110°C ou les variations sont trés faibles et

noyées dans I’incertitude de mesure (+5.6%).
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Figure 4-3 Evolutions du champ coercitif (2 gauche), et de la perméabilité maximale (2 droite) des matériaux
nanocristallins type-Z (mesurés a 2 A/m, f=0.3 Hz) lors du vieillissement sous excitation.

4.3.1.2 Caractérisations en dynamique

La Figure 4-4 montre 1’évolution des cycles d’hystérésis en dynamique mesurés a 26°C et a 200 °C,
lors d’un vieillissement a 200 °C. Les cycles d’hystérésis dynamiques ne montrent pas de

changements notables par rapport aux caractérisations statiques. Nous remarquons que I’induction
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Bmax diminue quand la température de mesure augmente (200°C), mais pas en fonction du temps

de vieillissement.
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Figure 4-4 Evolutions des cycles d’hystérésis dynamiques des matériaux nanocristallins type-Z lors du
vieillissement a 200°C sous excitation alternative.

Dans la section 3.5, nous avons expliqué ce comportement en température qui a été li¢ a la
diminution de la longueur d’échange quand la température se rapproche de la température de Curie
de la phase amorphe. Les autres PM en dynamique mesurées a 200°C semblent varier trés peu.

Dans ce qui suit nous ne montrons que les évolutions des PM mesurées en dynamique a 26°C.
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Figure 4-5 Evolutions du champ Hayn et de la perméabilité maximale p™* (mesurés a 25 A/m, =22 kHz,
T=26°C) des matériaux nanocristallins type-Z lors du vieillissement sous excitation alternative.

Nous pouvons supposer que les variations des mesures en quasi statique sont noyées dans celles

effectuées en dynamique. En effet, le champ coercitif en quasi statique Hc avant vieillissement est

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



127

10 fois moins élevé que celui en dynamique Hgyn (6 A/m). Ce dernier montre des faibles variations
lors du vieillissement (Figure 4-5) qui restent dans I’intervalle d’incertitude de mesure qui est +/-
2.5%. Sur la méme figure, la perméabilité maximale a tendance a augmenter sensiblement, un

vieillissement semble agir sur p*#*de la méme fagon quelque soit la température de vieillissement.

Quant a la rectangularité du cycle B/Bmax, elle est restée constante tout au long de la période du
vieillissement, ceci pourra étre observé sur la superposition des cycles sur la Figure 4-4. Quelle
que soit la température de vieillissement, les pertes totales (Figure 4-6) présentent une faible

variation (-6% et 2%) jusqu’a environ 12 000 heures de vieillissement.
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Figure 4-6 Evolution des pertes totales (mesurées a 25 A/m, f=22 kHz, T=26°C) des matériaux nanocristallins
type-Z lors du vieillissement sous excitation alternative.

4.3.2 Matériaux magnétiques nanocristallins type-R

4.3.2.1 Caractérisations en quasi statique

La Figure 4-7 présente 1’évolution des cycles d’hystérésis en quasi statique lors du vieillissement
a 200°C sous excitation de ~22 kHz. Nous constatons que le cycle B-H passe d’un cycle rond a un
cycle de plus en plus rectangulaire en fonction du temps de vieillissement. Cette évolution se traduit
par une augmentation importante de la rectangularité du cycle B:/Bmax et de la perméabilité (Figure

4-8 et Figure 4-9 respectivement).
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Figure 4-7 Evolution des cycles B-H en quasi statique (6A/m, f=1 Hz) des matériaux nanocristallins type-R lors
du vieillissement a 200°C sous excitation alternative.

Nous remarquons une rapide et forte variation au début du vieillissement (jusqu’a 500 heures
environ), puis une évolution plus lente et tendant vers une asymptote. Ceci est valable pour les trois
températures de vieillissement présentées. Ces variations sont aussi importantes pour les basses
températures (110°C et 150°C) contrairement aux évolutions recueillies sur les nanocristallins
type-Z. En effet, pour la plus faible température présentée (110°C), I’évolution de B,/Bmax atteint
plus de 29% d’augmentation aprés 8000 heures de vieillissement et umax atteint plus de 17%

d’augmentation apres 8000 heures de vieillissement.
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Figure 4-8 Evolution de la rectangularité (mesurée a 6A/m, f=1 Hz), des matériaux nanocristallins type-R lors
du vieillissement thermique sous excitation.
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Pour le champ coercitif, nous notons une augmentation avec des vitesses de variation différentes
selon la température de vieillissement. A 200°C, la vitesse de variation reste forte méme aprés 4000
heures de vieillissement. A 150°C, 1’évolution semble rentrer dans une phase asymptotique
rapidement apres le début du vieillissement. L’évolution de He @ 110°C atteint une asymptote

autour de 4% apres 8000 heures de vieillissement juste au-dessous de I’incertitude (£5.6%).
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Figure 4-9 Evolutions du champ coercitif Hc et de la perméabilité maximale (mesurés a 6A/m, f=1 Hz) des
matériaux nanocristallins type-R lors du vieillissement thermique sous excitation alternative.

4.3.2.2 Caractérisations en dynamique
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Figure 4-10 Evolution des cycles B-H dynamiques des matériaux nanocristallins type-R lors du vieillissement 2
200°C sous excitation alternative.

La Figure 4-10 montre I’évolution des cycles d’hystérésis en dynamique, mesurés a 26°C et a

200°C, lors du vieillissement a 200°C. En fonction du temps de vieillissement, la forme des cycles
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d’hystérésis en dynamique se rapproche de celle des cycles des nanocristallins type-Z présentés
dans la section précédente. A la température de mesure de 200°C, nous constatons des faibles
variations en fonction du temps de vieillissement par rapport a celles observées a 26°C. Nous
supposons que les variations dues aux vieillissements sont trés faibles par rapport aux variations
réversibles dues a la haute température de mesure. Cependant, pour la suite de cette section

uniquement les mesures faites a 26°C sont développées.
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Figure 4-11 Evolutions du champ coercitif Hayn (mesurés a 25A/m, =22 kHz, T=26°C) des matériaux
nanocristallins type-R lors du vieillissement thermique sous excitation alternative.

8

110 °C-echl
110 °C-ech2 _o
6 [{—6— 150 °C-cchl
— 0 150 °C-ech2 -

—6— 200 °C-cchl 4 //o

47— 0= 200 °C-ech2 PRI

(%)

tot

AP

0 2000 4000 6000 8000 10000
ta (heures)

Figure 4-12 Evolution des pertes totales (mesurés a 25A/m, =22 kHz, T=26°C) des matériaux nanocristallins
type-R lors du vieillissement thermique sous excitation alternative.

Quelle que soit la température de vieillissement, le champ coercitif (Figure 4-11) et les pertes
totales (Figure 4-12) présentent une faible diminution au début de vieillissement, puis ces deux PM
augmentent notamment lors du vieillissement a 200°C ou les pertes totales augmentent de 5-6% et

le champ coercitif d’environ 7% apres 9000 heures de vieillissement.
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Quant a la perméabilité¢ maximale, elle a un comportement inverse du champ coercitif, autrement
dit, elle augmente au début jusqu’a 9% apres 1000 heures de vieillissement a 200°C, ensuite, elle
semblerait diminuer. Le prochain point de vieillissement (aprés 9000 heures a 200°C et
8000 heures a 110°C) confirmerait cette diminution ou bien montrerait plus tot une stabilisation.

Pour les deux nuances type-Z et type-R, nous remarquons que les variations des PM en quasi
statique lors du vieillissement sous une excitation alternative sont plus importantes que celles
mesurées en dynamique. Nous pouvons supposer que les variations observées en quasi statique
sont noyées dans celles observées en dynamique. Le parametre le plus sensible ou les variations
sont plus notables est la rectangularité des cycles BH, cette derniére a été¢ améliorée dans les deux

nuances lors du vieillissement sous 1’effet d’excitation alternée.
4.4 Role des énergies d’anisotropie dans le vieillissement

Afin de mettre en évidence I’impact de I’excitation alternée lors du vieillissement des
nanocristallins, nous avons rajouté deux échantillons (type-Z et type-R) du méme lot (N°3) pour
un Vieillissement Avec Démagnétisation (VAD lot3). Le méme protocole de vieillissement avec
désaimantation présenté dans le chapitre 3 est utilis¢ (section 3.2.1). Toutes les explications sont

faites par rapport aux caractérisations statiques.

4.4.1 Nanocristallins type-Z : Amélioration de I’anisotropie uniforme

Dans la Figure 4-13 nous comparons I’évolution des PM de I’échantillon Vieilli Sous excitation
alternative (VSEA) et de 1’échantillon VAD. Au niveau du champ coercitif, nous constatons une
forte cinétique d’augmentation qui atteint 39% apres 4000 heures de vieillissement a 200°C pour
I'échantillon VAD. Dans le cas de 1’échantillon VSEA, nous constatons une forte cinétique
d’augmentation de H¢ au départ du vieillissement puis une tendance de stabilisation pour atteindre

24% d’augmentation apres plus de 9000 heures de vieillissement a 200°C. Le comportement de

max

Hr
nous constatons une augmentation avec une stabilisation rapide de p*@* juste apres 600 heures de

, quant a lui, est complétement a 1’opposé entre les deux échantillons. Dans le cas du VSEA,

vieillissement a 200°C. Sa valeur asymptotique est autour de 18% d’augmentation. Dans le cas du

VAD, la perméabilité pu"®* chute avec une forte cinétique qui diminue légérement avec le temps
du vieillissement. Elle atteint la valeur de 34% de diminution apres 450 heures de vieillissement a

200°C.
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Figure 4-13 Evolutions du champ coercitif et de la perméabilité maximale (mesurés a 2A/m, f=0.3 Hz) des
matériaux nanocristallins type-Z lors du vieillissement a 200°C sous deux états magnétiques différents.

Un nanocristallin type-Z optimal peut atteindre une rectangularité qui peut étre > 0.9 et une
perméabilité maximale autour de 1 000 000. C’est le cas des échantillons du lot N°1 étudiés dans
le chapitre 3. Les propriétés magnétiques de la nuance type-Z du lot N°3 avant vieillissement, n’ont
pas encore atteint leurs valeurs optimales (voir Tableau 4-1), nous pouvons considérer que 1’énergie

d’anisotropie introduite lors du recuit des échantillons du lot N°3 n’est pas totalement uniforme.

La Figure 4-14 présente 1’évolution de la rectangularité (en absolue) en fonction du temps de
vieillissement et pour différentes conditions de d’aimantation. Le vieillissement a saturation VAS
agit trés peu sur la rectangularité (évolution constante) du cycle malgré le fait d’une température
de vieillissement de 240°C et une saturation avec excitation continue de 50 A/m. Ce comportement
est li¢ au fait que les échantillons du lot N°1 ont subi un recuit avec une énergie d’anisotropie
« completement » uniforme ainsi il subsiste une marge trés faible pour une variation durant le
vieillissement (VAS, VAD, VSEA). Les échantillons du lot N°3 qui ont subi un VSEA, présentent
une amélioration de la rectangularit¢ sans méme utiliser un VAS car il y avait une marge
d’amélioration de cette dernicre. L’échantillon qui a subi un VAD lot3 réagit différemment par
rapport au vieillissement VAD des échantillons du lot N°1 présentés dans le chapitre 3. En effet,
la rectangularité¢ diminue dans la Figure 4-14 alors qu’elle reste constante dans le cas du lot N°1
(Figure 3-5). Les comportements VAD lot3 et VSEA des échantillons issus du lot N°3 confortent

I’hypothése d’une anisotropie « moyennement » uniforme introduite durant leur recuit.
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Figure 4-14 Evolution de la rectangularité du cycle (mesurée a 2A/m, f=0.3 Hz) des matériaux nanocristallins
type-Z lors du vieillissement a 240°C sous trois états magnétiques différents.

En conclusion, pour le lot N°3, I’application d’une excitation alternative (dans la direction
longitudinale) lors du vieillissement, permet de continuer a orienter I’aimantation locale des

domaines selon la méme direction du champ d’excitation. Cela a pour effet d’améliorer

I’uniformité de 1’énergie uniforme Kl/l/ selon I’axe longitudinal au niveau macroscopique comme

illustré dans la Figure 4-15.

Axe du champ appliqué
lors du vieillissement.
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Figure 4-15 Illustration de la structure en domaines magnétiques (a I’état désaimanté) des matériaux
nanocristallins type-Z (lot N°3) avant et aprés VSEA.
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La Figure 4-16 montre que I’énergie totale calculée par 1’équation (3.4) augmente lors du
VAD lot3, ceci a été lié a la perturbation de 1’uniformité de Kﬁ/ en réorientant une partie de cette

énergie selon I’aimantation locale dans les parois (Kj,.) (voir section3.4.2.1).

60 0.8
type-Z-VSEA : 0
—e— type-Z-VAD 0 ! EEEE s
L 0.6 e
P
v / - /
- o~ 04 Ta
X g
20 ?/e’ =02
m e J
< < 0
0
0.2 - 8
20 : | | ‘ 04 |
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 0 1000 2000 3000 4000 5000 6000
t (heures) t (heures)

Figure 4-16 Evolution de D’énergie d’anisotropie totale des matériaux nanocristallins type-Z lors du
vieillissement a 200°C sous deux états magnétiques différents.

Contrairement au VAD _lot3, nous constatons dans la méme figure que I’énergie totale diminue
lors du VSEA, ceci est dii a la réorientation de la structure magnétique lors du vieillissement selon
I’axe longitudinal qui permet de réduire I’angle entre I’aimantation locale et le champ extérieur
appliquée pendant une caractérisation (réduction énergies semi uniformes locales). Par ailleurs,
I’énergie dépensée pour aimanter le matériau dans la direction longitudinale, a partir d’un état

démagnétisé jusqu’a la saturation, sera plus faible aprés un VSEA.

4.4.2 Nanocristallins type-R : Création de I’anisotropie uniforme

L’¢énergie d’anisotropie dominante dans les nanocristallins type-R (avant vieillissement) est
I’énergie magnétocristalline aléatoire, de ce fait la structure en domaines magnétiques est aléatoire.
Lors du VAD, la constante d’anisotropie locale aléatoire s’oriente selon les axes aléatoires des
petits domaines et aussi dans les parois, elle est la source principale de I’augmentation de 1’énergie
d’anisotropie totale Ex (Figure 4-18). Cette nouvelle structure magnétique provoque une
détérioration des PM notamment I’augmentation du champ coercitif et la diminution de la
perméabilité maximale (Figure 4-17). Les explications du phénoméne du VAD des nanocristallins

type-R sont données dans 3.4.2.3.

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



135

80 T i 75
—©— type-R-VAD
=0
—6— type-R-VSEA Lo 60 R
" RNF=Cauiin Pai i
S S
o 40 530
4 /-O =
20
OM
0 -15
0 1000 2000 3000 4000 5000 0 1000 2000 3000 4000 5000
t (heures) t (heures)

Figure 4-17 Evolution du champ coercitif et la perméabilité maximale (mesurés 2 6A/m, f=1 Hz) des matériaux
nanocristallins type-R lors du vieillissement sous 200°C sous deux états magnétiques différents.

Les explications données sur les nanocristallins type-Z lors du VSEA sont valables pour la nuance
de type-R. Cependant, il y a une différence importante entre les deux car dans le cas du type-R il
n’y avait pas la présence d’une énergie uniforme avant vieillissement. Le champ appliqué lors du
VSEA a permis d’orienter toutes les anisotropies locales selon la méme direction pour créer un axe

d’orientation macroscopique. La moyenne de toutes ces anisotropies uniformes locales est une

anisotropie macroscopique longitudinale notée Kl/ O/ o
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Figure 4-18 Evolution de I’énergie d’anisotropie totale des matériaux nanocristallins type-R lors du
vieillissement a 200°C sous deux états magnétiques différents.

La diminution de 1’énergie d’anisotropie totale observée sur la Figure 4-18, est due a la réduction
des anisotropies locales aléatoires K;,.. Nous remarquons que dans les deux cas VSEA et VAD, la
vitesse de 1’évolution de Ex est forte au début mais tend rapidement vers zéro ce qui est synonyme

d’une stabilisation apres quasiment 500 heures de vieillissement a 200°C.
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Dans la Figure 4-19, la nuance type-R présente une rapide et forte augmentation de la rectangularité
qui diminue en fonction du temps de vieillissement a 200°C pour atteindre 80% apres 2000 heures
puis 90% apreés 4000 heures. La nuance de type-Z montre le méme comportement mais avec une
stabilisation rapide de la rectangularité apres 2000 heures de vieillissement a 200°C pour atteindre
18% d’augmentation. Les nanocristallins de type-Z sont plus stables par rapport aux nanocristallins
de type-R grace a leur état initial ou I’énergie d’anisotropie uniforme est déja existante
contrairement aux nanocristallins de type-Z ou cette énergie uniforme a été créée lors du

vieillissement dans la direction longitudinale.
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Figure 4-19 Evolutions de la rectangularité du cycle des deux nuances de nanocristallins lors du vieillissement
a 200°C sous excitation alternative.

Nous concluons que I’application d’un champ magnétique variable selon I’axe longitudinal lors du
vieillissement permet, dans le cas du type-R, de réduire les anisotropies aléatoires en créant une

énergie d’anisotropie uniforme au niveau macroscopique et, dans le cas du type-Z, de conforter le

K{l/ déja existant. Cela permet d’améliorer la rectangularité du cycle et la perméabilité des
nanocristallins quelle que soit leur nuance. En définitive, nous pouvons conclure que tous les
matériaux nanocristallins finiront lors de leur vieillissement par se transformer en nanocristallin de
type-Z et ce quel que soit le type de vieillissement avec excitation utilisée (alternative ou continue).
L’augmentation du champ coercitif des deux nuances pendant le vieillissement sous excitation
pourrait étre a 1’origine de I’augmentation de la constante d’anisotropie magnétocristalline aléatoire

< K; > (voir section 3.4.2.1¢).
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4.5 Evolution des propriétés électriques du capteur (A) lors du
vieillissement des matériaux nanocristallins

Rappel :
L’offset du capteur : Est la différence entre la valeur « vraie » de la mesure et celle obtenue a

partir de la réponse du capteur (Figure 4-20). Les erreurs absolues s'évaluent soit dans 1'unité du

mesurande, soit dans 1'unité de mesure.

. Réponse observée

. Offset

Courant mesuré par le capteur
(Mesure)

/ Courant a mesurer

(Mesurande)

Figure 4-20 Représentation d’un offset négatif sur une courbe caractéristique du capteur.

L’erreur de gain : Est I'erreur de pente de la courbe caractéristique du capteur (Figure 4-21), elle

est visible essentiellement pour la borne supérieure de 1'étendue de mesure.

4 Réponse observée

(Mesure)

Courant mesuré par le capteur

Courant a mesurer
(Mesurande)

Figure 4-21 Représentation de I’erreur de gain sur une courbe caractéristique du capteur.

Pour certaines applications, il est impératif pour les capteurs de courant d’avoir une erreur d’offset
trés faible. C'est le cas des dispositifs de surveillance des batteries ou un décalage dans le courant

mesuré entralnerait une surestimation ou une sous-estimation de I'état de charge de la batterie. Un
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autre exemple est le capteur de courant de fuite ou le capteur de courant résiduel, le capteur
surveille des courants qui sont la plupart du temps trés proches de zéro et doit détecter tout

changement de la valeur du courant au-dela d'une certaine limite (valeur seuil).

Par ailleurs, dans cette partie nous nous intéressons a I’influence du vieillissement magnétique sur
les propriétés €lectriques du capteur fluxgate (A). Pour des raisons de confidentialité, uniquement

la fréquence, I’offset, et I’erreur de gain sont présentés.

4.5.1 Evolution de la fréquence d’excitation

La Figure 4-22 présente I’évolution de la fréquence d’auto-oscillation en fonction du vieillissement
VSEA pour les trois températures (110, 150 et 200°C) et pour les deux nuances de teste type-R et
type-Z. D’une maniére générale, la fréquence a tendance a diminuer (-1000 Hz pour le pire cas)
en fonction du temps de vieillissement (Figure 4-22, type-Z a 110°C).

Pour les nanocristallins type-Z, 1’évolution de la fréquence est indépendante de la température de
vieillissement. Ce constat est également relevé pour les propriétés magnétiques. Les nanocristallins
type-R présentent une évolution de la fréquence avec plus de dépendance avec la température de
vieillissement. Ceci est tres visible, notamment, pour la température de 200°C ou la fréquence

atteint une diminution de -600Hz aprés 8800 heures.
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Figure 4-22 Evolution de la fréquence d’excitation des capteurs (A) lors du vieillissement des matériaux
nanocristallins sous excitation.

L’évolution de la fréquence pour le vieillissement a 110°C présente une stabilisation rapide de -
200 Hz de diminution apres seulement 200 heures de vieillissement. Son évolution a 150°C

nécessite d’autres points de vieillissement pour pouvoir donner une variation probante.
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Afin d’expliquer I’origine de cette évolution de la fréquence d’excitation, nous présentons un
schéma simplifié (Figure 4-23) d’une partie du circuit électronique. Rsy représente la résistance
shunt ou la mesure du courant, donc du champ H est faite. Le composant (r, L), résistance +
inductance, représente I’enroulement secondaire autour du tore magnétique. L’induction
magnétique est calculée sur ce composant. Le primaire est le fil électrique (ou le bus-bar) dans

lequel passe le courant & mesurer.

LEU § Vshum
=

=
~ Vhobinage

X

Figure 4-23 Schéma électrique simplifié pour la mesure du courant dans I’enroulement primaire.
Dans ce cas, la tension aux bornes du bobinage d’excitation (secondaire) Vi,gpinage €St donnée par :

Vbobinage = Valim — Vshunt 4.1)

Ou Vaiim est la tension d’alimentation et Vshunt est 1a tension aux bornes de la résistance shunt.
Dans les nanocristallins de type-R, les résultats des caractérisations magnétiques ont montré une
augmentation du champ coercitif lors du vieillissement (Figure 4-11), cela implique une
augmentation de la tension mesurée Vshunt (Figure 4-24).

D’apres I’équation (4.1), la tension Vyopinage aurait diminug, ces résultats sont confirmés dans la
Figure 4-25. D’autre part, nous pouvons rapprocher cette tension avec la formule de Boucherot

(valable en signal d’excitation sinusoidal) :

Vbobinage = 4-44 N.S. By 4.2)

Ou N est le nombre de spires ; S est la section active en m? ; Bmax est I’induction maximale en Tesla
et fest la fréquence en Hz.
Cette équation met en relation la fréquence f et la tension Viobinage €t nous permettra de vérifier leur

comportement conjointement.
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Figure 4-24 Evolution de la tension Vnune lors du vieillissement 2 200°C des nanocristallins type-R.
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Figure 4-25 Evolution de la tension Vpobinage lors du vieillissement 2 200°C des nanocristallins.

Durant le vieillissement, 1’induction maximale n’a pas varié. Ceci est valable quel que soit la
température de vieillissement. Egalement, la section et le nombre de spires n’ont pas été modifiés
durant les vieillissements. Selon I’équation (4.1), la fréquence f diminue vu que la tension Viyobinage
a diminué comme expliqué et démontré précédemment. Au final I’augmentation du champ coercitif
provoque la diminution de la fréquence d’auto-oscillation. Cependant, le pourcentage
d’augmentation de Hc ne concorde pas tout a fait avec le pourcentage de diminution de la fréquence.
Si on prend comme exemple le point de mesure a 9000 heures de vieillissement a 200°C, Hc
augmente de ~7% et f diminue de ~3%. La différence est liée a une chute de tension dont I’origine

est inconnue.
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Pour les nanocristallins type-Z, la diminution de la fréquence encore une fois est provoquée par la
diminution de Vpopinage (Figure 4-25) sauf que cette derniére n’est pas li€e a ’augmentation de
Vshunt comme pour les nanocristallins type-R (Figure 4-26). En effet, le champ coercitif des
nanocristallins type-Z n’a pas augmenté apres le vieillissement (Figure 4-5). L’origine de cette

chute de tension au niveau du bobinage reste inconnue jusqu’a présent.

T T T T T T

Oh

400 | 12348h| |

300

200

(mV)

100 k

shunt

A%
o

-100 [

-200

-300 1

0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06
temps (ms)

Figure 4-26 Evolution de la tension Ve lors du vieillissement 3 200°C des nanocristallins type-Z.

4.5.2 Evolution de la précision du capteur (A) en fonction du vieillissement

L’offset ¢lectrique et 1’erreur de gain du capteur sont étudiés uniquement pour le dernier point de
vieillissement. Les propriétés électriques avant vieillissement ont été¢ relevées sur d’autres
¢chantillons non-vieillis du méme lot N° 3.

4.5.2.1 Protocole d’essai

- Afin de tracer la courbe de I’erreur absolue en fonction du courant a mesurer I, nous avons
étudié 12 échantillons : 2*R+2*Z non vieillis ; 2*R vieillis a 200°C pendant 8800 heures ;
2*7 vieillis a 200°C pendant 12348 heures ; 2*R vieillis a 110°C a 7919 heures ; 2*Z
vieillis a 110°C a 12119 heures.

- 3 températures de mesure [-40°C, 20°C, 110°C] : -40, 110 imposés par la datasheet.

- 150 mesures pour chaque valeur de courant I, = [0 3 -3 30 -30 100 -100 300 -300] (mA)
(Figure 4-27).

- Les valeurs moyennes de 150 mesures sont tracées sur la caractéristique d’erreur absolue.

- L’erreur du gain et de I’offset sont mesurés a -40, 20 et 110°C pour chaque échantillon.
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- L’offset électrique est I’erreur a un courant primaire nul.

- L’erreur du gain est calculée entre 0 mA and 30 mA, car une précision €levée est cherchée

dans la plage [-30,30] (mA).

La société LEM calibre les capteurs fluxgate a la température ambiante (compensation d’offset et

correction de gain unitairement par capteur), donc pour nos traitements de données, il est impératif

de prendre en compte les coefficients de calibration avant vieillissement a 20°C.
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Figure 4-27 Courant mesuré I, en volts (le gain n’est pas pris en compte) en fonction du nombre de mesures

(150 mesures pour chaque valeur de courant).

Afin de simplifier la présentation des résultats, nous avons choisi de ne présenter qu'un seul

¢chantillon de chaque nuance. En revanche, pour la calibration avant vieillissement, la moyenne

est prise en compte sur les deux échantillons de chaque nuance.

4.5.2.2 Résultats : Capteur (A) avec des noyaux nanocristallins type-Z

La Figure 4-28 présente 1’evolution de I’erreur absolue de la mesure du courant lors du

vieillissement en fonction du courant I,. Nous nous focalisons sur la zone [-5,5] (mA) ou I’erreur

de I’offset (en valeur absolue) doit étre €gale ou inférieure a 1 mA selon le gabarit d’erreur dans la

méme figure.
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Figure 4-28 Evolution de offset électrique du capteur (A) en fonction du vieillissement des nanocristallins type-
Z 2 110°C et 200°C.

Par rapport a la température de mesure : Sachant que la calibration du capteur est faite a 20°C,
nous remarquons que la température de mesure n’a pas une influence sur 1’offset électrique. Nous
remarquons aussi que la variation de I’offset en fonction du vieillissement est présente quelle que
soit la température de mesure. Ce constat est valable pour toutes les températures de vieillissement
(110°C et 200°C). Ce comportement a ¢été¢ constaté, également, sur 1’évolution des PM des
nanocristallins type-Z, dans le chapitre 3 (section 3.5.3).

Par rapport au vieillissement : Nous constatons que plus le vieillissement est accéléré (200°C),
plus Derreur de I’offset électrique augmente. Dans la zone [-5,5] (mA) (zone sensible), le
vieillissement rapproche dangereusement les erreurs de la limite [-1,1] (mA). Au-dela de cette
zone, les erreurs liées au vieillissement restent loin des limites.

Afin de mettre en évidence I’évolution de I’erreur du gain seule, nous avons tracé la courbe

caractéristique du capteur (Figure 4-29) avec une compensation de 1’offset. Nous constatons que
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I’erreur du gain reste quasiment constante lors du vieillissement (avant: -196.838, apres

vieillissement a 200°C : -198.745) soit 0.9 % de variation a 200°C pendant 12348 heures.

300 ——on ' ]
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Figure 4-29 Evolution de I’erreur du gain (Mesuré a 20°C) lors du vieillissement des nanocristallins type-Z.

4.5.2.3 Résultats : Capteur (A) avec des noyaux nanocristallins type-R

Par rapport a la température de mesure : Nous remarquons dans la Figure 4-30 que, I’erreur de
I’offset est sensible a la température de mesure. Avant vieillissement (a t=0 heure), I’erreur
s’¢loigne du zéro quand la température est différente de la température de calibration (20°C),
contrairement aux nanocristallins type-Z ou I’offset est quasiment indépendant de la température

de mesure.

Ces résultats sont cohérents avec les résultats des caractérisations magnétiques présentées dans la
section 3.5.2 ou nous avons constaté que les nanocristallins type-R sont peu stables en fonction de
la température. Une exception néanmoins existe, en effet, le nanocristallin type-R vieilli a 200°C
montre une stabilité en température de mesure. Cela est expliqué par le fait qu’apres 8800 heures
de vieillissement, les PM de cet échantillon sont devenues treés proches de celles d’un nanocristallin
type-Z. Par ailleurs, cet échantillon se comporte comme un nanocristallin type-Z en fonction de la
température. Le nanocristallin type-R vieilli a 110°C, garde encore ses caractéristiques (énergie
magnétocristalline aléatoire dominante), donc il est moins stable en température par rapport a

I’échantillon vieilli a 200°C.
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Figure 4-30 Evolution de I’offset électrique du capteur (A) en fonction du vieillissement des nanocristallins type-
R 2 110°C et a 200°C.

Par rapport au vieillissement : La nuance type-R a montré un comportement similaire aux
nanocristallins type-Z lors du vieillissement, c’est-a-dire, plus le vieillissement est accéléré
(température de vieillissement élevée) plus I’offset électrique augmente, ceci est remarqué quelle
que soit la température de mesure. Néanmoins, 1’offset du capteur avec I’échantillon type-R vieilli
pendant 8800 heures a 200°C, commence a dépasser les limites d’erreur de la zone sensible [-5,5]
(mA), contrairement au capteur avec le noyau type-Z. Pour ce dernier, I’erreur de 1’offset ne

dépasse pas les limites alors que le temps de vieillissement est plus élevé (12348 heures).

Ces variations sont cohérentes avec les caractérisations magnétiques, notamment les PM statiques
(Figure 4-19) ou nous avons constaté que la nuance type-Z est plus stable lors du vieillissement par
rapport a la nuance type-R.

Concernant D’erreur du gain, nous constatons qu’elle reste quasiment constante lors du

vieillissement comme le cas des nanocristallins type-Z.

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



146

La comparaison entre les deux nuances nous permet de déduire qu’il y a une corrélation entre les
PM magnétiques des nanocristallins et I’évolution de 1’offset électrique du capteur fluxgate. Quand
les PM sont stables en température, 1’offset électrique sera également stable en température. De
méme pour le vieillissement, quand les PM varient fortement, I’offset augmente plus et risque de

dépasser les limites d’erreur fixés par la datasheet du capteur (A).
4.6 Conclusions du chapitre

Les essais du vieillissement des nanocristallins avec une magnétisation variable, ont permis de
confirmer que le vieillissement des nanocristallins dépend fortement de leurs états magnétiques
lors du processus de finition. Un comportement différent a été constaté par rapport au vieillissement
avec désaimantation. En effet, I’excitation dans la direction longitudinale permet de créer une
anisotropie uniforme macroscopique dans la méme direction. En conséquence, la perméabilité et
la rectangularité des cycles d’hystérésis sont améliorées quelle que soit la nuance étudiée.

Nous avons étudié aussi 'impact du vieillissement des tores magnétiques sur les parameétres
¢lectriques des capteurs de courant fluxgate. Pour les deux nuances de nanocristallins, les
parametres €lectriques des capteurs (A), ont montré une sensibilité au vieillissement magnétique
de leurs noyaux. Cette sensibilité se traduit par une faible diminution de la fréquence d’excitation
et une variation au niveau de I’offset électrique, tandis que I’erreur du gain reste stable. Nous avons
constaté que les nanocristallins type-Z ont montré plus d’avantages par rapport aux nanocristallins

type-R, notamment concernant :

- L’¢évolution de leurs PM (statique et dynamique) lors du vieillissement.
- L’¢évolution de I’erreur de I’offset lors du vieillissement.

- La stabilité magnétique et électrique en température de mesure.
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Conclusion générale et perspectives

Les travaux de cette thése se sont concentrés sur 1'é¢tude du vieillissement des matériaux
magnétiques nanocristallins a base de Fer-Silicium. Plusieurs essais du vieillissement sous deux
contraintes thermique et électrique ont été effectués sur des matériaux de nuances différentes. La
partie expérimentale de ce travail a été trés colteuse en termes de temps et d’efforts

principalement dus a :

- Lapréparation des échantillons (bobinage, caractérisation initiale) ;

- L’installation du banc de caractérisation statique avec son programme d’acquisition et de
post traitement des données ;

- La définition d’un protocole de désaimantation notamment pour les matériaux
nanocristallins de type-Z qui se sont avérés tres difficiles a désaimanter ;

- L’étude de la répétabilité des mesures qui permet de quantifier les incertitudes de mesures ;

- L’¢étude du comportement magnétique a une température ambiante de mesure variable ;

- Lamise en place du banc dédi¢ a la mesure du bruit de Barkhausen ;

- Les essais du vieillissement a saturation avec une source d’excitation DC ;

- L’installation du banc d’essais avec les capteurs de courant fluxgate pour mener 1’étude du

vieillissement avec une excitation sous forme alternative.

Les travaux antérieurs effectués au laboratoire Ampere sur cette méme thématique ont permis de
conclure que les variations des propriétés magnétiques des matériaux nanocristallins ne sont pas
dues a des changements de microstructure mais plutdt a des modifications de la structure en
domaines magnétiques gérée par les énergies d’anisotropie. Cette theése qui est dans la continuité

de ces travaux a permis :

- D’enrichir la base de données expérimentales par 1’étude d’une autre finition, le matériau
nanocristallin type-Z recuit sous champ longitudinal ;

- D’améliorer I’analyse et la compréhension sur les anisotropies en rajoutant plus
d’expérimentations (Barkhausen, effet Kerr), notamment le vieillissement sous excitation
continu ;

- D’étudier le comportement magnétique des nanocristallins en fonction de la température de

mesure ;
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- Derajouter une contrainte d’origine électrique (excitation continue et excitation alternative)
au vieillissement thermique ;
- D’étudier I'impact du vieillissement magnétique sur les propriétés électriques d’une

application industrielle a savoir les capteurs de courant fluxgate.

Dans le chapitre 3, nous avons commencé par présenter I’évolution des propriétés magnétiques du
matériau de finition type-Z lors du vieillissement thermique. Par la suite nous avons présenté
I’analyse des énergies d’anisotropie qui a permis d’expliquer les mécanismes du vieillissement des
trois finitions de matériaux nanocristallins considérées. Il s’avére que le mécanisme du
vieillissement repose sur le méme principe quelle que soit la finition du matériau c’est a dire la
réorientation des axes des anisotropies.

L’instabilité des propriétés macroscopiques des finitions recuites sous champ (longitudinal type-Z
et transversal type-F), est liée a la présence de zones ou 1’aimantation locale ne suit pas I’axe
macroscopique défini selon I’anisotropie uniforme introduite lors du recuit. Pour le cas des type-

Z, ces zones « perturbantes » en termes de stabilité¢ dans le temps représentent les parois dans
lesquelles une partie Eé{l (de I’anisotropie prédominante) est forcée a se réorienter selon les axes
des aimantations locales (création d’une anisotropie ERio0)-

Pour le nanocristallin type-F, en plus de Eg _créée dans les parois, les domaines de fermeture
longitudinaux vont se réorienter selon les axes des aimantions locales, donc de 90° en créant d’une
anisotropie E1/<{ o'

Pour les nanocristallins type-R, le phénomene de vieillissement est plus complexe. En effet, les
caractérisations macroscopiques ont montré plus d’instabilité lors du vieillissement par rapport aux
autres finitions. Cette nuance a été recuite sans champ et sous trés hautes températures, formant
des petits domaines, créant un patchwork d’anisotropies locales. Lors du vieillissement (a hautes
températures), matériau désaimanté, les domaines prennent une nouvelle organisation. La structure
d’orientation initialement créée (lors du recuit) se trouve davantage modifiée selon 1’aimantation
de chaque nouveau domaine E{QOC et dans chaque paroi Eg, , plus que lors du recuit. Ces résultats

sont confortés par des mesures directes et indirectes :

- Le bruit de Barkhausen dans les nanocristallins type-R a montré que les interactions entre

les parois et les impuretés ont augment¢ suite a I’augmentation du nombre de parois ;
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- L’observation des domaines magnétiques par I’effet Kerr a révélé que les domaines dans le
nanocristallin type-R sont passé€s d’une structure de gros domaines a une structure de petits
domaines chaotiques apres vieillissement, avec une difficulté de déplacement de parois.
Pour les nanocristallins recuits sous champ, nous n’observons pas une telle modification de
la structure des domaines, néanmoins, une difficulté de déplacement de parois est constatée
lors de I’aimantation ;

- Le vieillissement sous une excitation continue (a saturation) a permis de confirmer qu’a
une température plus basse que celle du recuit mais avec une durée plus importante, il est
possible de réorienter les axes des anisotropies induites locales pour créer une anisotropie

uniforme.

Dans le chapitre 4, nous avons étudié les matériaux nanocristallins lors du vieillissement sous une
excitation de forme alternative assurée par les cartes électroniques de capteurs de courant fluxgate.
Dans ces conditions, les matériaux nanocristallins ont montré une évolution de leurs cycles en une
forme rectangulaire. Les mécanismes de vieillissement dans ces conditions sont similaires a ceux
du vieillissement sous une excitation continue. En effet, pour le matériau nanocristallin type-Z,
I’évolution est liée a I’amélioration de 1’anisotropie « moyennement » uniforme introduite lors du
recuit. Tandis que dans le type-R, cette évolution est liée a la réorientation de toutes les anisotropies
aléatoires selon la méme direction du champ pour aller vers une anisotropie uniforme au niveau
macroscopique.

Dans ces conditions de fonctionnement, nous avons conclu que toutes les nuances des
nanocristallins finiront par se transformer en nanocristallin de type-Z. Par ailleurs, pour une
meilleure stabilit¢ magnétique dans les capteurs de courant, il sera plus judicieux d’utiliser des
nanocristallins recuits sous champ longitudinal de type-Z.

Par la suite, nous avons étudi¢ I’impact du vieillissement magnétique des matériaux nanocristallins
sur les propriétés électriques des capteurs fluxgate. Nous avons constaté une variation au niveau
de la fréquence d’auto-oscillation et de I’offset électrique tandis que I’erreur du gain est restée
stable. L’évolution de I’erreur de 1’ offset est plus stable lors du vieillissement du type-Z par rapport
au matériau nanocristallin de type-R, de méme en fonction de la température de mesure.

A partir des travaux réalisés dans cette these et dans leur continuité, les perspectives peuvent

s’articuler autour de ces axes principaux :
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- Autres essais microscopiques afin de définir les sources mineures de vieillissement
notamment lors du vieillissement a saturation des nanocristallins type-Z.

- Etude de séparation des pertes dynamiques en se basant sur les modéles de Bertotti.

- Ftude du vieillissement sous contrainte mécanique. Dans la réalité, les tores nanocristallins
sont protégés par des boitiers et fixés avec de la colle a I’intérieur. En température, la colle
se contracte sur le matériau et appliquerait des contraintes mécaniques. Dans ces conditions
pendant une longue période, une énergie d’anisotropie similaire a celle introduite lors du
recuit sous contrainte mécanique apparaitrait et modifierait les propriétés du matériau.

- Etude des capteurs de courant fluxgate avec compensation. Les capteurs étudiés sont
calibrés seulement a la sortie de I'usine. L’entreprise LEM est en train de développer une
nouvelle version de capteurs (A) en intégrant un soft qui permet de compenser 1’erreur de
I’offset en temps réel, tout au long de la période de fonctionnement. Il serait intéressant
d’étudier la fiabilité de cette compensation en prenant en compte le vieillissement
magnétique des noyaux nanocristallins.

- Etude de I’influence de la fréquence du signal d’excitation sur I’évolution du vieillissement.

- Développement de modéles intelligents qui permettent de prédire le comportement
magnétique des nanocristallins lors du vieillissement sous différentes conditions. Ce

modele pourrait inclure la température de mesure.
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Annexes

Les conditions de vieillissement des trois capteurs A, B et C sont trop différentes pour permettre

une comparaison entre les trois vieillissements. En effet :

- Au niveau du noyau magnétique : les échantillons utilisés dans les trois capteurs n’ont
pas ni les mémes dimensions (voir section 2.2.2.3) ni les mémes PM a I’état initial.

- Au niveau du circuit électronique : les trois capteurs sont congus pour mesurer des
amplitudes de courant différentes, le niveau d’excitation n’est pas le méme, le niveau du

courant d’excitation n’est pas le méme...etc.

A. Evolution des PM des nanocristallins lors du
vieillissement sous excitation du capteur (B)
Le Tableau A présente les propriétés magnétiques en quasi statique avant vieillissement de la

nuance type-Z mesurées a 2 A/m, f= 0.3 Hz et de la nuance type-R mesurées a 6 A/m, =1 Hz.

Tableau A Propriétés magnétiques initiales mesurées en quasi statique des nanocristallins type-Z et type-R.

Nuance Hc(A/m) B:/Bmax prax
Type-Z 0.7 0.93 850000
Type-R 0.85 0.65 450000

A.l. Vieillissement des matériaux nanocristallins type-Z

A.1.1.Caractérisations en quasi statique

La Figure A.1-1 présente I’évolution des cycles d’hystérésis statiques de la nuance type-Z lors du
vieillissement a 200°C sous excitation de 1100 Hz. Nous constatons que le cycle B-H s’¢élargit
faiblement en fonction du temps du vieillissement, par ailleurs, une faible augmentation au niveau
du champ coercitif est constatée. Contrairement au capteur (A), la rectangularité¢ du cycle reste
constante lors du vieillissement, ceci est dii a 1’état initial de ces tores qui possédent une

rectangularité plus forte que celle des tores utilisés dans les capteurs (A).
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Figure A.1-1 Evolution des cycles B-H quasi statiques 2 A/m, f=0.3 Hz des matériaux nanocristallins type-Z
lors du vieillissement a 200°C sous une excitation alternative de fréquence 1100 Hz.

A.1.2.Caractérisation en dynamique

La Figure A.1-2 présente 1’évolution des cycles d’hystérésis dynamiques, mesurés a 26°C et a
200°C, lors du vieillissement a 200°C. En fonction du temps de vieillissement, les cycles
d’hystérésis dynamiques se rétrécissent au début de vieillissement puis s’¢largissent engendrant

une augmentation des pertes totales.
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Figure A.1-2 Evolution des cycles B-H dynamiques des matériaux nanocristallins type-Z lors du vieillissement
a 200°C sous une excitation alternative de fréquence 1100 Hz.

La résistance shunt qui permet la mesure du courant (champ magnétique H) est plus faible que
celle du capteur (A). Par ailleurs, le rapport bruit/signal est plus important, donc la précision de

mesure est moins bonne.
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A.2. Vieillissement des matériaux nanocristallins type-R

A.2.1.Caractérisation en quasi statique

La Figure A.2-1 présente I’évolution des cycles d’hystérésis statiques lors du vieillissement a
200°C sous une excitation alternative de fréquence 1100 Hz. Nous constatons que le cycle B-H
passe d’un cycle rond a un cycle de plus en plus rectangulaire en fonction du temps du

vieillissement.
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Figure A.2-1 Evolution des cycles B-H quasi statique (6 A/m, f=1 Hz) des matériaux nanocristallins type-R lors
du vieillissement a 200°C sous une excitation alternative de fréquence 1100 Hz.

Cette évolution engendre une augmentation notable de la rectangularit¢ B/Bmax et de la
perméabilité. Cette variation est remarquable méme pour les basses températures contrairement

aux nanocristallins type-Z.

A.2.2.Caractérisations en dynamique

Quelle que soit la température de mesure, nous remarquons des variations au niveau du champ
coercitif lors du vieillissement Figure A.2-2, mais le méme probléme d’incertitude de mesure

expliqué dans la section (A.1.2) li¢ a la résistance shunt subsiste.

Universite Claude Bernard Lyon 1 Laboratoire Ampere



162

L5 ‘ i e e e L5 T
L oo (|
05 F 206~~0 200 7 0.5 [-200™~_0 _206\_ S 200°C
Z 0 12 o0
m .| m
——0h
-0.5 44h -0.5
———142h
e 1a=t oo l|
SEssssmm==: aas ol T
15— ‘ ‘ ‘ 220 sl ‘ - - ‘
2000 -1000 0 1000 2000 2000 -1000 0 1000 2000

H (A/m) H(A/m)
Figure A.2-2 Evolution des cycles B-H dynamiques des matériaux nanocristallins type-R lors du vieillissement
a 200°C sous une excitation alternative de fréquence 800 Hz.

B. Evolution des PM des nanocristallins lors du
vieillissement sous excitation alternative du capteur (C)
Le Tableau B présente les propriétés magnétiques en quasi statique avant vieillissement, de la

nuance type-Z mesurées a 2 A/m, f= 0.3 Hz et de la nuance type-R mesurées a 6 A/m, f=1 Hz.

Tableau B Propriétés magnétiques mesurées en quasi statique des nanocristallins type-Z et type-R avant
vieillissement.

He(A/m) B/Buas pmax
Type-Z 0.72 0.97 900000
Type-R 0.67 0.64 550000

B.1. Vieillissement des matériaux nanocristallins type-Z

B.1.1.Caractérisations en quasi statique

La Figure B.1-1 présente I’évolution des cycles d’hystérésis statiques de la nuance type-Z lors du
vieillissement sous excitation de 800 Hz a 200°C. Nous constatons que le cycle B-H s’¢largit en
fonction du temps du vieillissement par ailleurs, le champ coercitif augmente. Ceci a été constaté
pour les deux températures de vieillissement (150 et 200°C). A 1’¢état initial, les tores utilisés dans
les capteurs (C) ont une rectangularité forte par rapport aux tores utilisés dans les capteurs (A) et

(B), cela explique la non variation de la rectangularité lors du VSE.
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Figure B.1-1 Evolution des cycles B-H quasi statiques 2 A/m, f=0.3 Hz des matériaux nanocristallins type-Z
lors du vieillissement a 200°C sous une excitation alternative de fréquence 800 Hz.
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Dans ce cas, la variation de la perméabilité maximale sera liée a I’augmentation du champ coercitif

seulement, vu que ce dernier augmente, la perméabilité aurait tendance a diminuer lors du VSEA.

B.1.2.Caractérisations en dynamique

Les résultats magnétiques dynamiques du capteur (C) sont beaucoup plus difficiles a exploiter. La
résistance shunt qui permet de mesurer le courant d’excitation donc du champ magnétique H, est
encore plus faible que celle du capteur (B). Par ailleurs, le signal d’excitation est noyé dans le bruit
et difficile de séparer les variations dues a I’incertitude de mesure par rapport a celles dues au

vieillissement.

Néanmoins, nous constatons dans la Figure B.1-2 un comportement magnétique similaire a celui
du capteur (A), c¢’est-a-dire, que les cycles se rétrécissent puis s’¢élargissent lors du vieillissement.

Le probléme donc reste dans la quantification des évolutions.
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Figure B.1-2 Evolution des cycles B-H dynamiques des matériaux nanocristallins type-Z lors du vieillissement
a 200°C sous une excitation alternative de fréquence 800 Hz.

B.2. Vieillissement des matériaux nanocristallins type-R

B.2.1.Caractérisations en quasi statique

La Figure B.2-1 présente I’évolution des cycles d’hystérésis statiques lors du vieillissement a
200°C sous une excitation alternative de fréquence 800 Hz. Nous constatons que le cycle B-H passe

d’un cycle rond a un cycle de plus en plus rectangulaire en fonction du temps du vieillissement.
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Figure B.2-1 Evolution des cycles B-H quasi statiques (6 A/m, f=1Hz) des matériaux nanocristallins type-R lors
du vieillissement a 200°C sous une excitation alternative de fréquence 800 Hz.
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B.2.2.Caractérisations en dynamique

Nous avons les mémes problémes que ceux soulignés dans la section B.1.2 liés a I’incertitude de
mesure du champ magnétique H. De méme, pour les évolutions lors du vieillissement qui sont
similaires a celles du capteur (A) ou nous remarquons que les cycles BH (Figure B.2-2) diminuent
en surface donc en pertes totales puis augmentent lors du vieillissement. Ces évolutions sont

constatées quelle que soit la température de caractérisation.
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Figure B.2-2 Evolution des cycles B-H dynamiques des matériaux nanocristallins type-R lors du vieillissement
sous une excitation alternative de fréquence 800 Hz a 200°C.

B.3. Conclusions des annexes

Les PM statiques des nanocristallins type-R lors du vieillissement sous excitation alternative du
capteur (B) et du capteur (C) ont montré les mémes tendances de variations que celles du capteur
(A) étudié dans le chapitre 3. Les évolutions sont plus notables sur la rectangularité des cycles ou
elle augmente lors du VSEA. Pour les nanocristallins type-Z, les variations sont différentes au
niveau de la rectangularité, ce dernier reste constant dans le capteur (C), contrairement aux capteurs
(A) et (B). Ceci est di aux différents états initiaux des échantillons utilisés dans chaque capteurs
(A, B et C). En effet, dans les noyaux magnétiques du capteur (C) la rectangularité est tres élevée
avant vieillissement, grace a I’anisotropie « complétement » uniforme induite lors du recuit. Alors
que dans les échantillons dédiés aux capteurs (A), 1’anisotropie induite est « moyennement »
uniforme comme expliqué dans le chapitre 4. Quant au capteur (B), la rectangularité de ces noyaux

type-Z se trouve entre les deux (capteur A, et B). Nous pouvons considérer que 1’anisotropie
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introduite lors du recuit est moins uniforme que celle introduise dans les noyaux du capteur (C)
mais plus uniforme que celle introduite dans les noyaux du capteur (A).

Contrairement aux caractérisations statiques, les caractérisations dynamiques ne sont pas
exploitables a cause des fortes incertitudes de mesures.

En perspectives, il serait intéressant de mener une étude d’évolution des propriétés électriques des
deux capteurs (B et C), notamment sur I’offset et I’erreur du gain afin de définir I'impact du

vieillissement magnétique sur ces parameétres.
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