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Resume

Ce travail consiste a une étude microstructurale de quatre alliages Al-Cu-Zn, bruts de fusion,
élaborés par fusion haute frequence (HF) sous induction magnétique. Les quatre compositions
élaborées sont : Al-30%at Cu-2%at Zn, Al-40%at Cu-2%at Zn, Al-70%at Cu-2%at Zn et
finalement Al-80%at Cu-2%at Zn.

La caractérisation, de la microstructure, a été réalisée a 1’aide de différentes techniques
expérimentales, on note, la micrographie optique (MO), la microscopie électronique a balayage
(MEB), la calorimétrie différentielle a balayage (DSC) et la diffraction des rayons-X (DRX).

La micrographie optique accompagnée de la microscopie électronique a balayage nous ont
permis une évaluation primaire de 1’état microstructural des échantillons. La différence de
contraste et la morphologie des phases observées nous ont conduits a admettre que la
microstructure des alliages, ainsi élaborés, est constituée de plusieurs phases distinctes. La
spectroscopie X a dispersion d’énergie (EDX) nous a confirmé, par la suite, la nature des

différents eléments formants les phases de la microstructure.

La diffraction des rayons-X a ensuite tranché sur la nature cristalline des phases présentes et a
mis en évidence I’existence du Si, par 1’apparition des pics de diffraction appartenant a ce

dernier, dans les deux premiéres compositions riches en aluminium.

Finalement, I’analyse calorimétrique différentielle & balayage (DSC), nous a fourni des
informations sur les transitions de phases existantes dans les matériaux étudiés. Tout en

confirmant que la microstructure des alliages élaborés est hors d’équilibre.

Mots clés : Alliage Al-Cu-Zn, Fusion HF, Microscopie optique, MEB, DSC, DRX.
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Abstract

This work consists of a microstructural study of four Al-Cu-Zn alloys, as melted, produced by
high frequency (HF) fusion under magnetic induction. The four compositions developed are
Al-30%at Cu-2%at Zn, Al-40%at Cu-2%at Zn, Al-70%at Cu-2%at Zn and finally Al-80%at
Cu- 2% at Zn.

The characterization of the microstructure was carried out using different experimental
techniques, including optical microscopy (OM), scanning electron microscopy (SEM),
differential scanning calorimetry (DSC) and diffraction of X-rays (DRX).

Optical microscopy accompanied by scanning electron microscopy allowed us a primary
assessment of the microstructural state of the samples. The difference in contrast and the
morphology of the phases observed led us to admit that the microstructure of the alloys, thus
produced, is made up of several distinct phases. Energy dispersive X-ray spectroscopy (EDX)
subsequently confirmed to us the nature of the different elements forming the phases of the

microstructure.

X-ray diffraction then decided on the crystalline nature of the phases present and highlighted
the existence of Si, by the appearance of diffraction peaks belonging to the latter, in the two

aluminum-rich compositions.

Finally, differential scanning calorimetry (DSC) analysis provided us with information on
existing phase transitions in the materials studied. While confirming that the microstructure of

the alloys produced is out of equilibrium.

Keywords: Al-Cu-Zn alloy, HF fusion, Optical microscopy, SEM, DSC, DRX.
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Introduction générale

Les alliages Al-Cu-Zn sont des alliages trés réputés en industrie. Le besoin d’utiliser ces alliages
explique le grand intérét que les chercheurs leur accordent par 1’étude des différentes nuances
qui découlent de ce systeme. L’approfondissement des analyses de ses alliages se voit par
conséquent nécessaire pour pouvoir établir une relation de causalité entre leurs propriétés
microscopiques, en d’autres termes microstructurales, et les mécanismes menant aux propriétés

macroscopiques que ces matériaux exhibent.

La fusion haute fréquence, sous induction magnétique, est 1’'une des procédés d’élaboration
exceptionnelle. Cette méthode, qui utilise des variations cycliques d’un champ magnétique pour
faire fondre un matériau, permet une solidification rapide et 1’obtention de phases hors
d’équilibre & basse température. Chose qui, de par I’intérét industriel, constitue un sacré défi

pour les chercheurs pour comprendre les processus menant a un tel état.

L’étude de différentes nuances du systéme Al-Cu-Zn, élaborées par fusion haute fréquence sous
induction magnétique, fut donc 1’objet de notre travail. Quelques compositions, du coté riche
en aluminium et du c6té riche en cuivre, avec addition de zinc ont été élaborées et étudies

intensivement.

Le défi lancé dans ce travail était de prouver d’une maniere incontestable la possibilité de mettre
en évidence la transmutation du Si a partir de 1’Al. Parvenir donc & maitriser les parameétres
d’¢élaboration, menant & un tel résultat, et pouvoir reproduire les mémes résultats est donc une
preuve indéniable que notre travail est mondialement le premier a pouvoir mettre en évidence

cette transmutation.

Le présent travail est devisé en trois chapitres dont le premier consiste en une étude
bibliographique sur les alliages Aluminium-Cuivre-Zinc et suivi de bréves définitions de

quelques notions utiles pour la bonne compréhension du contenu.

Le second chapitre s’intéresse a la description du principe de fonctionnement du procédé
d’élaboration utilisé, a I’exposition des matériaux étudiés et a la présentation des différentes

techniques de caractérisation employées dans I’investigation de leur microstructures.

Le dernier chapitre est consacré a I’exhibition et & la discussion des données récoltées, des
différentes techniques expérimentales appliquées, pour la caractérisation des alliages étudiés.
Le chapitre est suivi d’une conclusion générale qui découle de I’interprétation de 1’ensemble

des résultats.
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Chapitre |- Etude bibliographique

Ce chapitre consiste en une étude bibliographique générale sur les alliages, binaires et
ternaires, obtenues par la combinaison des trois éléments Al, Cu et Zn.

La premiere partie de ce chapitre décrit, d’'une maniére générale, les propriétés physiques,

chimiques et mécaniques des éléments purs Al, Cu et Zn.

La deuxieme partie servira a décrire brievement les essentielles propriétés des alliages binaires,
Al-Cu, Al-Zn et Cu-Zn, et ternaires Al-Cu-Zn et Cu-Al-Zn d’une part, et d’autre part, leurs

diagrammes de phases et les principaux domaines d’applications de ces matériaux.

La troisieme partie de ce chapitre sera consacrée a la description des notions de base de
solidification, lente et rapide, pour mettre au clair les concepts nécessaires a la bonne

compréhension des chapitres suivants.

1.1 Généralités

1.1.1 L’aluminium pur

L’aluminium est un élément chimique portant le symbole Al et le numéro atomique 13.
Il s’agit d’un métal blanc argenté, léger, mou et ductile. L’aluminium est un élément trés
abondant qui occupe le troisiéme rang aprés 1’oxygéne et le silicium représentant environ 8%

de la masse de I’écorce terrestre[1], [2].

Le minerai de base le plus utilisé a partir duquel on extrait 1’aluminium (présenté sur la
Figure I-1- A) est la bauxite (Figure I-1 B) [3]. La production de I’aluminium passe par trois
étapes : ’exploitation des mines, 1’extraction de I’alumine (Al2O3) et sa réduction qui peut étre
faite suivant deux voies : par voie chimique ou électrolytique [4]. La roche de bauxite est riche
en aluminium, mais, le caractére trés réducteur du meétal pose beaucoup de difficultés pour sa

préparation [1].

Bien que son minerai soit abondant [4], le colt relativement élevé du métal pur limite son
utilisation en industrie, malgré des propriétés intéressantes. En tonnage, sa production ne
représente qu’environ 2% de celle des aciers. L’aluminium, et ses alliages qui en dérivent,
occupent ainsi la deuxiéme place aprés le fer concernant I’emploi des matériaux métalliques

dans la construction de différentes pieces [5].
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Figure I-1 : A : le métal d’aluminium pur. B : la bauxite le minerai d’aluminium.

1.1.1.1 Propriétés de I’aluminium pur

Les propriétés que présente 1’aluminium a 1’état pur varient en fonction de plusieurs
parametres tels que la température, la présence des impuretés... Parmi ces propriétés nous

citons :

¢ Structure cristalline : I’aluminium pur cristallise sous une structure cubique a faces centrées
avec un parametre de maille a=0,40414 nm a la température ambiante, a = 0,404963nm a 25°C
et de 0,40952 nm a 400°C. Notons que, a 1’état cristallin, I’aluminium pur ne présente pas de

variations allotropiques en fonction de la température.

¢ Changement d’états : la fusion se fait a = 660,02°C et son ébullition a = 2480°C, sous la

pression normale.[2], [6].

¢ Conductivité : comparé au cuivre, I’aluminium conduit bien la chaleur et 1’électricité.
Commercialement pur, sa conductivité thermique est environ 60% de celle du cuivre [2], [5],
[6], [7] et 62% concernant la conductivité électrique [1], [2], [5], [8], [9].

¢ Résistance a la corrosion : par son comportement, I’aluminium fait penser a un métal
inoxydable, pourtant, c’est le fait qu’il soit trés réducteur et donc facilement oxydable qui lui
confére cette propriété [1]. Suite a la formation d’une couche d’oxyde (Al.O3) qui se forme, et

se reforme naturellement et instantanément au contact de D’air, les alliages d’aluminium
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résistent relativement bien a la corrosion [2], [3], [10]. On peut aussi rendre cette couche de

passivation plus épaisse par anodisation [3], [5].

+ Proprietés mécaniques : I’aluminium pur a des propriétés mécaniques faibles ce qui limite
son usage industriel [3], il est mou et peu tenace. On peut toutefois améliorer ces propriétés par
des traitements thermiques, mécaniques...[5].

+ Propriétés de mise en forme : avec une température de fusion relativement basse,
I’aluminium présente un avantage certain pour les opérations de fonderies. D’autre part, son

excellente ductilité lui confeére une facilité de mise en forme a 1’état solide [5].

+ Masse volumique : il s’agit de la propriété la plus remarquable. La densité, calculée
théoriquement, de ce métal est de 2,698g/cm? & la température ambiante, soit trois fois moins
que celle des aciers [2], [8], [10]. Les alliages d’aluminium, et notamment les alliages a

durcissement structural, assurent un excellent compromis densité/propriétés mecaniques [11].

Il existe encore une propriété, non physique, qui a de nos jours pris une importance majeure,

c’est la possibilité de recycler prét de 85% de 1’aluminium sans perdre ses qualités [12], [13].

1.1.1.2 Grades de pureté de I’aluminium pur

Tout corps différent de 1’élément métallique de base est considéré comme impureté.
Pour I’aluminium, ces corps étrangers proviennent soit du minerai ou du mode d’élaboration.
Les principales impuretés rencontrées sont le Fe, Si, Zn et le Ga mais aussi le Ti, V, Mn et Cu
comme contaminations minoritaires [2], [8]. Suivant la fraction des impuretés, I’aluminium pur
est classé entre la pureté extréme (99,9999%Al) et la pureté primaire ou commerciale (99%Al)
[2], [14]. Ces matériaux sont classés dans une série, la série 1XXX, ou on attribue pour chaque

matériau un code qui indique son grade de pureté.

1.1.1.3 Formation des phases intermétalliques

La pureté ultra-haute de I’aluminium est obtenue en combinant le processus
électrolytique et la purification par la méthode de la zone fondue (basée sur le phénomeéne de
ségrégation) [2], [15]. Cependant il est impossible d’éliminer complétement toutes les
impuretés, des contaminations résiduelles telles que le Fe et le Si qui restent toujours présentes
[16]. Ces impuretés peuvent se dissoudre dans la matrice et forment donc une solution solide,

ou bien, précipitent en formant des composés intermétalliques.
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Les intermétalliques, stables ou métastables, souvent rencontrés dans 1’aluminium pur sont :
FeAls, FeAls, FegAly, FesSiAlw, FesSioAlre, FesSizAlg...[8], [14], [15], [16].

Figure 1-2: Aluminium super pur. La taille de la barre d’échelle est de 20pum.
Microstructure montrant des insolubles précipités FeAls sur les joints de grains [16].

1.1.1.4 Classification des alliages d’aluminium

Les éléments d’addition principaux sont le cuivre, le manganése, le silicium, le
magnésium et le zinc. D’autres éléments peuvent étre ajoutés en petite quantité pour améliorer
certaines propriétés spécifiques. Un systeme de désignation a été, donc, développé par
I’association américaine "Aluminum association” pour distinguer les différents alliages

(tableau I-1, 1-2) [2].

L’aluminium et ses alliages sont divisés en deux grandes classes suivant le procédé appliqué

pour la mise en forme des produits. Chacune des deux classes comporte des séries [2] :

- alliages de corroyage : la mise en forme des produits se fait par un processus de déformations

plastiques des lingots ou billettes tels que : le laminage, le forgeage, 1’extrusion...[13].

- alliages de fonderie : le métal fondu est coulé, par gravité ou sous pression, dans un moule
dont la cavité reproduit la forme souhaitée. La forme finale ou quasifinale des pieces est obtenue

apres démoulage sans subir de déformations plastiques [5].



Chapitre I- Etude bibliographique

Certains alliages répondent aux traitements thermiques de durcissement [10] tandis que d’autres
se voient insensibles a ceux-ci. Une distinction supplémentaire, essentiellement pour les
alliages corroyes, est donc faite suivant le principal mécanisme responsable de 1’amélioration
des propriétes mécaniques [10], on note : les alliages a durcissement structural (traitables

thermiquement) et les alliages sans durcissement structural (non traitables thermiquement) [10].

Les alliages corroyés non traitables thermiquement sont les alliages des séries 1XXX, 3XXX,
4XXX et 5XXX. D’autre part, les alliages traitables thermiquement sont les alliages 2XXX,
quelques-uns de la série 4XXX, 6XXX et 7XXX [2].

Les alliages de fonderie traitables thermiquement sont ceux des séries 2XX, 3XX et 7XX [10].

1.1.1.5 Désignation des alliages d’aluminium

Un nombre composé de quatre chiffres est attribué pour chaque matériau pour désigner les
alliages corroyés et un nombre de trois chiffres suivi d’une décimale pour ceux de fonderies.
Dans les deux cas, le premier chiffre indique 1’élément d’addition principal et définit donc la
série de ’alliage. Les autres chiffres servent a renseigner sur les modifications dans I’alliage de
base et de spécifier ce dernier dans la série (Tableaux 1.1 et 1.2) [2]. Une exception est accordée

a la série 1XXX ou les autres chiffres indiquent la pureté garantie du matériau [3].

Tableau I-1 : désignation des alliages d’aluminium corroyés [2].

Seéries Eléments d’addition principaux
IXXX > 99% Aluminium
2XXX Cuivre

3XXX Manganése

4XXX Silicium

5XXX Magnésium

BXXX Magnésium et Silicium
TXXX Zinc

XXX Autres éléments
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Tableau I-2 : désignation des alliages d’aluminium de fonderies [2].

Series Eléments d’addition principaux
IXX.X > 099% Al

2XX.X Cuivre

3XX.X Silicium et Cuivre et/ou Magnésium
4XX.X Silicium

5XX.X Magnésium

BXX. X -

TXX.X zinc

8XX. X Etain

9XX. X Autres éléments

1.1.1.6 Désignation des états métallurgiques

La désignation des alliages d’aluminium est incompléte si on ne spécifie pas 1’état
métallurgique du matériau (trempé, recuit, écroui...) [2]. Le systéme de désignation inventé
indique les sequences des traitements mécaniques, thermiques ou thermomécaniques appliqués

au matériau [8].

Cette spécification suit toujours la désignation du matériau avec un trait d’'union qui sépare les
deux (par exemple 2014-T6) [13]. Les désignations de 1’état métallurgique sont valables pour

tous les alliages de fonderie ou corroyés [5].

Le premier caractere dans cette désignation est une lettre majuscule qui definit la classe générale
du traitement [13]. Une subdivision des états est désignée, ajoutée de plus que la désignation
principale au besoin, par un ou plusieurs chiffres aprés le caractere principal pour spécifier les

séquences de traitement [8].

La désignation TX52, par exemple, nous informe que le matériau, aprés avoir subi un traitement
thermique, a été soumis a des contraintes de compression pour soulager les contraintes internes

résiduelles de la trempe.

10
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Tableau I-3 : désignation des états métallurgiques et quelques subdivisions [2], [5], [8], [13].

F : état brut de fabrication

O : état recuit et recristallisé

H : état écroui. Suivi de deux chiffres, le premier indique les opérations de base et le deuxiéme
‘X’ (varie de 1 2 9) indique le degré d’écrouissage.

H1X : écroui seulement
H2X : écroui et partiellement recuit
H3X : écrouissage suivi d’une stabilisation

HX1 : nuance la moins dure
HX2 : nuance 1/4 dure
HX4 : nuance 1/2 dure
HX8 : nuance 4/4 dure

HX9 : nuance extra-dure

W : trempe apres un traitement de mise en solution

T : traité thermiquement, toujours suivi par un ou plusieurs chiffres. Le premier indique les
séquences du traitement, les autres, indiquent les variations dans le traitement de base et
les soulagements des contraintes

T1: trempe aprés mise en forme a chaud, vieilli a la température ambiante

T3 : mise en solution, écrouissage et vieillissement naturel (a la température ambiante)
T9: mise en solution, vieillissement artificiel puis écroui a froid

T10 : écroui a froid apres trempe d’une mise en forme a chaud, vieillissement artificiel

TX52 : soulagement des contraintes par compression

1.1.1.7 Domaine d’utilisation des alliages d’aluminium

Les propriétés que presente I’aluminium a 1’état pur ou allié ont fait de lui un matériau
irremplagable pour une large gamme d’applications. Il en recoit de nombreuses dans I’industrie

alimentaire, la construction, industrie électrique, industrie automobile...[17].

L’utilisation des alliages d’aluminium s’impose surtout dans le domaine du transport, plus
précisement le domaine aéronautique, ou on cherche a réduire au maximum la masse a vide des

systémes afin d’augmenter la charge utile [5], [18].

11
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1.1.2 Le Cuivre pur

Le cuivre, 1’¢lément chimique portant le symbole Cu et le numéro atomique Z = 29, est
un métal a couleur rougeéatre connu depuis I’antiquité. Sa découverte date tellement que 1’on
considére que ce métal a significativement contribué a I’avancement des anciennes civilisations

humaines [19].

Le minerai principal, qui représente 80% des ressources de cuivre, a partir duquel cet élément
est extrait, est la chalcopyrite (Figure 1-3). Ce minerai contient plusieurs composes, sous forme
de sulfure, notamment : CuFeS;, CusFeSs, CuS et le Cu.S ou pour extraire le cuivre (Figure
I-4) de ces derniers on procede aux voies pyrométallurgiques, hydrométallurgiques ou

électrometallurgiques [20].

Le raffinement se fait par I’une ou par la combinaison des trois voix pour des raisons revenant
a la nature de minerai ou pour atteindre des puretés élevées nécessaires aux applications de
pointe ou la présence des impuretés résiduelles peuvent largement influencer les propriétés
finales qu’on vise [20], [21].

Figure 1-3 : La chalcopyrite —minerai principal de cuivre-.

Bien qu’il soit peu abondant, classé 29°™

avec une fraction de 60 mg/Kg dans 1’écorce terrestre,
le cuivre et ses alliages sont commercialement classes 3°™, apres les alliages ferreux et ceux a

base d’aluminium, en terme de production et utilisation en industrie [10], [21]

12
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1.1.2.1 Propriétés du cuivre pur

Les excellentes propriétés que présente le cuivre a 1’état pur, notamment sa conductivité
et sa conductibilité, le rend un métal tres répandu pour plusieurs domaines d’application. Plus
loin, le fait qu’il soit facile a allier permet la large modification de ses propriétés suivant le

besoin et les exigences de chaque domaine.
Les propriétés les plus remarquables nous citons :

+ Structure cristalline : Le cuivre cristallise sous une structure cubique a faces centrées avec

un parametre de maille a = 0,361 nm a la température ambiante [6][21].

Rappelons que le cuivre, non allié, ne présente aucune variation allotropique en fonction de la

température.

+ Masse volumique : Son métal pur présente une masse volumique, a la température ambiante,
d’environ 8,93 g/cm®[6], [10]. Cette derniére est relativement Iégére mais toujours appréciable

par rapport a I’aluminium.

+ Changement d’états : La température de fusion du cuivre fluctue autour de 1083 C° suivant
la nature les impuretés présentes qui résident du processus d’extraction [10]. En outre, sa

température d’ébullition est d’environ 2694 C° [21].

Quoiqu’elle soit faible, par rapport a d’autres éléments tel que le Chrome, la température de ce

métal reste élevée comparée a celle d’aluminium.

Figure 1-4 : lingot en cuivre 99,9% pur.

13
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+ Conductivité : Le cuivre est certainement le métal le plus utilisé quand une conductivité
électrique ou thermique élevée est requise, allant jusqu’a prés de la moitié de cuivre
mondialement produit est utilisée pour sa conductivité [10]. Ce métal est si connu pour sa
conductivité que 1’association internationale des sociétés de classification (The International
Association of Classification Societies (IACS) en anglais) a établi la norme pour la conductivité
suivant la conductivité de ce métal [10], [21]. Ses deux excellentes propriétés sont
essentiellement dues aux électrons [22].

A température ambiante, les propriétés de conduction du cuivre sont tellement exceptionnelles

que seulement le métal d’Argent les dépasse d’environ 5% [23].

+ Résistance a la corrosion : Plusieurs applications du cuivre, et des alliages qui en découlent,
dépendent de la bonne résistance a la corrosion que présente ce dernier. Bien qu’il soit inférieure
aux métaux nobles, tels que le Titanium, 1’Argent...etc., le cuivre présente toujours une

résistance a la corrosion utile pour beaucoup de champ d’utilisation [21], [23].

La résistance a la corrosion peut étre significativement améliorée en alliant le cuivre avec

d’autres ¢léments pour répondre aux exigences de chaque domaine [21], [23].

* Propriétes mécaniques : A I’état pur, le cuivre est un métal ductile, mou et tenace. La dureté
de ce métal, par ailleurs, est faible et nécessite 1’addition d’autres ¢léments d’alliage avec des

traitements thermiques spécifiques pour 1’améliorer [23].

1.1.2.2 Grades de pureté de

Le cuivre est commercialisé en plusieurs grades de puretés, tout dépend de 1’application
a laquelle il est destiné. Les impuretés résiduelles dans la matrice proviennent généralement du

minerai de base ou du mode de raffinement.

A l’issue de I’extraction et le mode de raffinement, les impuretés résiduelles peuvent étre
differentes en termes de nature et de concentration. Celles les plus souvent rencontrées dans la
matrice du cuivre, en général, sont 1’Oxygéne, le Carbone, le Soufre, le Fer, le Zinc ...etc, et

d’autres éléments en trés faible teneur tels que le tellure, le zirconium... [20], [21].

La pureté de ce matériau peut varier, suivant le processus appliqué, de 98,5% Cu a 99,99% Cu
désignés avec un C suivit d’un nombre de chiffres pour différencier les grades de pureté comme
par exemple : (C10100) contenant 99,99% Cu, C15815 avec au moins 99% Cu, C15000
contenant 0,13 - 0.2 % Zr...[10], [21].
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1.1.2.3 Classification des alliages de cuivre

Les alliages de cuivre sont classés en deux grandes familles : les alliages de fonderie et
les alliages corroyés. Cette classification est faite en fonction de leur utilisation et suivant le

processus de mise en forme [21].

¢ Les alliages corroyes : ou la mise en forme des produits se fait par un processus de
déformations plastiques.

Ces alliages sont divisés en six groupes en fonction des éléments d’alliage principaux
additionnés. Notons : le cuivre pur, les alliages de cuivre dilués, les laitons qui sont des alliage
Cu-Zn, les bronzes avec le Sn comme ¢lément d’addition principal , les alliages cuivre-nickel

et les alliages cuivre-nickel-argent [10].

Le but de I’ajout de ces éléments est d’optimiser la dureté, la ductilité ou la stabilité thermique
des matériaux sans autant provoquer une perte inacceptable des propriétés de conduction,

électrique et thermique, ou de la résistance a la corrosion [10].

Certains de ces alliages corroyés sont des alliages a durcissement structural ou les piéces, apres
avoir été mises en forme, subissent un traitement thermique spécifique pour augmenter leurs

propriétés mécaniques [10].

¢ Les alliages de fonderie : ou le métal fondu est coulé, par gravité ou sous pression, dans un
moule dont la cavité reproduit la forme souhaitée. La forme finale ou quasifinale des pieces est
obtenue aprés démoulage. Le métal coulé en lingots discrets peut ensuite étre étiré en fil ou
transformé en tiges. Dans les temps moderne, le cuivre fondu peut étre introduit dans un moule
mobile ou il sera coulé puis solidifié sous forme de barre qui sera ensuite laminée ou, d’une

maniére générale, faconnée [23].

Ces alliages sont selectionnes pour leurs propriétés de résistance a la corrosion en premier degré
ou pour la combinaison des deux propriétés de résistance a la corrosion et mécaniques. Ces

alliages présentent une bonne coulabilité et des propriétés tribologiques favorables [10].

Les compositions des alliages de cuivre coulés peuvent différer de celles de leurs homologues
corroyés pour diverses raisons. La coulée permet, d’une maniére générale, une plus grande
latitude dans I'utilisation des éléments d'alliage car les effets de la composition sur les propriétés
d'écrouissage, a chaud ou a froid, ne sont pas importants. Néanmoins, la présence des impuretés
et le déséquilibre entre certains éléments d’addition peuvent considérablement affecter la

coulabilité de ces alliages donnant des piéces moulées de qualité médiocre [10].
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1.1.2.4 Désignation des alliages de cuivre

Le systeme de numérotation unifié UNS (Unified Numbering Systems en anglais) a
attribué au cuivre et ses alliages une désignation d’un nombre de cinq chiffres précédé par la
lettre C. Le format utilisé par I’'UNS est le méme ancien format a trois chiffres, de I’association
de développement de cuivre (Copper Development Association’s), mais élargi pour permettre
I’accueil de nouvelles nuances [10].

Les désignations, suivant le systeme UNS, ayant des chiffres allant de C100000 & C79999 sont
attribuées aux alliages corroyés. Par ailleurs, on attribue aux alliages de fonderie les chiffres
allant de C80000 a C99999 [10].

Le tableau I-5 regroupe quelques nuances d’alliages de fonderie et corroyés.

Une autre désignation est aussi dédiée aux tbles produites par laminage a froid et les barres, ou
fils, produits par tréfilage. La désignation, dans ce cas, est nécessaire pour indiquer la vitesse

de trempe et ainsi donner une idée sur I’état métallurgique du matériau (Tableau 1-4) [21].

Tableau I-4 : désignation de quelques états métallurgiques [21].

Désignation de trempe

HO1 Y. Dur
H02 Y% Dur
HO3 Y Dur
HO4 Dur
HO06 Extra dur

1.1.2.5 Domaines d’utilisation du cuivre

Le cuivre est I’'un des rares métaux que I’humanité s’en est servi depuis ’antiquité
jusqu’a aujourd’hui en industrie moderne. Ses champs d’application sont tellement large et
varié¢s allant de 1’utiliser en fabrication de pieéces d’embellissement a I’allier avec d’autres
éléments pour la construction des statuts comme le cas du bronze.

Dans I’industrie moderne, le cuivre est surtout utilisé pour ses bonnes propriétés de transport
d’électricité. La partie majeure de ses applications concerne les cables métalliques, les cables
de télécommunication, les fils magnétiques et de construction, les cables d’alimentation, les

piéces électroniques ...
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Tableau I-5 : Classification et désignation de quelques alliages du cuivre [10].

Fonderie

rouges au plomb

Laitons jaunes et

jaunes au plomb

Laitons/bronzes

au silicium

Alliages spéciaux

C83300-C83810

C85200-C85800

C87300-C87800

C99300-C99750

Alliages Désignation UNS composition

Cuivre C10100-C15815 >99% Cu

alliages de cuivre dilués C16200-C19900 >96% Cu

Les laitons C20100-28000 Cu-Zn

g; Laitons au plomb C31200-C38500 Cu-Zn-Pb
§ Laitons en étain C40400-C48600 Cu-Zn-Pb-Sn

Bronzes phosphoreux C50100-C52480 Cu-Sn-P
Bronzes au phosphore et plomb C53400-C54400 Cu-Zn-Pb-P

Cuivre C80100-C81200 >99% Cu

Alliages de cuivre dilués C81400-C82800 >94% Cu
Laitons rouges et Cu-Sn-Zn-Pb

(82-94% Cu)

Cu-Zn-Pb

Cu-Zn-Si

Cu-Zn-Mn-Al-

Fe-Co-Sn-Ph
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1.1.3 Le Zinc pur

Le zinc, que I’on trouve surtout dans la nature sous forme de sulfure ZnS appelée la
blende [1], est un métal, portant le numéro atomique 30, & aspect blanc bleuatre. Cet élément,

tres connu, se trouve d’une fagon naturelle dans ’eau, I’air, les plantes, des minéraux ...etc.

Le Zinc est le 25 élément le plus abondant, avec un taux de 0,02% en masse de la crolte

terrestre [24], avec une moyenne de concentration de 70mg/Kg [25].

Figure I-5 : Le minerai du Zinc : la blende (ZnS).

1.1.3.1 Proprieté du Zinc pur

A I’état pur, le métal de Zinc est rarement utilisé. En revanche, il est d’utilité de rappeler

certaines de ses propriétés essentielles :

+ La masse volumique : Il s’agit d’un métal léger, mais relativement dense par rapport a

I’aluminium, avec une masse volumique autour de = 7,14 g/cm?[1], [6], [26], [27].

+ Structure cristalline : Le Zn cristallise sous une structure hexagonale compacte avec des

parameétres cristallins : a = 0,266 nm, ¢ = 0,494 nm avec un rapport c/a= 1.86 [6], [9], [26], [28].

+ Changement d’états : Son points de fusion est autour de : 419,5°C tandis que celui
d’ébullition est de 908°C [7], [9], [26], [29].

Le faible point de fusion, de ce dernier, le rend un trés attractif élément d’addition qui minimise
la consommation d’énergie.
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+ La Viscosité : La fluidité, a 1’état liquide, confere au Zinc I’intéressante propriété d’étre
facilement rempli dans les moules et les cavités pendant le coulage et la mise en forme des
piéces fines et complexes [30].

+ Propriétés mécaniques : A froid, le métal du Zinc présente de faibles propriétés mécaniques.
Il est peu résistant, voire méme cassant, qui devient malléable et ductile dans la plage de
température : 105-150 C° [31].

Les faibles propriétés mécaniques, a la température ambiante, lui limitent les domaines

d’application a I’état non allié.

+ Conductivité : Le Zinc est un remarquable conducteur de chaleur et d’électricité, avec une

conductivité électrique et thermique supérieure a celle du cuivre de 27% [27].

1.1.3.2 Domaines d’utilisation du Zinc

Le Zinc (Figure 1-6) est le 4°™ élement le plus utilisé en industrie, aprés les alliages
ferreux et ceux a base d’aluminium, ce qui explique I’augmentation de son extrusion a travers

les années [30].

La bonne résistance a la corrosion fait qu’environ la moitié du Zn produit soit destinée a la
galvanisation des aciers [5]. Plus loin, par ses bonnes propriétés de conduction, il trouve aussi

des applications dans le domaine électrique et électronique [30].

Par ailleurs, d’importantes applications impliquent 1’utilisation de ce métal tout comme son

emploi en d’addition pour les alliages a base d’aluminium, du cuivre, de magnésium ...etc [30].

Figure 1-6 : Métal du Zinc pur.
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1.2 Lesalliages Al-Cu-Zn

Les alliages Al-Cu-Zn, du c6té riche en aluminium ou ceux riches en cuivre, sont des
alliages trés réputés en industrie. Le besoin d’utiliser ces alliages explique le grand intérét que

les chercheurs leur accordent.

L’étude des différentes nuances qui découlent de ce systeme, y compris les combinaisons
binaires, se voit par conséquent nécessaire pour pouvoir établir une relation de causalité entre
leur propriétés microscopiques, en d’autres termes microstructurales, et les propriétés

macroscopiques que ces matériaux exhibent.

La bonne compréhension des mécanismes menant aux caractéristiques macroscopiques n’est
possible que si les états d’équilibres, vers lesquels la microstructure évolue dans le temps, sont
connus. Le passage, donc, par les diagrammes de phases, ou diagrammes d’équilibre, est

indispensable.

En ce qui suit, une bréve présentation des diagrammes de phases, des systémes binaires et

ternaires, et les phases d’équilibres qui s’y trouvent.
1.2.1 Les alliages binaires

La compréhension de 1’évolution des alliages binaires, qui découlent des combinaisons
possibles entre les éléments Al-Cu et Zn, figure indispensable dans le chemin menant a une
corrélation liant les macro-caractéristiques aux nuances et conditions d’usinage, comprenant

les traitements, de ces matériaux.

1.2.1.1 Les alliages Al-Zn

Les alliages Al-Zn constituent une classe importante des alliages usinés [7]. Le coté
riche en Al, avec le Zn comme élément d’addition, est beaucoup plus intéressant d’un point de
vue industriel. Les nuances souvent utilisées, pour un tel systeme, sont généralement des
alliages d’aluminium, appartenant a la 7°™® série. L’ajout du Zn, dans une matrice d’Al, améliore

amplement les caractéristiques et en particulier les propriétés mécaniques de ce dernier.

Bien qu’aujourd’hui ces alliages soient toujours employés avec addition d’autres éléments [32],
ils gardent toujours leur application en tant que revétements pour la protection des structures en
aciers en milieux corrosifs [7], [32]. lls font partie des alliages d’aluminium a durcissement

structural et présentent, apres traitement thermique, de bonnes propriétés mécaniques [7], [32].
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1.2.1.1.1 Diagramme d’équilibre des alliages Al-Zn

Le diagramme des phases du binaire Al-Zn (Figure 1-7) montre qu’aucun composé
intermétallique ne se forme. Le systeme est caractérisé par une grande solubilité du Zn dans

I’ Al interrompue par un écart de miscibilité entrainant une transformation monotectoide [33].

Le tableau I-6 montre les points spéciaux pour ce systeme. A partir du diagramme (figure 1-7)

on peut déduire que :

- Lasolubilité maximale du Zinc dans I’ Aluminium est de 83.1%m Zn a 381 °C et de
0.85%m a la température ambiante [7], [34], [35].
- La solubilité maximale de 1’aluminium dans le Zinc est de 1,2%m a 381 °C et

pratiquement nulle & 20 °C [35].

La solubilité maximale du zinc dans I’aluminium est la plus élevée parmi tous les éléments

d’alliages d’aluminium [7], [36].
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Figure I-7 : diagramme d’équilibre du systéeme Al-Zn [34], [35], [37], [38].
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Suite a la difficulté de la détermination des compositions de phase causée par la ségrégation,
les informations sur la miscibilité du zinc dans I’aluminium et ceux liées a la détermination des
points de transformation des phases ont fait I’objet de plusieurs études [33]. Le diagramme
d’équilibre (figure I-7), ainsi que les points de transformation (tableau 1-6), présentés dans cette

these sont ceux basées sur 1’étude publiée par J.L Murray en 1983.

On note respectivement la phase qui se forme lors de la transformation critique, la phase riche
en aluminium et celle de I’aluminium riche en zinc, obtenue a haute température, par Al, (aAl)
et (BAl). La phase riche en zinc est notée par (Zn). Les proportions présentées dans le tableau

I-6 sont exprimées en pourcentage massique pour faciliter la lecture du diagramme.

Tableau I-6 : les points spéciaux du systeme Al-Zn [7], [33], [35].

Transformation Type de Etendu Point de Température
transformation |  %m Zn transformation °C
%m Zn
L « (BAI) + (Zn) Eutectiqgue | 83,1-98,8 95 381
Al « (aAl) + (BAI) Critique - 61,3 351,5
(BAl) < (a0Al) + | monotectoide | 32,4 —-99,3 71,7 277
(Zn)
L < (aAl) Congruente - 0 660,452
L < (Zn) Congruente - 100 419,6

Il est en revanche possible, par trempe, de garder a basse température la solution solide riche
en zinc [35]. Les phases d’équilibre présentent dans ces alliages sont les phases (Al) et (Zn), il
en résulte que les précipités qui apparaissent suite a la décomposition de la solution solide

métastable sont uniquement des atomes de zinc [36].

La solution solide sursaturée de ces alliages aptes au vieillissement naturel se décompose et
donne naissance a une série de structures métastables [32], [35]. Ces structures observées lors
de la décomposition de la solution solide dépendent de : la température d’homogénéisation, la

vitesse de refroidissement et la concentration en zinc [35].
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1.2.1.1.2 Microstructure des alliages Al-Zn

A I’égard des conditions d’équilibre et pour des puretés commerciales, la microstructure
de certains alliages Al-Zn peut subir une séparation de phase. Deux zones, suite a la séparation,
apparaissent et représentent deux solutions solides, de substitution, du Zn dans 1’ Al mais avec
des concentrations, en Zn, différentes. Les deux zones sont séparées par une interface PFZ
(precipitation free zone en anglais) dénudée de précipités causées par les contaminations

contenues dans 1’alliage [7].

Les impuretés du type Fe et Si, dont la présence est inévitable dans ces alliages, peuvent aussi
conduire a I’apparition d’un eutectique, de morphologie lamellaire, formé par la matrice et les

intermétalliques qui en résulte de leur présence [39].

La microstructure finale de ce type d’alliage est constituée de deux phases a-Al, dont la

concentration du Zn dans chacune est différente, accompagnée de précipités intermétalliques.

Interface de

séparation

“

Acc.V SpotMagn Det WD }—————— 500 um
15.0kV 30 65x SE 100

Figure 1-8 : Microstructure d’un alliage Al-Zn observée par microscopie électronique a

balayage en mode électrons secondaires montrant la séparation de phase [39].
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Figure 1-9 : Microstructure d’un alliage Al-Zn observée par microscopie

¢lectronique a balayage en mode électrons rétrodiffusés montrant I’interface PFZ [39].

" 150kV50 500x BSE 11.0

1

Figure 1-10 : Microstructure d’un alliage Al-Zn observée par microscopie électronique a
balayage en mode électrons secondaires montrant un eutectique formé par la matrice est les

particules dus aux impuretés [39].
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1.2.1.2 Les alliages Al-Cu

Les alliages Al-Cu, ou Cu-Al pour ceux qui sont riches en cuivre, sont des alliages
couramment utilisés pour différentes applications. En termes de quantité d’emploi, le coté riche
en Al, dans ce type de systéemes, est de loin plus étudié que celui riche en cuivre. Malgré ca, et
quoi que peu utilisés comparant aux alliages riches en Al, ceux a base de Cu avec I’Al comme
¢lément d’addition, donnant les bronzes d’aluminium, sont aussi des matériaux industriellement

si importants.

Les propriétés qu’exhibent ces matériaux peuvent varier suivant la teneur en Al ou en Cu. Les
caractéristiques mécaniques de ces matériaux peuvent étre considérablement modifiables, mais

souvent bonnes, tout en gardant une bonne résistance a la corrosion.

Les alliages a base d’Al, avec le Cu comme additif, sont des alliages appartenant a la
2°M série d’aluminium, la série 2XXX. Ces alliages sont trés connus pour leur dureté élevée par
le fait qu’ils soient structurellement durcissables. La microstructure de ce type de matériaux
peut évoluer dans le temps en fonction de la température par la précipitation d’intermétalliques,

plus ou moins stables, donnant une modification de la dureté du matériau.

De nos jours, ces alliages sont souvent appliqués avec addition d’autres éléments secondaires,
mais ils font toujours 1’objet de plusieurs études pour comprendre le mécanisme de

durcissement structural, aussi appelé vieillissement [2], [40], [41].

Les alliages a base de Cu, avec I’Al comme additif principal, sont des alliages
couramment appelés les bronzes d’aluminium ou bien les cupro-aluminiums [5]. Ces alliages
présentent de bonnes propriétés mécaniques surtout aux hautes températures. L’addition d’Al
pour ces alliages augmente significativement la dureté de ces matériaux tout en leur offrant une
bonne résistance a 1’oxydation, dii a la formation d’une couche d’alumine en surface [5], et une
esthétique des couleurs ce qui explique leur application dans la construction de matériel marin,
les composant de de pompes et de vannes, la manipulation de 1’eau de mer et des procédés
industriels [23]. Plus loin, la densité de ces alliages peut étre réduite grace a la faible masse
volumique d’aluminium ce qui leur offre un avantage d’application dans le domaine de

transport.

Le durcissement de ce type d’alliages, bronzes d’aluminium, se fait essentiellement soit, par la
combinaison de durcissement par solution solide et de déformations plastiques a froid, ou bien,

par trempe et revenu [10].
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1.2.1.2.1 Diagramme d’équilibre des alliages Al-Cu

La grande importance des alliages Al-Cu et leur large champ d’application a fait que le
diagramme des phases, de ce systéme binaire, soit I’objet de plusieurs recherches qui avaient
pour but la détermination des phases de stabilité, aux hautes comme aux basses températures,

qui forment la microstructure de ce dernier.

Alors gque les matériaux, découlant de ce systeme, sont rarement élaborés dans des conditions
menant a un état d’équilibre, il est toujours d’une importance capitale de connaitre 1’état vers
lequel notre systeme tend a évoluer. Cette connaissance, des états stationnaires, aide a mieux
comprendre les différentes interactions qui se produisent et ouvre la porte, aux chercheurs, vers

un pouvoir de manipulation des caractéristiques finales des produits usinés.

Le systeme Al-Cu est caractérisé par la présence de 12 composés intermétalliques susceptibles
d’apparaitre [33]. Des recherches, plus anciennes, peuvent indiquer la présence, ou I’absence,
de certains composés telle que la recherche faite par K.A. Gschneidner, Jr. and F.W.
Calderwood publiée en 1988 [34] ou par J.L. Murray publiée en 1985 [42]. D’autre part, la
composition et la steechiométrie des différents composés et les paliers des réactions, présents
sur le diagramme, se raffinent de jour en jour, par des simulations du systeme ou par des

méthodes expérimentales, pour atteindre des valeurs plus précises.

Le diagramme publié par H. Okamoto dans le journal Phase Equilib. Diff., Vol 34 en 2013 [38]
est présenté sur la figure 1-11. Les différentes phases d’équilibre présentes dans ce diagramme
ainsi que leurs données cristallographiques, et leurs formules chimiques, sont présentées dans
le tableau I-7. Par ailleurs, le Tableau I-8 présente les réactions invariantes dans le systeme
binaire Al-Cu.

La solubilité maximale du cuivre dans la matrice d’aluminium est de 5,7%massique.

La solubilité maximale de 1’aluminium dans la matrice de cuivre est de 9,1%massique.

La miscibilité du Cu dans la matrice d’aluminium (Al), quoi qu’elle ne soit pas si élevée, décroit
appréciablement avec la température, d’une valeur maximale de 5,7%m obtenue a 550°C a
environ 1,7%m a la température ambiante. Cette propriété offre a ces alliages 1’aptitude de
durcir structurellement [43].

Le phénomene de durcissement structural, autrement appelé durcissement par précipitation, a

été observe pour la premiere fois sur des alliages de ce types (Al-Cu) [43], [44].
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La décomposition de la microstructure sursaturée en Cu, pendant le traitement thermique qui
suit la trempe de 1’état de mise en solution, donne un enchainement de phases de transition, de
plus en plus stable, jusqu’a atteindre le composé d’équilibre caractérisé par sa cohérence avec
la matrice et sa taille relativement grande. Cet état stationnaire est atteint si le traitement
thermique appliqué, autrement nommé vieillissement artificiel ou naturel, est poussé ou
prolongé. La manipulation de la dualité (temps et température de maintien) permet donc
I’obtention de la microstructure désirée (nature et taille moyenne des précipités) et par
conséquent, les caractéristiques finales du matériau. La décomposition de la microstructure
commence par 1’apparition des zones GP passant par les phases de transition, 6’ et 8", et atteint

1’équilibre par la formation du composé d’équilibre §-Al.Cu [33].

Tableau I-7 : données cristallographiques des différentes phases [38], [45].

Phase Composition Symbole de Groupe Formule

o : Pearson d’espace chimique
en Tamassigque

(AD) 0457 cF4 Fm 3m Cu
] 5264543 112 I4/mem AlCu
o 7142726 oC30 Crmm CuAl
n 7142738 mC20 C12/ml CuAl
& 738475 hP42 P6mmm  ~Cud7.8AI355
G 75476.1 m** Cull.SAI9
- 7722811 c** Cul-xAlx
- 73.8279.4 hP6 P63/mme Cul+xAl
5 7722804 hR 156 R3m Cul-xAlx
1o 811484 cI521 43m I 43m ~Cu2Al
T 80.4 2 84.6 P52 P 43m CuSAl
B 842015 2 Im 3m Cul-xAlx
o 88.52 803 P20 P23 Cul-xAlx

(Cu) 90.9 2 100 cF4 Fm_3m Cu
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Atomic Percent Copper
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Figure 1-11 : diagramme d’équilibre Al-Cu [46].
Tableau 1-8 : réactions invariantes dans le systéme Al-Cu [33].
Réaction | Température | Type de Teneur en Cu dans les phases
(°O) réaction en fraction molaire
L+ f 1049 Congruent L ¥ii
1052+ 5 0.75 0.75
10433 0.767 0.767
Le(Cuy+f 1032 Eutectic L {(Cu) fii
10355 0.83 0.842 0.82
1035.1 0.83+0005 | 0.845+0.005 | 0.82+0.005
0.818 0.837 0.808
L+8ey2 1037 Peritactic L B 72
993 £ 2 0.692 0.709 ~0.69
10132 0.63 + 0.005 0.69 + 0.005 0.65+0.01
0.669 0.692 0.688
72+ L+ £l 058 Peritectic y2 L £l
960 + 2 0.629 0.598 0621
9593 0.655+ 0005 | 0.60+0.005 | 0.645%0.005
0.665 0.604 0.644
gl +9y2 >yl 873 Peritectoid £1 y2 71
874+2 0.614 0.66 0.639
8725 0611 0.649 0.645
el e2+L 848 Metatectic £1 £2 L
847+ 1 ~0.594 ~0.594 0.522
§46.6 0.595+0.005 | 0.595+0.005 | 0525+ 0.005
0.583 0.591 0517
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1.2.1.2.2 Microstructure des alliages Al-Cu

A T’égard des conditions d’équilibre, la microstructure des alliages Al-Cu peut étre
énormément différente, d’un matériau a un autre, suivant la nuance, le mode d’élaboration et
les traitements thermiques appliqués. C’est pourquoi il s’aveére compliqué de toutes les

présenter ce qui rend d’utilité d’exposer quelques-unes pour donner une idée sur leur nature.

Par ailleurs, I’indéterminable nombre de microstructures possibles d’apparaitre, par la
combinaison des paramétres d’élaboration, confére a ces alliages 1’exclusivité d’étre un sujet

de recherche toujours d’actualité malgré I’immense quantité de recherches déja établies sur eux.

Les figures suivantes, Figure 1-12 : A-B et I-13, illustrent des micrographies optiques, montrent
deux microstructures différentes d’un méme alliage du systeme Al-Cu, a base d’aluminium
appartenant a la 2°™ série, désigné par AA2012. La composition chimique, le mode
d’élaboration de ce matériau et la nature du réactif d’attaque, et le temps d’immersion, sont

identiques pour les deux matériaux dont la microstructure figure sur les quatre images illustrées.

Les deux matériaux ont été élaborés de la méme maniére dans une premiere étape, ensuite, ils

ont subi deux traitements thermiques différents.

Le premier, figure 1-12 A et B, a été maintenu, pour un traitement de mise en solution, & une
température de 552°C pendant une heure de temps puis trempé a 1’eau pour une premiere étape,

ensuite, il a été vieilli artificiellement a une température de 427°C pendant une heure.

Le second, figure 1-13 A et B, a été maintenu, pour un traitement de mise en solution, a une
température de 552°C pendant une heure de temps puis trempé a 1’eau pour une premiere étape,

ensuite, il a été vieilli artificiellement a une température de 538°C pendant une heure.

Les figures 1-12 A et B montrent une microstructure, du premier matériau, marquée par la
précipitation, dans la matrice d’aluminium, du composé intermétallique Al.Cu avec une taille

grossiére et facilement observable [40].

Les figures 1-13 A et B montrent une microstructure, du second matériau, sur laquelle on n’en
a aucune preuve de précipitation de composé intermétallique [40]. Cette absence, de composé
précipité, est due au fait que le traitement de vieillissement de ce matériau a été réalisé a une

température proche de celle du traitement de mise en solution [40].

Cet exemple, bien que simple, montre a quel point la microstructure des alliages Al-Cu peut

étre influencée en jouant sur les conditions d’usinage.

29



Chapitre I- Etude bibliographique

A : barre d’échelle de longueur 200um.
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Figure 1-12 A : microstructure d’alliage AA2012 vieilli a 427°C pendant une heure [40].
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A : barre d’échelle de longueur 200um.

B : barre d’échelle de longueur 10um.

Figure 1-13 A : microstructure d’alliage AA2012 vieilli a 538°C pendant une heure [40].
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1.2.1.3 Les alliages Cu-Zn

Les alliages les plus connus, utilisés industriellement, qui découlent du systeme binaire
Cu-Zn ont généralement des nuances ou le Cu est I’élément de base avec addition de Zn. Ces
matériaux sont connus pour avoir un bon compromis entre bonnes propriétés mécaniques, en

exception la dureté, et une bonne résistance a la corrosion [10].

La teneur en zinc, dans ce cas de matériaux, est en général limitée a 40% avec addition d’autres
¢léments, tels que 1’ Al ou 1’étain : Sn, pour améliorer certaines caracteristiques spécifiques [5].
Puisque le zinc joue comme réle important dans la matrice de Cu, on peut le considéré comme
un additionnel élément excessivement valorisé pour le Cu [23]. Il présente I’une de trés rare
combinaison de pouvoir a la fois augmenter la dureté et la ductilité de la piéce, plus loin, I’ajout
de cet eélément reduit significativement le colt des matiéres premieres car ce dernier figure,

commercialement, moins chére que le cuivre [23].

Tout dépend de la nature des phases formant la microstructure, on distingue deux familles de

laitons, qui sont des alliages Cu-Zn dont le cuivre est I’¢1ément de base. On note :

Les laitons o : avec une teneur en zinc est comprise entre 5%m est 30%m [5], [23]. Ces
laitons ont une microstructure monophasée principalement formée par une solution solide d’une

structure cubique a faces centrées [23].

Les laitons B : nommeés aussi laitons a-f [5]. Ces alliages apparaissent pour des teneurs
en Zn autour des régions de 50%m [5], [47]. La microstructure de ces matériaux est biphasee
formée par la solution solide a et le composé intermétallique B [5]. Ce composé a une structure
cristalline désordonnée a haute température, désignée par 3, de type cubique centré obtenue au-
dessus de 460°C. En dessous de cette température, la phase ordonnée B apparait en montrant
une structure ordonnée, de type cubique simple, avec un total de deux atomes (un atome de

chaque élément Cu et Zn) [23].
1.2.1.3.1 Diagramme d’équilibre des alliages Cu-Zn

Le diagramme d’équilibre, illustré sur la figure I-14, du systéme binaire Cu-Zn montre
I’existence de 5 stables composés intermétalliques, a 1’égard des deux solutions solides. Le

Tableau I-9 regroupe les données cristallographiques de ces différentes phases.

La miscibilité maximale du Zn dans la matrice o(Cu), qui vaut 38,95%m, est obtenue autour de
454°C, tandis que celle du Cu dans la matrice n(Zn), 2,75%m, est obtenue a 425°C [23], [34].
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a(Zn)

Cu 0.1 02 03 04 05 06 0.7 08 09 Zn

X(Zn)

Figure 1-14 : Diagramme d’équilibre du systéme Cu-Zn, fraction Zn

exprimée en % atomique x 100 [42][48].

Tableau 1-9 : données cristallographiques des différentes phases [34], [42].

Phase Composition Symbole de Groupe d’espace
%m Zn Pearson
a (Cu) (438,95 cF4 Fm3m
g 36,8 4 56,5 cl? Lm3m
p' 45,5 a4 50,7 cP2 Pm3m
¥ 57,74170,6 cli2 L43m
3 73,02476,5 hP3 Pé6
£ 78,5 4 88,3 hP2 P6smmc
1 (Zn) 97,25 2 100 hP2 P63s/mmc
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1.2.2 Les alliages Al-Cu-Zn

Le systeme ternaire Al-Cu-Zn comprend plusieurs alliages technologiquement
intéressants et prometteurs. Les alliages qui découlent de ce systeme exhibent un tas de
propriétés désirables tout comme leur super élasticité et leurs effets de mémoire de forme [49].

Les propriétés physiques de ces matériaux sont liées a la transformation martensitique
thermoélastique réversible ce qui leur ouvre un champ d’utilisation large et varié surtout qu’ils

sont des alliages tres économiques par rapport aux ceux a base de Nickel-Titan [49].

Ces alliages sont, d’un autre point de vue, des alliages a durcissement structural trés important.
L’évolution de leur microstructure, partant des zones GP au composés stables, donne
d’excellentes propriétés mécaniques en gardant une faible masse volumique et un codt de

production réduit [50].

Le grand intérét accordé a 1’étude de ces alliages est, par conséquent, en augmentation et une
appréciable quantité de recherches, récentes, est faite pour la détermination de 1’évolution de

leurs propriétés.

Le passage d’un coté riche, en un de ces éléments, a un autre est assumé comme étant I’un des
parameétres qui influe largement, voire méme modifie radicalement, les caractéristiques finales
obtenues. Vu la faible proportion du Zn dans notre cas, les alliages ternaires étudiés peuvent
toujours étre considérés comme des alliages Al-Cu ou le Zn joue le role d’un additif pour

I’amélioration de certaines caractéristiques.

1.2.2.1 Diagramme d’équilibre des alliages Al-Cu-Zn

L’étude de ce diagramme ternaire acquiert, de jour en jour, plus d’intentions par les
chercheurs et les métallurgistes. Le but ultime, pour eux, est de mieux comprendre les
interactions internes et les roles joués par chaque ¢lément dans la matrice d’un autre tout en
établissant des diagrammes plus précis. Chose qui, si atteinte, va permettre le développement

de nouveaux matériaux de propriétés extrémes.

Les figures qui suivent représentent des sections isothermes a des tempeératures différentes du
systeme ternaire Al-Cu-Zn. Il est toutefois malcommode d’exposer toutes les sections établies
en littérature, de ce fait, un choix de certaines, assumées comme importantes a exposer, est fait
pour donner une idée générale sur ce systéme. Le tableau 1-10 regroupe les phases d’équilibre

présentes sur le diagramme ainsi que leurs données cristallographiques.
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2 I 2 ® o &

Atomic Percent Zinc

Figure 1-15 : projection du liquidus du systeme Al-Cu-Zn
A : expérimental [51] B : calculé [52].
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(a) Al ®) Al
400 °C % homogeneous 550 °C

o two-phase alloys
a three-phase alloys

* homogeneous
o two-phase alloys
A three-phase alloys

iquid
Cu 3 04 B 06 o8 Zn Cu 02 0.4 0.6 0.8 Zn
(d)
c
5 Al Al "
% homogeneous
700 °C ’SP\ZQS §?§§H3ys 820 °C o two-phase alloys

Liquid

Cu 0.'2 0.4 0.6 0.8 Zn Cu 0.2 0.4 0.6 0.8 Zn

x(Zn) . X(Zn)

Figure 1-16 : Coupes isothermes du diagramme de phase expérimental Al-Cu-Zn [48].

Al

300°C 100

[7] (2004Gho)

_(Aly+(Al)"
(Al)"

at.% Zn

Figure 1-17 : Coupes isothermes du diagramme expérimental Al-Cu-Zn a 300°C [51], [53].
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$ $
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Figure 1-18 : Coupes isothermes a 20°C du diagramme expérimental Al-Cu-Zn [34], [52].

Tableau 1-10 : Les phases stables dans le diagramme Al-Cu-Zn [48], [51].

Phase Formule Symbole de Rang de
Pearson température (°C)
o (Al) Al cF4 = 660,35
a (Cu) Cu ckd < 1083
o (Zn) Zn hPZ2 = 4195
0 Al:Cu tl12 < 3905
M Cupos Alpog oP16/0CI10 573.9-624 .5
n' Alpag Cuos mCZ20 < 3745
C = AloCuy Imm?2 373597
¢ Al:Cuy Fmm?2 300-360.5
£ AlCu - 950846
g AlCu hP4 846-568.5
0 AlsCus hR32 < 680
v CuZn cli? 991-779.6
' - cP532 < 8735
p - cl? 1052-566.7
o' - . a = 360
B' - cP2 < 468
01 CuZns hP3 T00-560
£1 CuZns hP2 < 598
e CusZnZAls cP2 740
T - - 550*
Tr - hR9 = 440
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1.2.2.2 Microstructure des alliages Al-Cu

Figure 1-19 : d’un alliage 63,8%at Al- 18%at Cu- 18,2%at Zn obtenue par électrons
rétrodiffusés (BSE). La microstructure montre 1’existence de deux phases : a(Al) et 0 [48].

Figure 1-20 : alliage 16,4%at Al- 40,3%at Cu- 43,3%at Zn obtenue par (BSE).

La microstructure est formée par o1 et y [48].
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200 pm

Figure 1-21 : alliage 27,5%at Al- 47,1%at Cu- 25,4%at Zn obtenue par (BSE).

La microstructure est formée par Tc et €1 [48].

Figure 1-22 : alliage 33,8%at Al- 59,3%at Cu- 6,9%at Zn obtenue par (BSE).

La microstructure est formée par y’ et € [48].
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1.3 Notions de solidification

Les propriétés d’un matériau dépendent dans une large mesure des différentes
transformations que celui-ci a, antérieurement, subi car une modification de la microstructure
accompagne généralement ces transformations. La description des propriétés que manifeste un
matériau n’est donc possible que si on connait les conditions dans lesquelles la solidification,

et les transformations produites au cours du refroidissement, ont eu lieu [54].

Dans ce qui suit, nous accorderons une description simple de quelques notions utiles pour la

bonne compréhension du reste.

1.3.1 Définitions

1.3.1.1 Une phase

Une phase est définie comme étant une région, ou un ensemble de régions, d’un
matériau, caractérisée par une structure et un arrangement atomique identique [5]. Autrement,

une phase est une partie du matériau physiquement et chimiquement homogeéne.

1.3.1.2 Solutions solides

On désigne par solution solide I’addition des éléments étrangers ‘B, C, D...” & un
élément, majoritaire, ‘A’ qui conduit a I’apparition d’une seule phase ayant la méme structure
que celle de 1’élément de base ‘A’. Dans un cas pareil, I’élément ‘A’ joue le role du solvant
tandis que les éléments d’alliage jouent le role des solutés et occupent des sites dans sa structure

sans la modifier.

Dans la plupart des cas, sous conditions d’équilibre, le métal ‘A’ ne peut dissoudre qu’une
certaine quantité limitée des éléments d’addition. Au-dessus de cette quantité, une apparition
d’une seconde phase ou une modification de la structure est observée. L’étendue de la solution
solide est gouvernée par les lois empiriques de Hume-Rothery et la valeur de cette concentration
limite, aussi appelée miscibilité ou solubilité maximale Cg, pour un systeme donné est fonction

de la température.

Les atomes des solutés, suivant leur taille, se logent dans le réseau du solvant en le substituant
sur les nceuds ou en occupant les vides entre ses atomes. La solution solide dans le premier cas

est dite de substitution tandis que dans le deuxieme elle est dite d’insertion (ou interstitielle).
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1.3.1.3 Grains

Les métaux cristallins utilisés sont pratiquement toujours utilisés a 1’état polycristallin.
Ils sont généralement constitués d’un ensemble de petits monocristaux juxtaposés et orientés

differemment, appelés grains, le tout formant un milieu continu.

La taille des grains differe selon le mode d’élaboration et des traitements appliqués [5], [54].

1.3.1.4 Joints de grains

Les joints de grains sont les surfaces d’accolement des grains adjacents qui assurent leur
cohésion, ils sont classés comme étant des défauts bidimensionnels contribuant au durcissement
des matériaux. Les joints de grains sont considérés comme des zones de transitions raccordant

deux cristaux d’orientation différente [5], [54].
1.3.2 Solidification des alliages métalliques

Le passage de I’état liquide a I’état solide dans les alliages métalliques affecte
significativement les propriétés obtenues a basse température. Si la diffusion intervient lors de

la transition, la solidification est dite par germination et croissance [7].

1.3.2.1 Germination

Lors d’un refroidissement, quand la température du systéme devient inférieure a la
température de fusion, il y a apparition d’un certain nombre de germes solides dans le liquide
en surfusion. Dans le liquide, les atomes sont en mouvement continue, il y a toujours une
probabilit¢ qu’un certain nombre d’atomes se regroupent momentanément sous la forme

d’amas, de rayon r, ayant la structure du solide [5], [55].

Pour trouver la stabilité, le germe formé doit franchir une barriére énergétique qui correspond
a une taille critique, r*, des amas formés. Un germe de rayon r < r* aura tendance a se dissoudre

dans le liquide, alors qu’un germe de rayon r > r” rentrera dans 1’étape de croissance [5], [54].

La germination qui se fait au sein du liquide est dite homogene, cependant, son apparition est
rare. En pratique la germination se fait généralement sur des particules d’impureté ou sur les
parois du moule car ces derniers réduisent la barriere énergétique requise, dans ce cas, la

germination est dite hétérogeéne [54], [55].
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1.3.2.2 Croissance

Une fois les germes stables naissent, ils croissent par diffusion et leurs rayons
augmentent. La solidification finit lorsque les derniéres traces du liquide disparaissent, ce qui

correspond a la température du solidus, et les germes formés donnent naissance aux grains.

En effet, une solidification donnant un alliage a phases completement homogénes n’est jamais
possible car cela nécessite une redistribution continue des solutés entre le solide et le liquide,
ce qui exige un temps tres long a cause de la faible diffusion des solutés dans le solide. Il y a

donc apparition d’une différence de concentration dans la piece a la fin de la solidification [5].

L’hétérogénéité, appelée ségrégation, qui apparait a pour origine le rejet des solutés en avant
par le front de solidification. Le centre de la piéce, solidifié en dernier, est donc plus riche en

solutés ainsi que pour un méme grain ou son bord est plus riche que son centre [5], [54].
1.3.3 Morphologie de structures solidifiees

L’observation optique d’une piece solidifiée peut mettre en évidence 1’existence de trois
zones distinctes (figure 1-23) dont la formation, de 1’une ou des trois, dépend des conditions de

solidification [5].

1.3.3.1 Zone de peau

Suite au contact du métal liquide avec le moule, dont la température est inférieure a
celle du liquidus, il est brusquement refroidi et la germination devient plus facile. Un nombre

élevé de cristaux, orientés au hasard, se forme sur une courte distance [5], [54].

1.3.3.2 Zone basaltique

La zone basaltique résulte de la croissance préférentielle des grains ayant des axes
paralléles au flux de chaleur. Cette croissance est rapide et conduit a 1’apparition de grains avec

une orientation, a peu pres, la méme [5], [54].

1.3.3.3 Zone centrale

Autrement appelée zone équiaxe. La germination hétérogéne, au sein du liquide restant,
limite 1’évolution de la zone basaltique et donne naissance a un nombre de cristaux d’orientation

quelcongue. Cette zone n’existe pratiquement pas dans les métaux purs [5], [54].
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1.3.3.4 Microstructures dendritiques

La croissance dendritique se produit quand il existe une surfusion en avant du front de
solidification. Le rejet des solutés en avant du front et la température du liquide en surfusion
créent une instabilité de 1’interface solide-liquide. Celle-ci ne peut plus rester réguliere. Si une
légere protubérance apparait 1’interface se trouvera dans un liquide en surfusion. Ainsi sa
croissance progressera rapidement par rapport a celle de I’ensemble du front donnant naissance
a une dendrite, de forme arborescente [5], [54]. La croissance est plus rapide suivant I’axe
principal de la dendrite, dans une structure cubique a face centrée comme I’aluminium la
direction de croissance est <001> [7], [54].

La formation des branches primaires de la dendrite est suivie par un développement de
ramifications. Aprés un certain temps, les ramifications se rejoignent et la croissance s’arréte

lorsque le liquide est épuisé [5], [56].

moule
centre du lingot

Figure 1-23 : schéma des diverses zones de solidification :

1). Zone de peau, 2). Zone basaltique, 3). Zone centrale [5].

{

Figure 1-24 : schéma illustrant la croissance dendritique [55].
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1.3.4 Durcissement structural des alliages

Les propriétés mécaniques d’un matériau sont intimement liées a sa microstructure et
en particulier la dureté qui est d’autant plus importante que le mouvement des dislocations, sous
I’effet d’une contrainte, est mis en difficulté. Durcir un matériau consiste donc a créer des

obstacles forts qui freinent, empéchent ou bloquent le mouvement des dislocations.

Le durcissement structural est un phénomeéne au cours duquel la microstructure de certains
alliages évolue dans le temps et en fonction de la température du maintien, aprés trempe d’un
état de mise en solution, par une précipitation de phases stables ou métastables [43], [57]. Au
cours de cette précipitation séquentielle, il y a modification des propriétés mécaniques du
matériau [5], [43]. Ce phénomene a été observé pour la premiére fois au début du 20°™ par
Wilm sur des alliages Al-Cu [43], [44], [57].

La dureté d’un alliage traitable thermiquement dépend ainsi de la capacité des précipités formés

a s’opposer au mouvement des dislocations lors de la déformation [2].

1.3.4.1 Etapes du traitement thermique

Le durcissement structural n’est possible que si les éléments d’alliages présentent une
solubilité a 1’état solide, dans I’aluminium, qui doit étre partielle et qui décroit avec la
décroissance de la température [2], [8], [43], [44], [58], [59].

Le traitement qui permet ce durcissement comporte essentiellement trois étapes : mise en

solution solide, trempe et vieillissement ou maturation [59] :

1.3.4.1.1 Mise en solution

Elle consiste a porter et a maintenir ’alliage a une température supérieure a la
température du solvus, mais toujours inférieure a la température du début de la fusion. Le temps
de maintien doit étre suffisant pour assurer une dissolution complete des éléments d’addition et

obtenir une solution solide homogéne [5], [43], [58].

1.3.4.1.2 Trempe
Elle consiste a refroidir le matériau assez rapidement a partir de la température de mise
en solution. Cette étape a pour but de figer temporairement la structure obtenue a haute

température [59].
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Les phases d’équilibre n’auront pas le temps de se former et la microstructure de 1’alliage, dans
I’instant apres trempe, est une solution solide, métastable, sursaturée en lacunes et en atomes

de solutés [43], [57], [58], [59].

1.3.4.1.3 Vieillissement

Durant cette étape le matériau trempé est maintenu a une température modérée pour
réaliser un retour partiel a 1’état d’équilibre et obtenir les propriétés mécaniques visées. La
solution solide obtenue, étant dans un état métastable, a toujours tendance a évoluer vers un état
d’équilibre en rejetant sous forme d’amas ou de précipités les ¢éléments de solutés en

sursaturation [5], [43], [58].

Le retour vers 1’équilibre par précipitation est relativement lent a la température ambiante et
d’autant plus rapide que la température est élevée [5], [58]. Un chauffage du matériau a des
températures modeérées favorise la diffusion des atomes des solutés et accélére la précipitation,
et donc le retour vers 1’équilibre, et est appelé vieillissement artificiel [43], [59]. Pour certains
systemes le vieillissement peut se produire a la température ambiante, dans ce cas, on le désigne

par vieillissement naturel ou maturation [60].

L’évolution des propriétés mécaniques, et en particulier la dureté, durant le traitement de

durcissement structural est discutée dans une section suivante du chapitre.

1.3.4.2 Séquences de preécipitation et zones GP

La microstructure, obtenue aprés mise en solution et trempe, de certains alliages
d’aluminium a montré 1’aptitude d’évoluer dans le temps méme a température ordinaire par une
précipitation de phases plus ou moins stables. Il a fallu donc sonder de pres le processus de
cette évolution car les conditions thermodynamiques a basse température ne sont pas favorables

pour une germination d’une phase nouvelle [43], [61].

Ce phénomeéne a conduit les chercheurs a admettre qu’une pré-précipitation se produit avant la
précipitation, proprement dite, des phases plus stables [54]. L’existence de ces zones de pré-
précipitation a été mise en évidence pour la premicre fois par Guinier et Preston d’ou leur

appellation zones Guinier-Preston ou simplement zone GP [44], [54].
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1.3.4.2.1 Zones de Guinier-Preston

Les zones GP (ZGP) sont le résultat des premiers stades de décomposition de la solution
solide instable [57]. Apreés trempe, les atomes des solutés se rassemblent en certains plans de
la matrice en substituant les atomes d’aluminium [61]. Il en résulte une formation de domaines

enrichis en atomes des solutés cohérents avec la matrice [8], [54].

Au début du vieillissement, la formations des zones GP est trés rapide, ensuite elle décroit
considérablement avec le temps. Cela n’est possible que si les atomes ont, non seulement
tendance a s’associer, mais aussi une grande mobilité a 1’état solide [61]. Cette grande mobiliteé,
hors ordinaire, est expliquée par le grand nombre de lacunes retenues de 1’état de mise en
solution par la trempe [54], [61], [62]. Les lacunes s’éliminent rapidement et par conséquent la
mobilité des atomes diminue ce qui explique le décroissement de la cinétique du vieillissement

avec le temps [61].

Les ZGP formeées peuvent prendre une variété de morphologies autres que les zones planes
souvent observées dans les alliages Al-Cu. On peut aussi rencontrer les zones sphériques

(Al-Ag), les zones en forme d’ellipsoide aplatie (Al-Zn) ou les zones en forme d’aiguille

(Al-Mg-Si) [35], [61], [63].

Reste a noter que, malgré des distorsions importantes au niveau de 1’interface matrice-zone GP,
le réseau cristallin a I’intérieur des zones est le méme que celui de la matrice. D’autre part,
I’énergie interfaciale des zones est trés faible. Il en résulte que les zones GP ne forment pas une
phase distincte de la matrice[61] en dépit de la différence chimique appréciable entre les deux,

méme si elles sont souvent discutées cote a cote des précipités formés.

1.3.4.2.2 Précipitations de phases de transition

11 est clair que la formation des zones GP diminue I’énergie libre du systeme, néanmoins, le
systéme est toujours métastable et ne trouvera sa stabilité que par la précipitation des phases

d’équilibre prévues par les diagrammes des phases [5], [61].

Le rayon des zones GP croit par diffusion des atomes de solutés. Celles-ci sont remplacees
séquentiellement par des précipités, de plus en plus stables, qui en grossissant durant le

vieillissement perdent progressivement leur cohérence avec la matrice [54], [61], [62].
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1.3.4.2.3 Précipitation des composés stables
Si le vieillissement est poussé ou prolongé, la matrice est de plus en plus appauvrie en
soluté et des précipités grossiers stables apparaissent, aprés passage par les formes transitoires.

Les précipités finaux sont gros, distants et incohérents avec la matrice [5], [57], [58], [62].

1.3.4.3 Evolution des propriétés mécaniques

Durant un traitement de vieillissement, le durcissement est di essentiellement aux
précipités formés. La dureté du matériau se voit croissante, passant par un maximum et puis

décroissante (Figure 1-25) [5], [54], [57]. Les trois stades de cette évolution sont comme suit :
1.3.4.3.1 Augmentation de la dureté

Apres trempe est jusqu’a une certaine durée, la dureté du matériau augmente. Cette
augmentation correspond aux premiers stades de formation et d’évolution des zones GP qui

ensuite donnent naissance a des précipités fins et cohérents avec la matrice.
1.3.4.3.2 Un maximum de dureté

Les précipités métastables formeés grossissent tout en gardant leur cohérence avec la

matrice. Un pic de durcissement est observé pour une taille critique.

1.3.4.3.3 Décroissance de la dureté
Pour des durées de vieillissement prolongées, un progressif retour a 1’équilibre se

manifeste par 1’apparition de précipités gros, plus stables, distants et incohérents.

Par la théorie des dislocations, on peut expliquer cette courbe par les deux principaux

mécanismes qui dominent la déformation plastique.

Dans le premier stade, zones GP et les précipités fins et cohérents, c’est le mécanisme de
cisaillement (Figure 1-26) qui domine la déformation plastique qui continue en cisaillant les
précipités. La contrainte nécessaire pour que les dislocations franchissent (cisaillent) ces
obstacles est proportionnelle a la racine carré des rayons des précipités ce qui explique le
durcissement observé [5], [43], [54].

Dans le deuxiéme stade, les précipités deviennent gros, distants et incohérents. La dislocation
ne peut plus les cisailler et ¢’est le mécanisme de contournement d’Orowan (Figure 1-26) qui
devient plus favorable et par conséquent domine la déformation. La dislocation continue son

chemin en contournant le précipité et en laissant une boucle autour de lui.
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La contrainte de franchissement nécessaire, dans le cas du mécanisme de contournement, est
inversement proportionnelle aux rayons des précipités, ce qui explique I’abaissement de la

dureté du matériau au cours du traitement [5], [43], [54].

Finalement, il est important de rappeler qu’a 1’état brut aprés trempe, les propriétés mécaniques
du matériau sont médiocres. Etant malléable, ’alliage peut étre facilement mis en forme par
laminage, emboutissage, etc. Il suffit ensuite de lui appliquer un traitement thermique adéquat

pour lui conférer une résistance satisfaisante [5], [54].

\
140
g «""%, 45 % Cu
S 120- e 8
o
% 100- - ~ ““‘,4""':7,,.'..- --.,__f.O
= - N .
= ... 3,0
80' '-.\
2,0
g x“f
40
0,1 1 10 100

Durée de revenu .

revenu a 130 °C

zone GP

— —— phase 8"
-~ phase '

Figure 1-25 : exemple d'évolution de la dureté au cours d’un traitement de vieillissement pour

un systeme d’alliage Al-Cu pour des différentes teneurs (massiques) en cuivre [43].
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Chapitre 11- Matériaux et Techniques

Expérimentales

Ce chapitre est consacré a la présentation des matériaux étudiés, le mode d’élaboration
utilisé et a la description des différentes techniques de caractérisation employés pour

I’investigation de leur microstructure.

Nous présenterons la composition des alliages et le procédé de leur élaboration dans la premiére
partie du chapitre. Dans la deuxiéme, une breve description est accordée aux principes de
fonctionnement et aux caractéristiques techniques des différents équipements utilisés pour la

caractérisation.

1.1 Matériaux étudiés et élaboration

11.1.1 Composition chimique des alliages étudiés

La composition chimique des quatre alliages étudiés est représentée dans le Tableau
[1-1 en pourcentages massique et atomique allant du plus riche en aluminium au plus riche en
cuivre. Le tableau Il-2 représente, en outre, les masses calculées, d’aprés la composition
chimique visées, et les masses des poudres pesées experimentalement lors de la préparation des

échantillons pour 1’¢élaboration. La fraction atomique du Zn additionné est identique pour les

quatre échantillons élaborés.

L'aluminium utilisé est sous forme de paillettes fines de pureté de 99.0% et de masse

moléculaire de Mai = 2,71 g/mol.

Le cuivre et le zinc utilisés sont sous forme de poudres fines de puretés et masses moléculaires

respectives :
Cu : 99,8% de pureté et de masse moléculaire Mcy = 63,55 g/mol.

Zn : 99.99% de pureté et de masse moléculaire Mz, = 65,34 g/mol.
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Tableau I1-1 : Composition chimique et nomenclatures des alliages étudies.

Composition Composition
Alliage en pourcentage massique en pourcentage atomique (% at.)
(% pds.)
A-1 Al-49% Cu-0,033% Zn Al-30% Cu-2% Zn
A-2 Al-60% Cu-0,03% Zn Al-40% Cu-2% Zn
C-3 Al-83,3% Cu-0,0245% Zn Al-70% Cu-2% Zn
C-4 Al-89% Cu-0,023% Zn Al-80% Cu-2% Zn
Tableau 11-2 : masses visées et pesées des constituants.
Alliage Masse visée (g) Masse pesée (9)
Al Cu Zn Al Cu Zn
A-1 3,790848 | 3,938862 | 0,270288 | 3,79650 3,95350 0,28188
A-2 2,954375 | 4,798657 | 0,246967 | 2,97256 4,82330 0,25246
C-3 1,132970 | 6,670845 | 0,196183 | 1,14494 6,68995 0,19856
C-4 0,681618 | 7,134782 | 0,183598 | 0,69640 7,1496 0,18591
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11.1.2 Elaboration des alliages par fusion haute fréquence (HF)

11.1.2.1 Principe du chauffage par induction magnétique

Le chauffage par induction magnétique est une technique qui utilise des variations
cycliques d’un champ magnétique pour induire un champ électrique, dit de Foucault, au sein
du matériau a chauffer. A travers les pertes d’énergie des courants induits, suite aux collisions
successives, (Eddy currents en anglais), il est possible de chauffer, traiter ou fondre les

matériaux conducteurs d’électricité [1].

Pour créer des champs magnétiques forts, 1’utilisation des solénoides prédomine [1]. Le passage
d’un courant électrique alternatif, a travers I’inducteur, engendre un champ magnétique
alternatif proportionnel a I’intensité du courant et au nombre de spires de la bobine [2], [3].
L’expression donnant I’intensité¢ du champ, B, au centre du solénoide, ou I’intensité du champ

est maximale, est donné par :

__ uNI

Eq. 11-1
L

Ou p représente la perméabilité du vide, N le nombre de spires, | ’intensité du courant

¢lectrique parcourant I’inducteur et L la longueur du bobinage [3].

La picce a chauffer, généralement placée a I’intérieur de I’inducteur, est soumise au champ
magnétique créé. Les électrons libres du matériau se mettent par conséquent en mouvement,
d’ou I’apparition des courants de Foucault, et perdent une quantité de leur énergie cinétique
suite aux collisions. Le matériau, par effet Joule, est chauffé et peut étre fondu si cet effet est
suffisamment important [1], [2], [3], [4], [5].

La température de la piéce placée est fonction de plusieurs parametres : I’intensité du champ
applique, la masse de la piece a chauffer, la nuance et les propriétés physiques des éléments

constituants. . .etc.

La distribution des courants de Foucault a travers la piece n’est pas uniforme, et, par
conséquent, le chauffage aussi. Ils s’établissent surtout pres de la surface, engendrant une
température aussi importante de cette derniére par rapport au cceur du matériau, et leur
amplitude diminue exponentiellement avec la profondeur [1]. La partie extérieure du matériau
chauffe, par conséquent en premier lieu, sous 1’effet des collisions tandis que la partie intérieur,

partant du cceur, chauffe essentiellement par conductibilité thermique.
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Les courants tourbillons induits assurent une distribution homogene des solutés dans le liquide,
apreés fusion complete de 1’échantillon, sans avoir besoin d’un maintien prolongé pour
I’atteindre. La coupure brutale du champ magnétique appliqué, et par conséquent la coupure de
la source de chaleur au sein de la piece, donne naissance a un refroidissement quasi-instantané
du matériau. La diminution de la température, de la fusion a la température ambiante ou désiree,
se fait en un temps trés court suivant les propriétés thermiques du matériau fondu. Cette
propriété, spécifique au four a induction, permet 1’obtention facile de microstructures hors
d’équilibre, suite au refroidissement rapide, nous permettant ainsi la possibilité d’exploiter a

I’ambiante des propriétés obtenues seulement aux hautes températures.

Le four a induction (figure 11-1) est essentiellement constitué de deux parties : un générateur
haute fréquence et un inducteur, le plus souvent sous forme de tube en cuivre refroidi a I’eau
[1], [2], [6]. Il présente I’avantage de générer la chaleur au sein de la piéce a traiter, sans contact
matériel, et la capacité de la concentrer dans une zone spécifique. La contamination avec le
milieu gazeux est donc réduite et le rendement énergétique, par rapport au four conventionnel,

devient meilleur. [2].

-b-
Figure 11-1 : a) Four a induction magnétique [6]. b) Sens du courant appliqué et induit [5] :

1 — Générateur.

2 — Inducteur.

3 — Piéces a traiter.

4 — Courant appliqué.

5 — Courant de Foucault induit.
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11.1.2.2 Elaboration des alliages

La masse des échantillons élaborés est de 8 grammes. Les différentes étapes de

I'élaboration sont schématisées de la maniére suivante :

Pesée des s Mélange s Compactage s Fusion
poudres des poudres de la de
Al, Cu, Zn Al, Cu, Zn poudre l'alliage

La premiére étape de 1’élaboration est la pesée des poudres qui été effectuée a 1’aide d'une
balance électronique trés sensible de type (KERN EW/EG-N) avec une précision de 103g. La
deuxieme étape est le mélange manuel, des poudres, qui est suivi d'un compactage a froid sous

une charge moyenne allant de 8 a 10 tonnes.

La matrice, dans laquelle les poudres ont été compactées, est une matrice en acier inoxydable
nettoyée avec de 1’acétone aprés chaque compactage pour éviter toutes sortes de contamination
ou d’écart aux masses Vvisées des poudres. Le produit obtenu est une pastille, destinée a la
fusion. La pastille compactée obtenue a un diamétre de = 20 mm et une hauteur variant

de =4 a 7 mm suivant la masse volumique des constituants (Figure 11-2).

Les alliages étudiés, aprés pesée et compactage, ont été élaborés a 1’aide un four a induction
haute fréquence de type Lin therm 600. Le four est alimenté par un générateur haute fréquence
de 300 KHz et de puissance 6 KW. Les principaux constituants du générateur haute fréquence

sont rassemblés dans la figure 11-3 notant : le générateur, le refroidisseur et I’inducteur.

L'alliage a fondre, sous forme de pastille compactée, est mis dans un creuset réfractaire puis
placé dans l'inducteur. Le courant qui parcourt les spires, refroidies a I'eau pour empécher
I’augmentation de leurs températures, assure la création des courants induits a travers l'alliage,

permettant sa fusion rapide (figure 11-4).

La coupure brutale du générateur donne un refroidissement rapide, a I’air libre, de la
température de fusion a la température ambiante de I’environnement. L’alliage final, qui
acquiert une forme quasi-cylindrique, est couvert d’une couche superficielle d’oxydes, di au

contact avec de ’air, qui sera par la suite décapée (figure 11-5).
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Figure 11-2 : Pastille du mélange des poudres Al, Cu et Zn.
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Four a induction

Systéme de <
refroidissement —

Figure 11-3 : Principaux constituants du générateur haute fréquence (HF).

63



Chapitre 11- Matériaux et Techniques Expérimentales

Figure 11-4 : Dispositif du four a induction, (a) alliage avant fusion,

(b) et (c) alliage en fusion.

Figure 11-5 : Alliages apres solidification.
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1.2 Techniques expérimentales

11.2.1 Préparation métallographique

Une préparation métallographique est géneralement requise pour faciliter la
détermination de la microstructure. La préparation, dans notre cas, comporte les étapes

suivantes :

® Tronconnage : La premiére étape consiste a découper 1’échantillon a 1’aide d’une micro-

trongonneuse automatique de disque diamanté. L’eau est utilisée comme lubrifiant (figure II-

6). Une partie de I’alliage trongonné Al-30% Cu-2% Zn est représentée sur la figure 11-7.

® Enrobage : Pour faciliter la manipulation des petits échantillons, et d’assurer la planéité de

la surface lors du polissage, I’alliage doit étre enrobé dans une résine. Dans notre cas, nous

avons utilisé un enrobage a froid car notre alliage est sensible a la chaleur.

e Polissage : Cette étape, réalisée manuellement, consiste en un polissage mécanique de la

surface (figure 11-8) a I’aide de papiers abrasifs de type SiC (carbure de silicium) de différentes
granulométries (de 400 - 600 a 2000 - 4000 suivant le besoin). La finition a été réalisée par

polissage sur feutre.

e Attaque chimique : Dans le but de révéler la microstructure de 1’alliage, on effectue une

attaque chimique qui implique l'immersion de I’échantillon poli dans un réactif d'attaque
approprié. L’attaque chimique permet la distinction des phases, observables aux grossissements

possibles, par différence de contraste. Le réactif utilisé est composé de :
- Eau distillée (H20) : 100 ml
- Acide chlorhydrique (HCL) : 10 ml
- Chlorure ferrique FeCls : 10g

Les échantillons sont ensuite lavés a I’eau distillée puis séchés, avec du coton et a 1’aide d’une

soufflerie a air chaud, et deviennent préts a I’observation.
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Figure 11-6 : Micro-trongonneuse. Figure 11-7 : Un morceau de

I’alliage ternaire A-1.

Figure 11-8 : Polisseuse.
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11.2.2 Microscopie optique (M.O)

La micrographie optique est une méthode basique pour évaluer la microstructure du
matériau étudié. Elle peut nous renseigner sur les conditions d’élaboration et les traitements
thermiques que le matériau a antérieurement subi [7]. La morphologie, la taille et la distribution

des grains et des précipités formés peuvent étre aussi atteintes [7].

L’observation se fait par réflexion de la lumiére visible, ce qui limite le pouvoir de résolution,
sur des surfaces précédemment préparées. Le pouvoir réfléchissant des différents constituants
de la microstructure, aprés préparation, est différent et permet I’évaluation par différence de
contraste. La microscopie optique doit étre suivie par d’autres techniques de caractérisation plus
performantes pour confirmer la nature des phases observées, déterminer leur propriétés

physico-chimiques et aussi révéler les autres constituants fins non observés.

Le microscope utilisé est de type NIKON ECLYPSE LV 100 W, équipé d’une caméra vidéo de
type Leica (figure 11-9).

Figure 11-9 : Microscope optique de type NIKON ECLYPSE LV 100 WD.
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11.2.3 Microscopie électronique a balayage (MEB)

Le pouvoir de séparation d’un microscope optique, limité par la longueur d’onde de la
lumiére visible, ne permet d’observer que les détails de dimensions supérieures a 0,2 pm.
L'utilisation des particules accélérées avec une longueur d'onde plus courte figure indispensable

pour observer les phases plus fines.

La longueur d’onde, de De Broglie, associée a un électron accéléré, par I’application d’une
différence de potentiel, offre aux microscopes électroniques une résolution, un grossissement

et une profondeur de champ largement supérieurs a ceux d’un microscope optique.

11.2.3.1 Principe

Les microscopes électroniques a balayage sont des outils de caractérisation permettant,
a travers un balayage point par point, d’étudier les caractéristiques de surface des échantillons
[7]. Leur principe résulte de I’interaction d’un faisceau incident d’électrons accélérés avec les

atomes de la cible [7].

L’interaction des électrons incidents avec la matiére a analyser produit un nombre de signaux
utiles pour I’examen de 1’échantillon. La formation des images est obtenue apres collection,
avec des détecteurs appropriés, de rayonnements émis par la cible. Deux modes d’imagerie sont

donc possibles :

- Mode a électrons secondaires : I’image est obtenue a partir des électrons, ionisés, de la
matiére suite a I’interaction inélastique avec les électrons du faisceau incident [7]. Les
électrons secondaires sont émis dans une région superficielle et ont une faible énergie.
L’image obtenue a un effet de volume ce qui permet d’¢tudier la morphologie de la
surface [7].

- Mode a électrons rétrodiffusés : I’image est obtenue a partir des électrons incidents
réémis suite aux collisions élastiques avec les atomes de la cible. Ils sortent des régions
plus profondes avec un volume d’interaction a la forme d’une poire. Le taux d’émission
de ces électrons est une fonction croissante du numéro atomique des atomes, I’image
obtenue a un effet de surface avec un contraste chimique qui caractérise les variations

locales du numéro atomique [7].

L’analyse des RX, caractéristiques de la matiere, et des électrons Auger qui accompagnent la
désexcitation des atomes bombardés par le faisceau permet une caractérisation qualitative et

quantitative des différentes phases [7].
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11.2.3.2 Caracteristiques techniques du MEB

Le microscope électronique a balayage utilisé est de type FEI Quanta 250 (figure 11-11)
équipé d’un spectrometre EDX (Energy Dispersive X-ray Spectrometry). Grace a ces
fonctionnalités innovantes, l'instrument ne nécessite qu'un seul outil pour compléter le travail

effectué par plusieurs systemes.

Le MEB-EDX FEI Quanta 250 peut étre utilisé en trois différents modes de vide : High vacuum
(< 6.10*Pa), Low vacuum (10 & 130 Pa) et le mode ESEM (10-2600 Pa) pour les échantillons

incompatibles avec le vide poussé. Dans notre cas, c’est le premier mode qui a été utilisé.

Faisceau primaire

Y/

de I’échantillon

Electrons
secondaires

Electrons
rétrodiffusés

Rayons X

Figure 11-10 : Poire d’interaction électrons primaires / échantillon.
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Figure 11-11 : Microscope électronique a balayage (MEB) FEI Quanta 250.
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11.2.4 Diffraction des rayons X (DRX)

La diffraction des rayons-X est une technique de caractérisation essentielle qui permet
la determination de la structure cristalline et la mise en évidence de la nature des différentes

phases d’un matériau.

11.2.4.1 Principe

Le phénomene de la diffraction cristalline dépend de la structure du matériau et de la
longueur d’onde de la radiation. Lorsque celle-ci est comparable ou inférieure au paramétre du
réseau, des raies de diffraction, dans des directions différentes de celle du faisceau incident,

apparaissent. L’interaction des photons incidents avec la cible est supposée étre élastique [8].

Les plans paralleles des atomes agissent comme des miroirs ou chacun réfléchit une petite
fraction du rayonnement. Des rayons diffractés sont obtenus si les ondes réfléchies par les plans

interférent de facon additive [8].

La différence de marche entre les rayons réfléchis par deux plans consécutifs, séparés par une
distance interréticulaire d, est 2d sin 6, d’ou 0 est I’angle entre le plan atomique et 1’onde
incidente. Une interférence additive apparait quand la différence de marche est un multiple

entier n de la longueur d’onde A [8].

2dsin6=nA Eqg. 11-2

d : distance interréticulaire entre deux plans atomiques consécutifs.
0 : angle de diffraction.
n : entier positif qui représente I’ordre de la réflexion.

A : longueur d’onde du rayonnement, monochromatique, utilisé.

La diffraction des poudres en réalisant un montage (0 - 20), schématisé sur la figure I11-12,
permet d’obtenir une liste de couple (20, I) d’ou I est I’intensité des rayonnements-X diffractés.
La loi de Bragg (équation 11-2) et I’utilisation d’un rayonnement monochromatique, de longueur
d’onde connue, permettent la détermination de la structure cristalline a partir des relations liant

le paramétre cristallin a la distance interréticulaire.
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11.2.4.2 Mesure et appareillage

Le diffractogramme de 1’alliage a été enregistré a I’aide d’un diffractometre de rayons
X de type Philips PANALYTICAL Empyrean (Figure 11-13) en configuration (6-20) de Brag-
Brentano. Le diffractometre est muni d’une anticathode de cuivre de longueur d’onde Ka; et
Ko respectives : 1.540598 A et 1.544426 A. Les conditions d’acquisition de diffractogramme

sont résumeées dans le tableau 11-3.

Tableau 11-3 : Conditions d’acquisition de diffractogramme des rayons X.

Tension Intensite Plage angulaire Pas angulaire

45 kV 40 mA 20° —»100° 0.013°

Les phases en présence peuvent étre déterminées qualitativement par comparaison des distances
interréticulaires mesurées avec celles stockées dans la base de données J.C.P.D.S (Joint
Committee for Diffraction Standards). Dans notre cas, nous avons utilisé le logiciel de
traitement "High Score Plus", qui, en lui indiquant les éléments ou les renseignements
structuraux déja connus, peut faire une comparaison avec les valeurs théoriques répertoriées

dans sa base de données informatisée pour suggérer les phases les plus susceptibles d’étre

présentes.
Cercla
goniometrique
Echantillan
| Ampli
R T
2 = Enregistreur
[
Fente \
diffracte Detecieur
y Zg
e Pics de diffraction

Figure 11-12 : Schéma d’un diffractométre a compteur.
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Figure 11-13 : Diffractometre de type PANALYTICAL Empyrean.

11.2.5 Calorimétrie différentielle a balayage (DSC)

La calorimétrie différentielle a balayage DSC (differential scanning calorimetry en
anglais) est une technique de caractérisation thermique, qualitative et quantitative,
complémentaire a la diffraction des RX. Elle est utilisée pour I’identification des changements
d’état, de phase ou de structure des matériaux. L'analyse DSC est relativement rapide, peu

coQteuse et ne nécessite que de petites quantités d’échantillons.

11.2.5.1 Principe de fonctionnement de la DSC

L’objectif de la calorimétrie est de mesurer 1’échange de chaleur qui accompagne
certaines transformations physico-chimiques telles que la cristallisation et la fusion.
L’absorption ou I’émission de chaleur provoque une différence de température dans le corps,

par rapport a une référence, qui est utilisée pour mesurer la chaleur échangée [7], [9].

La calorimétrie différentielle a balayage DSC est la méthode d’analyse thermique la plus
utilisée [10]. Elle consiste a mesurer la variation du flux de chaleur de deux matériaux distincts
pendant un cycle thermique contr6lé. L un des deux matériaux est I’échantillon a étudier tandis
que ’autre, qui ne doit pas présenter de transition de phase dans la gamme de température
utilisée, servira de référence [9].
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La mesure de la quantité de chaleur absorbée ou dégagee, pendant un chauffage, un maintien
ou un refroidissement, peut étre réalisée en comparant la température de 1’échantillon a celle de
la référence. L’énergie nécessaire pour maintenir les deux matériaux a la méme température,
quand une réaction a lieu, est une mesure calorimétrique directe de 1’enthalpie de transition [7].
La tracée de la variation du flux en fonction de la température, dans ce cas, montrera des pics
qui correspondent aux transitions de phase. Une absorption d’une quantité de chaleur (pendant
la fusion par exemple) est accompagnée par 1’apparition d’un pic endothermique qui traduit une
augmentation de I’enthalpie du systéme. Dans le cas contraire, I’émission est accompagnée par
un pic exothermique (solidification) qui traduit une diminution de I’enthalpie. L’aire sous le pic

indique I’énergie par unité de masse dissipée lors de cette transition [11].

11.2.5.2 Appareillage et mesure

Nous avons utilisé un calorimeétre de type Setaram LabSYS evo (figure 11-15), avec une
plage de température allant de I’ambiante a 1600 °C. La vitesse de balayage de température
programmable est de 0,01 a 100 ° C / min. L’analyse de DSC a été effectuée sur les alliages
bruts de fusion dans des creusets en alumine (Al203) et sous atmosphére d’argon pour éviter

toute réaction avec l'air dans la chambre.

Les vitesses, de chauffage et de refroidissement, utilisées sont : 5, 10 et 20°C/min pour les
quatre échantillons présentes.

Les deux creusets, le premier contient 1’échantillon et 1’autre qui est vide et qui servira de
référence, sont placés sur des thermocouples qui constituent la partie principale de I’appareil.
Cette téte de mesure est entourée d'une enceinte (figure 11-14) dans laquelle la température peut
varier de facon programmée. Les thermocouples enregistrent les changements de température,
en fonction du temps ou de la température du four, de la référence et de I’échantillon.

L'ensemble du montage est symétrique pour que les deux regoivent la méme quantité de chaleur.

®
®
Four—re

Echantillon _®
®

Figure 11-14 : Schéma d’une téte de mesure d’une DSC.
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Figure 11-15 : Dispositif expérimental utilisé pour les mesures de la DSC.

1. DSC de type Setaram LabSY'S evo. 6. Canne.

2. Refroidisseur. 7. Creuset de référence.

3. Micro-ordinateur. 8. Creuset d'échantillons.
4. Manometre. 9. DSC en position ouverte.

5. Bouteille de gaz.

Température 1 800°C 4
Flux
de chaleur
25°C =
0°C » Temps

Figure 11-16 : Cycle de mesure chauffe-refroidissement.
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Chapitre I11- Résultats et discussion

Ce chapitre est consacré a la présentation des résultats obtenus par la caractérisation des
alliages élaborés. Une discussion des résultats récoltés, chacun individuellement, suit leur
présentation et se termine finalement par une conclusion générale qui donne une vision globale

sur I’ensemble du travail.
I11.1 Microscopie optique (M.O)

Les micrographies optiques, des alliages élaborés, sont présentées sur les figures qui

suivent (Figure 111-1, 2...). Les détails techniques sont, s’il le faut, mentionnés pour chaque cas.
111.1.1 Echantillon numéro°l

Le premier échantillon, désigné par A-1, est un alliage composé majoritairement en Al,
avec une composition Al-30%at Cu-2%at Zn. La microstructure de cet échantillon (présentée
sur les figures I11-1) est formée, pour un premier jugement, d’au moins deux phases distinctes.
La différence de contraste, dans ce cas, confirme la présence d’une certaine matrice, majoritaire,

accompagnée par une précipitation d’au moins un compos¢ intermétallique.

Le front de solidification de cette matrice, ainsi que la morphologie du composé précipité, sont
aussi rares pour une telle composition que la réélaboration de cet alliage est devenue obligatoire,
dans des conditions aussi identiques que possible, pour confirmer la faisabilité de pouvoir
obtenir de telle microstructure. Ci-dessous, trois échantillons, d’élaborations différentes, sont

présentés.

Figure 111-1 : Echantillon A-1 1°¢élaboration. Grossissement x50.
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Figure 111-2 : micrographie optique de I’échantillon A-1 2°™ élaboration.

Grossissement x100.

Figure 111-3 : micrographie optique de I’échantillon A-1 3™ élaboration.

Grossissement x100.

Cette morphologie est non seulement difficile a obtenir mais aussi rare et trés peu observée dans
les alliages Al-Cu. Une étude réalisée a I’université de Cambridge, en 2022 par Kinga Rodak
et al [1], sur des alliages avec des compositions proches, voisines de celle étudiée, a pu montrer
la possible formation de précipités, de type Al.Cu, ayant cette morphologie, de solidification,
via des déformations plastiques séveres.

Des micrographies, avec différents grossissements, révélent plus de détails concernant la
microstructure. On peut facilement remarquer une précipitation d’au moins deux types

d’intermétalliques ayant un contraste différent que la matrice.
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Le premier précipité, a un contraste qui semble gris clair, est sous forme de bulles, de plus en
plus grosses partant de 1’extrémité vers le ceeur du grain. La taille de ces bulles varie de quelques

microns jusqu’a atteindre une valeur maximale d’environ 20pum.

Le second est beaucoup plus sombre, apparait noir, présente une forme irréguliére mais toujours
avec des extrémités droites et qui s’étendent pour former des lignes semblables & des arrétes

d’un polygone avec des angles bien clairs.

Figure 111-4 : micrographie optique de I’échantillon A-1. Grossissement x100.

Ce franc de solidification rare, et les composés intermétalliques qui I’accompagnent, conferent
a notre échantillon, brut de fusion, I’exclusivité de pouvoir produire ce genre de morphologie a
I’issu d’une trempe a 1’air, d’un état liquide, sans soumettre le matériau a des déformations

plastiques pour tordre les grains et leur attribuer cette forme spécifique.

La limitation du pouvoir de séparation, imposée par la nature de la caractérisation utilisée dans
ce cas, limite les informations qu’on peut tirer. Néanmoins, des figures supplémentaires, pour

d’autres grossissements, sont illustrées pour élargir la conception sur cette microstructure.
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Figure 111-5 : micrographie optique de I’échantillon A-1. Grossissement x200 et x500.
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111.1.2 Echantillon numéro°2

Le deuxieme échantillon étudié, désigné par A-2, est aussi un alliage a base d’Al avec
une composition Al-40%at Cu-2%at Zn. A travers les micrographies optiques de cet alliage
(Figure 111-6, 7, 8 ...) on peut estimer d’une maniére générale, par différence de contraste et

morphologie, la présence d’au moins deux phases différentes.

Figure 111-6 : micrographie optique de I’échantillon A-2. Grossissement x100.
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La premiére phase, facilement discernable, a un aspect jaunatre, voire doré, accompagnée d’une
seconde phase avec un aspect gris foncé qui deviendra clair plus tard, a I’aide de grossissement
plus élevés (Figure 111-7), que cette phase, grise, englobe en fait deux types de précipités. Un
avec une morphologie plus ou moins ronde et un autre avec une forme plus allongée, similaire

a des batonnets.

Figure 111-7 : micrographie optique de I’échantillon A-2. Grossissement x200.
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On peut, par conséquent, conclure que, pour une évaluation primitive, la microstructure de cet
alliage est composée de deux phases distinctes. Des caractérisations supplémentaires et plus
performantes sont indispensables pour pouvoir déterminer la nature de ces phases d’un c6té, et
de trancher si le second contraste, gris, constitue en fait une ou deux phases distinctes.
Cependant, des figures supplémentaires (Figure I11-8) sont représentées pour enrichir la

conception sur cette microstructure.

Figure 111-8 : micrographie optique de I’échantillon A-2. Grossissement x1500.
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111.1.3 Echantillon numéro°3

Le troisieme échantillon étudié, désigné par C-3, est un alliage a base de Cu avec une
composition Al-70%at Cu-2%at Zn. A travers les micrographies optiques de cet alliage (Figure
111-9 et 111-10) on peut juger d’une maniére générale, par différence de contraste et morphologie,

la présence d’au moins deux phases différentes.

Figure 111-9 : micrographie optique de 1’échantillon C-3. Grossissement x50.

La microstructure de cet échantillon est constituée d’une matrice, dont la morphologie de
solidification est dendritique, avec une précipitation d’une phase, ou d’un composé

intermétallique, inter-dendritique.

Il est toutefois possible d’observer des taches noires sur les images optiques illustrées. Ces

derniéres sont principalement dues soit :

e Alaprésence des impuretés, dans les poudres de départ, donnant peu de précipités, qui
interagissent différemment avec 1’attaque chimique, et qui peuvent aboutir a de telles
taches sombres.

e A la présence des ports qui résident du compactage des poudres avant la fusion. Ces
derniers sont remplis par le réactif d’attaque, lors de la préparation pour 1I’observation
optique, et les phases autour sont de ce fait plus crameées, autrement dit brilées, par
rapport aux autres phases ce qui leur donne ce contraste sombre.
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Des caracterisations complémentaires et plus performantes sont donc indispensables pour
pouvoir déterminer la nature de ces constituants, voire leurs compositions chimiques et leurs
structures cristallines. Pourtant, on peut toujours conclure que la microstructure de ce matériau
est composée de deux phases distinctes.

Des figures supplémentaires (Figure I11-10 et 11), sont représentées pour clarifier les

morphologies des phases présentes dans cette microstructure.

Figure 111-10 : micrographie optique de 1’échantillon C-3

pour des grossissements différents.
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111.1.4 Echantillon numéro®°4

Le quatrieme échantillon étudié, désigné par C-4, est un alliage & base de Cu avec une
composition Al-80%at Cu-2%at Zn. A travers les micrographies optiques de cet alliage (Figure
111-11, 111-12 et 111-13) on peut juger d’une maniere générale, par différence de contraste et
morphologie, la présence d’au moins deux phases différentes. La premiére phase consiste en
une matrice tandis que la deuxieme est sous forme de composé précipité dans les zones intra-

granulaires.

Figure 111-11 : micrographie optique de I’échantillon C-4. Grossissement x100.

La matrice, qui constitue la phase dominante, doit étre une phase riche en cuivre du moment ou
la fraction de ce dernier est de loin plus appréciable que les deux autres éléments, 1’Al et le Zn.
Cette matrice présente une structure dendritique, avec un espacement moyen entre branches

primaires de I’ordre de 20um.

Le second contraste, qui apparait sombre sur les images illustrées, indique au moins la présence
de précipités. Il est toutefois possible que ce dernier soit 1’aboutissement des ports résiduels

comme discuté précédemment.

Des micrographies a des grossissements plus élevés, représentées sur les figures 111-12 et 11113,

permettent 1’observation de plus prés de ces précipités
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Figure 111-12 : micrographie optique de I’échantillon C-4. Grossissement x200.

Figure 111-13 : micrographie optique de 1’échantillon C-4.
Grossissement x1000 et x1500.
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I11.2 Microscopie électronique a balayage (MEB)

Cette partie du chapitre est dédiée a la présentation et la discussion des résultats obtenus
suite a I’observation, et I’analyse EDX, des surfaces des échantillons étudiés par le microscope
électronique a balayage. Les conditions techniques d’acquisition des clichés sont mentionnées

sur chaque figure.

111.2.1 Echantillon numéro°l

111.2.1.1 Micrographie par MEB

L’observation par microscopie €électronique a balayage a donné une idée plus claire sur
la microstructure unique, précédemment discutée, de cet échantillon. D’un autre coté, les
clichés observés ont mis en évidence, pour A-1 (Figure I11-14 et 111-15), la présence de trois
contrastes différents, de nuances de gris. Cette dégradation de contraste, du plus clair au plus

sombre, reflete la variation locale, du numéro atomique Z, de la concentration de chaque phase.

On doit admettre, en premier lieu, que la matrice est une phase trés riche en aluminium, du
moment ou sa fraction représente atomiquement 68%. Cette matrice apparait en gris, disant
moyen, ce qui impligue que les deux autres contrastes, le plus clair et le plus sombre, indiquent
que ces phases sont, respectivement, riches en élément plus lourds, pour le premier, et plus

Iégers, pour le second, comme est illustré sur la figure 111-16 et I11-17.

e KN A, R S s NPF - < L o Y ,;;;,, = ol
2/16/2023 HV WD mag O | det | HFW 500 pm
9:52:49 AM [25.00 kV|17.4 mm| 150 x |CBS|1.99 mm

Figure 111-14 : Observation par MEB de I’échantillon A-1.
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2/16/2023 HV WD |[mag O] det | HFW T T e —
10:28:56 AM |25.00 kV|19.7 mm| 300x |CBS|995pum|[ |

Figure 111-15 : Observation par MEB de I’échantillon A-1.

En éliminant I’effet que provoque les impuretés car leur fraction est aussi faible qu’il apparait
clairement impossible de pouvoir donner naissance a autant de précipités, et en connaissant le
numéro atomique de chaque élément présent et abondant, on peut conclure que les deux autres

constituant de la microstructure sont respectivement :

e Une phase qui est probablement constituée en aluminium mais impérativement
riche en cuivre ou en zinc, pour celle qui apparait avec un contraste plus clair,
car les atomes de ces deux derniers présentent des numéros atomiques plus
élevés, par rapport a I’Al, parmi les trois ¢léments d’alliage.

e Une phase qui est aussi probablement constituée en aluminium mais, par
conséquent, riche en élément plus léger que ce dernier car elle apparait sous
forme de bulles sombres par rapport a la matrice.

Ces deux conclusions nous incitent a imaginer que la seconde phase, la plus sombre, est une
phase riche en Zn, et/ou en Cu. Chose qui nous met en flagrante contradiction car cette phase,
suite a cet enchainement, doit apparaitre plus claire que la matrice.
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La matrice

n ) -z 4
mag 0| det [ HFW
1200x.CBS 249ym | |

Figure 111-16 : Observation par MEB de I’échantillon A-1.

Zones sombres

Zones clairs

/2023 [ HV WD [mag O det | HFW
10:47:48 AM |25.00 kV|19.3 mm|5000x |CBS|59.7 ym|[ |

Figure 111-17 : Observation par MEB de I’échantillon A-1 montrant les deux types de

précipités présents.
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I1 est, de ce fait, inévitable sur un premier plan d’admettre, avec certitude, qu’un autre ¢lément
(ou plusieurs), qui ne figure pas parmi les éléments d’alliage, présentant un Z plus faible que
I’Al s’est interféré. Cet élément étranger ne peut, en aucun cas, étre un élément résiduel de
I’attaque chimique lors de la préparation de 1’échantillon, étant donné qu’il est clair et net que
ce dernier interagit avec les éléments constituants et a carrement donné naissance a une phase
distincte. Des lors, on doit aussi admettre que cet élément a été déja présent pendant la fusion
et au cours de la solidification du matériau et s’est imposé comme I’un des composants

d’addition et a causé I’apparition de ces bulles.

En poursuivant I’enchainement logique des faits, deux principales questions doivent étre posées
sur ce composant étranger. La premiére concernant son origine et la seconde sur sa nature. Bien
que la nature de cet élément puisse étre, facilement, connue a travers une analyse EDX, ces
deux questions doivent, obligatoirement, étre discutées pour se procurer, par la suite, le pouvoir

de juger et de critiquer les résultats obtenus.

e Concernant son origine :

o Ce constituant ne peut nullement provenir des impuretés présentes, dans les
poudres de départ, car la fraction de la phase formée est appréciable.

o Ce constituant ne peut, en aucune fagon, étre une contamination due au
processus d’élaboration, comprenant le compactage et le creuset dans lequel la
fusion a eu lieu, pour au moins deux raisons : la premiere est qu’une vingtaine
de nuances, différentes, du méme systeme ont été élaboré par le méme
processus, avant et méme aprés avoir ce type de microstructure, et aucune
d’entre elles, excepté cette composition, présente ce type de phase. La seconde
raison, est que nous avons fait exprés de réélaborer cette composition,
exceptionnelle, dans d’autres creusets et sur d’autres substrats, et les résultats
sont, pratiqguement, identique pour toutes les piéces élaboréees en ce qui concerne
la présence de ce type de bulles.

o En éliminant I'effet des impuretés et la possible contamination pendant
I'élaboration, il ne nous reste qu’a supposer que cet élément provient des gaz
contenus dans I'air. On prend en compte donc lI'oxygéne, l'azote et la vapeur
d'eau car le reste des gaz ont une faible concentration et leur réle peut étre
négligé. Ces gaz sont soit entrés en interaction avec le matériau lors de la fusion
et le refroidissement, soit ils ont été emprisonnés dans I'échantillon lors du

compactage.
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En effet, il parait difficile d’éliminer I’une des deux derniéres sources possibles. Néanmoins,
on peut toujours répliquer le fait que pendant la fusion, quand le matériau est soumis au champ
et est donc en chauffage, I’interaction avec les gaz du milieu extérieur est, pratiqguement,

négligeable car cela va provoquer une augmentation de 1’enthalpie du systéme.

Plus loin, une fois le champ appliqué est coupé, le matériau se solidifie rapidement, comme il
est expliqué dans le chapitre 11, en ne laissant le temps qu’a la surface extéricure d’interagir
avec le milieu gazeux qui I’entoure sans autant laisser le temps pour les oxydes formés de

diffuser au cceur du matériau.

Ce phénomene est cohérent avec ce que 1’on observe expérimentalement car apres
solidification, une couche d’oxydes recouvre la piece élaborée tandis qu’en volume, la portion
de ces derniers n’est guére importante. Eliminant par cela I'effet provoqué par les gaz du milieu
extérieur pendant le chauffage, en fusion et apres solidification.

La seconde source, donc possible, provient des gaz emprisonnés dans 1’échantillon suite au
compactage. L’¢limination totale, par l'application d'une contrainte, de ces substances est
quasiment impossible. Cela est parfaitement en accord avec ce qui est observé pendant

I'élaboration par les gaz que la piéce chauffée dégage pendant le chauffage.

o On peut finalement donc conclure que les gaz ont pour principale origine leurs

emprisonnements lors du compactage.
Apres avoir déterminé l'origine de I'élément étranger, nous discutons sa nature.

e Concernant sa nature :

o Vu le contraste que montre ce dernier sur les images capturées par microscopie
électronique, on va prendre en considération tous les éléments qui précédent I’ Al
qui sont : H, He, Li, Be, B, C, N, O, F, Ne, Na, Mg.

o En éliminant tous les éléments non contenus dans I’air. On élimine alors : He,
Li, Be, B, F, Ne, Na et Mg. Et, en combinant avec la conclusion précédente, on
doit exclure les substances, bien qu’elles soient de méme nature, provenant du

milieu extérieur.

Des lors, on peut finalement annoncer que les éléments suspects, concernant la nature de
I’élément étranger, sont 1’hydrogéne H (qui peut donner de telle morphologie par la formation

des hydrures de type Al-Hzs), le carbone C, I’azote N et I’oxygéne O. Ce qui nous permet la
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possibilité de juger et critiquer les résultats obtenus par ’analyse EDX et de trancher, en dernier

ressort, sur la nature de cet élément.

111.2.1.2 Analyse EDX

L’analyse par dispersion d’énergie pour cet échantillon montre que la matrice est
principalement formée par la combinaison des trois éléments d’alliages, soit I’Al, le Cu et le
Zn, comme indique la cartographie illustrée sur la figure 111-18. Ce résultat parait logique et

cohérent avec la discussion qui précéde.

. 100% Unallocated (204794 Pixels)

52% AIK

Figure 111-18 : A : Observation par MEB de 1’échantillon A-1 montrant la zone étudiée.
B : Cartographie de la zone étudiée de A-1 montrant la nature, le taux

et la répartition des éléments présents.

94



Chapitre 111- Résultats et discussions

L’analyse EDX de la deuxiéme phase, montrée sur la figure 111-19 et tableau I11-1, qui apparait
plus claire que la matrice, précédemment discutée, montre, comme il a été prévu, que cette

phase est riche en Al avec la présence additionnelle du Cu et du Zn.

3,06k B
272k N
2,38k
2,04k
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1,36k z
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1,02k
Zn
0,68k ci cu
c
0,34k e B
. P o
0,00 5 17 34 51 68 85 102 119 136 153

Lsec: 20.0 0Cnts 0.000 keV Dét: Octane Pro A

Figure 111-19 : A : Observation par MEB de 1’échantillon A-1.

B : spectre résultant de 1’analyse EDX du point pointé.

Tableau I11-1 : Résultat quantitatif de 1’analyse EDX A-1.

Elément % de masse % atomique Intensité totale Erreur % Kratio Z A F

AIK 79.53 90.32 1198.46 5.75 0.4666 1.0294 0.5698 1.0005

ZnK 14.78 6.93 83.71 6.52 0.1347 0.8690 1.0032 1.0453
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L’analyse de la troisieme phase, qui a fait I’objet d’une longue discussion, montre
qu’évidemment cette phase contient une certaine quantité d’éléments étrangers plus légers. Ces
¢léments sont 1’oxygene et le carbone, chose qui a conféré a cette phase son contraste plus
sombre. (Figure 111-20 et Tableau I11-2).

Néanmoins, par la morphologie, montrée sur la figure 111-5 et 111-14, on peut aussi supposer la
présence de 1’hydrogeéne, sous forme d’hydrures Al-Hs. Des études récentes ont pu provoquer
leur formation, par d’autres techniques pour des systemes différents des notres, et ont montré
que ces derniers présentent des morphologies quasi-cubiques [2], [3], [4]. Cependant, la
détection de ce dernier par une analyse EDX n’est guére facile. D’autres techniques de
caractérisation, telle que la diffraction des rayons-X, sont donc nécessaires pour confirmer, ou

réfuter, sa présence.
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Lsec: 20.0 0 Cnts 0.000 keV Dét: Octane Pro A

Figure 111-20 : A : Observation par MEB de 1’échantillon A-1.
B : spectre résultant de I’analyse EDX du point pointé.
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Tableau 111-2 : Résultat quantitatif de 1’analyse EDX A-1.

Intensité

Elément % de masse % atomique Erreur %  Kratio Z A F
totale
CK 22.59 32.77 36.64 13.63 0.0491 1.0718 0.2029 1.0000
OK 45.93 50.02 25241 9.91 0.1138 1.0305 0.2405 1.0000
AIK 22.99 14.85 444,02 6.64  0.1143 09238 0.5373 1.0013
SiK 0.15 0.10 2.67 96.45 0.0007 0.9451 0.4690 1.0022
CuK 4.75 1.30 45.37 1140 0.0421 0.7752 1.0197 1.1227
ZnK 3.59 0.96 29.17 14.44  0.0310 0.7744 1.0184 1.0942

La seconde raison pour laquelle nous tenons a croire, jusqu’a présent, qu’une certaine quantité
d’hydrogéne a ¢été piégée, dans I’alliage, et a donné naissance aux hydrures Al-Hs, est
I’apparition d’un nouvel élément, totalement inattendu. Comme il se voit clairement, sur les
deux derniers résultats présentés, des pics caractéristiques appartenant au silicium ont été

détectés.

Il est, dans ce cas, insignifiant de rediscuter une seconde fois 1’origine de cet atome car par
analogie avec la discussion précédente, cet élément ne peut, aucunement, dénouer des impuretés
résiduelles, dans les poudres de départs, ou le fruit d’une contamination durant le processus
d’¢élaboration. De plus, cet échantillon a été réélaboré plusieurs fois pour s’assurer que ce
phénomeéne est reproductible et, bel et bien, spécifique a cette composition, a contrario des
autres, ici, étudiées. La figure 111-21, récoltée sur un autre échantillon de méme que A-1,

confirme ce que 1’on a obtenu comme résultats dans ce cas.
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Lsec: 20.0 0Cnts 0.000 keV Dét: Octane Pro A
Figure 111-21 : Spectre résultant de I’analyse EDX A-1.
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On doit donc avouer que le silicium, ici détecté, s’est produit durant 1’¢laboration du materiau.
L’explication qui parvient, dans ce cas, semble étre logique et en cohérence avec 1’ensemble
des résultats, exige la présence des atomes d’hydrogene pendant la fusion de la piece. Ces
atomes H provoquent un enchainement d’interactions quantiques et finissent par donner
naissance a une transmutation d’une certaine quantité d’atomes d’aluminium au silicium. Ce

phénomene, si rare, est bien détaillé sur I’article publié par notre équipe de recherche [5].

Finalement, la confirmation, ou réfutation, de ces propos vont étre ultérieurement mises au clair

par d’autres techniques de caractérisation.

111.2.2 Echantillon numéro°2

111.2.2.1 Micrographie par MEB

La microscopie électronique a balayage a mis en évidence, par différence de contraste,
pour cet échantillon, A-2 (Figure 111-22), I’existence de trois phases distinctes. Chose déja

prédite par la microscopie optique, mais qui s’est faite confirmer par le MEB.

La matrice, dans ce matériau, apparait avec le contraste, gris, le plus foncé. Annongant par cela

que cette derniére est majoritairement composée d’ Aluminium.

En dehors de la matrice, le MEB a finalement témoigné que le second contraste, observé par le
MO, consiste, en effet, en deux phases distinctes. Ces deux derniéres apparaissent avec un
contraste plus clair, affirmant qu’elles comportent une fraction en Cu et en Zn plus importante

que celle contenue dans la matrice.

Il est aussi facile d’observer qu’il existe de petites taches trés sombres, voire noires, sur les
images prises. Ces taches sont, trés probablement, liées a la porosité du matériau. Ces zones
représentent un piege pour les électrons, du faisceau incident. Les électrons incidents, par

conséquent, ne rebondissent pas, sur ces zones, ce qui explique leur contraste noir.

Les ports, par le fait qu’ils soient I’issue de 1I’emprisonnement du gaz, sont souvent entourés
par des souillures, moins sombres, annongant par ce fait la présence d’un élément, voire plus,

de plus faible numéro atomique. Il est, donc, trés probable qu’elles soient des oxydes formés.

La phase la plus brillante, sur les clichés, est celle sous forme de batonnets. Cela manifeste sa
haute teneur en Cu et/ou en Zn. Par ailleurs, un grossissement plus important sur I’autre phase,
sous forme de bulles, donne I’impression qu’elle est un eutectique formé par les deux premiers.

Par contre, une analyse EDX est primordiale pour pouvoir tenir ces propos.
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4/2512022 HV WD |mag O| det | HFW 500 ym ———
2:32:39 PM [20.00 kV[14.5 mm| 200x |CBS|1.49 mm

2/16/2023 [ HV | WD [mag O|det [ HFW
10:58:29 AM |[25.00 kV[20.7 mm| 1200x |CBS|249 ym | |

Figure 111-22 : Observation par MEB de I’échantillon A-2

montrant les trois types de phases présentes.
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111.2.2.2 Analyse EDX

La cartographie du matériau A-2 (Figure 111-23) montre, nettement, que les principaux
¢léments constituants sont ceux d’alliage. Cela signifie que les oxydes, ou les impuretés et les
contaminations en termes plus général, sont aussi peu que les phases formées par ces derniers,
peuvent étre hors de considération. On remarque, clairement, sur ce cliché la présence et la

répartition du troisiéme élément d’addition, Zn, avec un faible taux.

. 100% Unallocated (204798 Pixels)

39% AIK

Figure 111-23 : A : Observation par MEB de 1’échantillon A-2 montrant la zone étudiée.
B : Cartographie de la zone étudiee de A-1 montrant la nature, le taux et la répartition des

éléments presents.
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2,70k
2,40k
2,10k
1,80k
1,50k] Gu
1,20k
0,90k

0,60k

0,30k

Zn

0,00 5 17 34 51 68 8,5 10,2 119 136 153

Lsec: 20.5 48 Cnts 0.310 keV Dét: Octane Pro A

Figure 111-24 : Spectre résultant de I’analyse EDX A-2.

Les pics attribués a I’oxygene et au carbone, et possiblement a d’autres éléments non identifiés
(Figure 111-24), sont d’aussi faible intensité qu’il devient difficile de les discerner. Il est donc
inévitable d’avouer leur présence, cependant, on peut ne pas les prendre en considération quand

il s’agit de parler d’éléments abondants dans le matériau.

Pour une zone d’étude, beaucoup plus réduite (Figure 111-25), ’oxygene et le carbone sont
apercus comme montrent les figures 111-26 et le tableau I11-3. Bien que le taux annoncé sur le
tableau, concernant le carbone par exemple, soit appréciable, 1’erreur qu’accompagne ce
pourcentage est si importante. On estime donc, finalement, que I’existence de ces substances

est certaine mais, leur fraction est négligeable.

Figure 111-25 : Observation par MEB de la zone étudiée pour 1’échantillon A-2.
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1,20k cu
1,08k
0,96k
0,84k di |

Al
0,72k
0,60k
0,48k

Cu
0,36k L
0,24k
o
012k Cu
R e R T e R o R TR

0,004 5 17 34 51 68 85 102 119 136 153

Lsec: 20.0 111 Cnts 0.820 keV Dét: Octane Pro A

Figure 111-26 : Spectre résultant de I’analyse EDX A-2 pour la zone étudiée.

Tableau 111-3 : Résultat quantitatif de 1’analyse EDX A-2.

Elément % de masse % atomique Intensité totale Erreur % Kratio Z A F
CK 11.87 27.93 9.74 20.96 0.0195 1.1847 0.1384 1.0000
OK 9.22 16.29 37.24 13.32  0.0253 1.1431 0.2396 1.0000
AIK 34.30 35.93 324.94 849 0.1302 1.0309 0.3677 1.0015
CuK 44.62 19.85 269.38 3.06 0.3979 0.8748 1.0063 1.0131

Plus loin, le précédent résultat (analyse EDX), et la discussion de la présence de C et O, nous
confirme que la matrice de ce matériau est principalement constituée d’atomes d’Al et de Cu.

Ajoutons a cela le résultat obtenu par la cartographie, pour finalement dire que :

o La matrice est constituée d’atomes d’Al, Cu, Zn, C et O.

o La faible concentration d’oxygeéne et du carbone nous oblige a retenir,
seulement, comme éléments constituants : Al, Cu, Zn avec la formation de
certains oxydes.

o La faible concentration en Zn, dés le départ, a fait que ce dernier soit, d’un coté,
entiérement dissout dans la matrice et les autres phases et, d’un autre coté, a fait

que sa detection soit difficile.
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Une ultérieure analyse EDX, Figure I11-27 et tableau Il11-4, vient confirmer I’un des propos
antérieurement tenu au sujet des ports et des oxydes qui se forment autour. L’analyse EDX dans
ce cas vient affirmer 1’observation et valide la formation de ces derniers autour des sites

d’emprisonnement des gaz.

A

1,62k B
1,44k |
1,26k
1,08k
0,90k
0,72k
0,54k W
Cu
0,36k u cu
018k ‘ o
000k 5 17 34 51 68 5 02 19 13 153
Lsec: 20.0 34 Cnts 0.820 keV Dét: Octane Pro A
Figure 111-27 : A : Observation par MEB de 1’échantillon A-2.
B : spectre résultant de 1’analyse EDX du point pointé.
Tableau I11-4 : Résultat quantitatif de I’analyse EDX A-2.
Elément 9% de masse % atomique Intensité totale Erreur % Kratio z A F
OK 34.18 52.05 217.89 9.22 0.1278 1.0999 0.3399 1.0000
CuK 22.08 8.46 150.51 (424 01922 0.8346 1.0093 1.0339
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Le dernier point a ajouter concernant cet échantillon (Figure 111-28 et Tableau 111-5) s’applique
a la phase la plus brillante, qui apparait sur les clichés sous forme de batonnets. L’analyse par
dispersion d’énergie de cette derniére confirme qu’elle est majoritairement constituée d’atome
d’Al avec la présence d’une concentration importante en éléments plus lourds, Cu et Zn dans

ce cas, ce qui lui confére sa brillance, ou son contraste plus clair que les autres.

3,24k B

2,88k Cu
2,52k
2,16k
1,80k
1,44K
1,08k

0,72k
Cu

0,36k
Zn Zn

0,005

,0 17 34 51 6,8 85 10,2 119 13,6 153

Lsec: 20.0 52 Cnts 0.310 keV Dét: Octane Pro A
Figure 111-28 : A : Observation par MEB de 1’échantillon A-2.
B : spectre résultant de 1’analyse EDX du point pointé.

Tableau I11-5 : Résultat quantitatif de 1’analyse EDX A-2.

Elément % de masse % atomique Intensité totale Erreur % Kratio Z A F

AIK 41.68 62.74 455.72 9.92 0.0926 1.0893 0.2037 1.0015

ZnK 0.61 0.38 8.11 60.06  0.0056 0.9281 0.9908 1.0138
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111.2.3 Echantillon numéro°3

111.2.3.1 Micrographie par MEB

Les images obtenues par le microscope électronique de la microstructure du matériau
ici étudie, échantillon C-3, manifestent, par différence de contraste, la présence de deux phases,

tout comme prédit le microscope optique.

On peut nettement distinguer, sur le cliché montré sur la figure 111-29, la présence d’une matrice,
dominante, dont le contraste se montre le plus sombre, par rapport a la seconde phase. Cette
obscurité du contraste indique que la matrice comporte beaucoup plus d’atomes légers,
précisément d’Al, que la seconde phase. Par analogie, la phase plus brillante est largement plus

constituée d’atomes plus lourds, autrement dit de Zn et de Cu.

4/25/2022 HV WD mag O | det | HFW — 100 ym ——
2:45:40 PM [20.00 kV[12.9 mm| 600 x |CBS|497 uym
Figure 111-29 : Observation par MEB de 1’échantillon C-3.
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Tout comme les pieces précedentes, celle-ci, étudiée, proclame la présence de phases noires
entourées de taches a contraste moins sombre. Pourtant, cette fois-ci leur fraction est beaucoup
plus réduite comme confirme la figure présentée en dessous (Figure 111-30). On peut, par ce
fait, associer ces phases noiratres aux ports, qui emprisonnent 1’air, et les taches autour a la
formation des oxydes, comme il a deja été discuté et mis au clair dans les deux cas qui

précedent.

Ainsi, la microstructure, de cet échantillon C-3, peut étre considérée comme étant composée
seulement de deux principales phases distinctes. Néanmoins, les oxydes, tres probablement
formés, peuvent manifester leur présence dans d’autres techniques de caractérisation, telles que

la diffraction de rayons-X. Si c’est le cas, leur manifestation sera discutée.

4/25/2022 HV WD |mag O] det | HFW e O —
2:47:18 PM [20.00 kV[13.1 mm| 2 400 x |CBS| 124 ym

Figure 111-30 : Observation par MEB de 1’échantillon C-3 montrant une surface

quasiment évidé de ports.

106



Chapitre I11- Résultats et discussions

111.2.3.2 Analyse EDX

La cartographie du matériau C-3 (Figure 111-31) montre, clairement, que les principaux
¢léments constituants sont ceux d’alliage. Cela confirme que les oxydes, ou les impuretés et les
contaminations en termes plus général, sont aussi peu que les phases formées par ces derniers
peuvent étre hors de considération. On remarque sur ce cliché la présence et la répartition du

troisiéme élément d’addition, Zn, avec un faible taux.

. 100% Unallocated (204791 Pixels)

14% AIK

Figure 111-31 : A : Observation par MEB de 1’échantillon C-3 montrant la zone étudiée.
B : Cartographie de la zone étudiée de C-3 montrant la nature, le taux et la répartition des

éléments présents.
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4,70k
4,23k |
3,76k
3,29
2,82k
2,35k du

1,88k I

q
1,41k & ¥
0,94k Al
Zn Al Cu
0,47k
' l Zn Zn

0,00k 17 34 5.1 68 85 10,2 119 136 153

Lsec: 20.5 46 Cnts 0.310 keV Dét: Octane Pro A

Figure 111-32 : spectre résultant de I’analyse EDX C-3.

Tableau 111-6 : Résultat quantitatif de ’analyse EDX C-3.

Elément % de masse % atomique  Intensité totale Erreur % Kratio Z A F

AIK 28.78 48.78 211.10 11.32  0.0455 1.1114 0.1419 1.0018
CuK 69.79 50.23 1165.80 1.95 0.6675 0.9494 1.0011 1.0062
ZnK 1.42 0.99 20.50 30.09 0.0134 0.9498 0.9842 1.0092

Le spectre résultant de la cartographie (Figure 111-32 et Tableau 111-6) confirme que les autres
éléments, mis a part I’Al le Cu et le Zn, peuvent étre négligés car leur concentration est peu
appréciable qu’il devient méme difficile de déterminer leur nature avec certitude. Quoiqu’a
partir de la différence de contraste, on peut s’assurer qu’ils sont des ¢€léments du a
I’emprisonnement des gaz et, par conséquent, s’agissent d’oxygene et du carbone. Malgreé cela,

I’usage de techniques plus précises sera plus convenable pour trancher sur leur nature.

Une deuxieme analyse EDX, de cet echantillon C-3, confirme que les deux phases qui se
forment sont, en effet, le fruit d’une combinaison entre les trois éléments d’alliage. Comme le
montrent la figure et le tableau ci-dessous (Figure 111-33 et Tableau I11-7) les éléments détectés

sont seulement I’Al, le Cu et le Zn.

Suite & la précédente analyse, on peut conclure que la microstructure de 1’échantillon C-3 est
constituée de deux phases distinctes. Les deux phases sont nées par la combinaison des trois
¢léments d’alliages, mais leur concentration est différente dans chacune. Ce qui leur confere un

contraste différent lors de 1’observation par le MEB.
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Zn

0,004 5 17 34 51 68 85 102 119 136 153

Lsec: 20.0 47 Cnts 0.310 keV Dét: Octane Pro A

Figure 111-33 : A : Observation par MEB de 1’échantillon C-3.
B : spectre résultant de I’analyse EDX du point pointe.

Tableau I11-7 : Résultat quantitatif de ’analyse EDX C-3.

Elément % de masse % atomique Intensité totale Erreur % Kratio Z A F
AIK 26.49 45.92 186.17 1148  0.0408 1.1154 0.1378 1.0018
ZnK 0.90 0.64 12.83 61.43  0.0085 0.9537 0.9833 1.0086
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111.2.4 Echantillon numéro®°4

111.2.4.1 Micrographie par MEB

Les images obtenues par MEB de la microstructure du matériau ici etudié, C-4,
montrent, par différence de contraste, la présence de deux phases, tout comme est prédit par les

micrographies optiques.

On peut distinguer, sur le cliché montré sur la figure 111-34, la présence d’une matrice, dont la
fraction volumique est dominante, qui apparait avec un contraste clair, par rapport a la seconde
phase. Cette brillance du contraste indique que la matrice comporte beaucoup plus d’atomes
lourds que la seconde phase. Par analogie, la phase plus sombre est largement plus constituée

d’atomes plus 1égers, autrement dit d’Al.

41252022 HV WD |mag O| det | HFW 1O e —
2:51:51 PM [20.00 kV[15.2 mm| 200x |CBS|1.49 mm

Figure 111-34 : Observation par MEB de I’échantillon C-4.
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4/25/2022 HY WD |mag O| det | HFW — 100 pm ———
2:53:02 PM [20.00 kV[14.9 mm| 800 x |CBS|373 ym

4/25/2022 [ HV [ WD [mag O] det [ HFW
2:54:01 PM [20.00 kV[14.7 mm| 1 600 x |CBS| 186 um
Figure 111-35 : Observation par MEB de I’échantillon C-4.
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Tout comme les pieces précédentes, celle-ci étudiée exhibe la présence de phases noires
entourées de taches a contraste moins sombre. Pourtant, cette fois-ci leur fraction volumique
est largement plus réduite comme le confirment les figures présentées en dessus (Figure 111-35).
On peut donc conclure, par analogie avec les résultats des échantillons précédents que la
fraction des ports, résiduels du compactage, est d’autant plus faible qu’on bascule du c6té riche

en Al vers celui riche en Cu.

En outre, on peut, par ce fait, associer ces phases noiratres aux ports, qui emprisonnent I’air, et
les taches autour a la formation des oxydes, comme il a déja été discuté et mis au clair dans les

cas qui précédent.

Ainsi, la microstructure, de cet échantillon C-4, peut étre considérée comme étant composée
seulement de deux principales phases distinctes. Néanmoins les oxydes, trés probablement
formés, peuvent manifester leur présence dans d’autres techniques de caractérisation, telles que

la diffraction de rayons-X. Si ¢’est le cas, leur manifestation sera discutée.

Par ailleurs, La phase plus sombre (Figure 111-36), préalablement considérée comme des
précipités intergranulaires, par les micrographies optiques, est maintenant plus claire et se voit
comme étant une précipitation d’un eutectique. Une analyse EDX, accompagnée par d’autres
techniques de caractérisations, sont donc primordiales pour pouvoir déterminer, avec certitude,

sa nature chimique et structurale.

4/25/2022 | HV WD [mag O det [ HFW
2:56:50 PM|20.00 kV|14.8 mm|6000x |CBS|49.7um| ]

Figure 111-36 : Observation par MEB de 1’échantillon C-4.
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111.2.4.2 Analyse EDX

La cartographie du matériau C-4 (Figure 111-37) montre, clairement, que les principaux
¢léments constituants sont ceux d’alliage. Cela confirme que les oxydes, ou les impuretés et les
contaminations en termes plus général, sont aussi peu que les phases formées par ces derniers
peuvent étre hors de considération. On remarque sur ce cliché la présence et la répartition du

troisiéme élément d’addition, Zn, avec un faible taux.

o G s e 7 ¢ LR § P
;;( P \l‘( Yo\ % 7 \?x/ g /,/;‘ ’/( 4:\/(\, ~ f
, 3 y N N
Y /4 , : ,{ i /\, T X K (A )"\\\:J . 100% Unallocated (204790 Pixels)
7 7 DAY

8% AIK

Figure 111-37 : A : Observation par MEB de I’échantillon C-4 montrant la zone étudiée.
B : Cartographie de la zone étudiée de C-4 montrant la nature, le taux et la répartition des

éléments présents.
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4,20k
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‘ q
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i 0 o
0,00k 17 34 5.1 68 85 10,2 119 136 153

Lsec: 20.5 46 Cnts 0.310 keV Dét: Octane Pro A

Figure 111-38 : spectre résultant de I’analyse EDX C-4.

Tableau 111-8 : Résultat quantitatif de ’analyse EDX C-4.

Elément % de masse % atomique Intensité totale Erreur % Kratio Z A F
AIK 15.30 29.86 108.80 1246 0.0247 1.1353 0.1420 1.0020
CuK 83.27 68.99 1195.50 1.92 0.8128 0.9725 1.0004 1.0032
ZnK 1.43 1.15 17.70 30.54 0.0138 0.9733 0.9836 1.0058

Le spectre résultant de la cartographie (Figure 111-38 et Tableau 111-8) confirme que les autres
éléments, mis a part I’Al le Cu et le Zn, peuvent étre négligés car leur concentration est aussi
faible qu’il devient difficile de déterminer leur nature avec certitude. Il est pourtant possible, &
partir de la différence de contraste, de s’assurer qu’ils soient des éléments dus a
I’emprisonnement des gaz et, par conséquent, sont I’oxygéne et le carbone. Toutefois, 1’'usage

de techniques plus précises sera plus convenable pour trancher sur leur nature.

Une autre analyse EDX, de cet échantillon C-4, confirme que les deux phases qui se forment
sont, en effet, le fruit d’'une combinaison entre les trois éléments d’alliage. Comme montrent la
figure et le tableau ci-dessous (Figure I11-39 et Tableau 111-9) les éléments détectés sont

seulement I’Al, le Cu et le Zn.

Suite & ce qui précede, on peut conclure que la microstructure de 1’échantillon C-3 est constituée
de deux phases distinctes. Toutes les deux phases ont pour origine la combinaison des trois
¢léments d’alliages, néanmoins, la concentration en éléments d’alliage dans ces deux dernieres

est différente ce qui leur confére un contraste différent lors de 1’observation par le MEB.
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4,50k
4,05k B

CQu
3,60k
3,15k
2,70k
2,25k - 8
1,80k

Zn
1,35k
0,90k Al cii
Vn I
0,45k S o
0.00f 17 34 51 68 85 10,2 119 B6 153
Lsec: 20.0 95 Cnts 0.310 keV Dét: Octane Pro A
Figure 111-39 : A : Observation par MEB de 1’échantillon C-4.
B : spectre résultant de 1’analyse EDX du point pointé.
Tableau I11-9 : Résultat quantitatif de I’analyse EDX C-4.
Elément 9% de masse % atomique Intensité totale Erreur % Kratio Z A F
AIK 20.52 37.83 159.51 1151 0.0350 1.1259 0.1511 1.0019

ZnK

1.26

0.96

16.10
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I11.3 Diffraction des rayons-X

La diffraction des rayons-X est 1’une des caractérisations, microstructurales, les plus
importantes. Son usage joue un role crucial par I’apport d’un nombre d’informations et de

résultats, tirés a partir des diffractogrammes récoltés, trés fiables.

Dans notre cas d’étude, I’emploi de cette technique a pour but de confirmer la présence, ou la
formation, de certaines phases. Cependant, I’affinement des spectres récoltés ne figure, en
aucun cas, dans notre champ d’intérét. Nous utiliserons cette caractérisation, donc, seulement

pour identifier les phases formées a travers la présence de leur pics de diffraction.
111.3.1 Echantillon numéro°l

Le diffractogramme récolté du premier matériau (Figure 111-40), échantillon A-1,
montre, d’un c6té, que la microstructure de ce dernier est polyphasée et confirme, d’un autre

coté, un tas de propos tenus dans les discussions précédentes.

Counts

AlCuZne1COB-12.8-Cs

20000

10000

""""" IR AR MDD DR RN REARAAARAE AN MAMMAAAN A I
20 30 40 50 60 70 80 90 100 110

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Figure 111-40 : Spectre de diffraction échantillon A-1.

L’identification des phases, présentes dans le matériau, se fait par le biais de la comparaison
des positions des pics, 20 sur le diffractogramme, et les données cristallographiques des
différentes phases. Le tableau I11-10 et I11-11 regroupent les pics de diffraction, les phases

identifiées, les distances inter-réticulaires mesurées et le code d’identification de chaque phase.
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20000
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Figure 111-41 : Pics identifiés sur le spectre de diffraction A-1.

Tableau 111-10 : Les phases identifiées, formules chimiques,

et leur code de référence.

Code de référence Nom Formule chimique
98-005-3775 Aluminium Al
00-025-0012 Aluminium cuivre Cu Alz
98-003-0024 Alumine Alz O3
98-010-9025 Silicium Si
00-025-1495 Nitrure d’aluminium AlIN
98-017-2174 Oxyde de cuivre Cu20
01-071-2422 Hydrure d’aluminium Al Hs
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Tableau I11-11 : Liste des pics et les phases correspondantes.

Position [°2Th.] Distance [A] Intensité Code de la phase identifiée

e relative [%]
Inter-réticulaire

20,6514 4,29750 100,00 00-025-0012 Cu Al
25,4602 3,49566 1,08 98-003-0024 Al; O3
29,3957 3,03600 21,05 00-025-0012 Cu Al

98-017-2174 Cu; O

35,0984 2,55468 3,87 98-003-0024 Al; O3
36,4429 2,46346 2,37 98-017-2174 Cu; O
37,8764 2,37345 53,12 00-025-0012 Cu Al

98-003-0024 Al; O3
00-025-1495 AIN

38,4834 2,33740 99,65 98-005-3775 Al
98-010-9025 Si
01-071-2422 Al H3

39,9989 2,25226 4,11 98-010-9025 Si
42,0035 2,14929 34,52 00-025-0012 Cu Al
42,5761 2,12170 18,27 00-025-0012 Cu Al
43,3080 2,08753 6,37 98-003-0024 Al; O3
43,8594 2,06255 41,72 00-025-1495 AIN
44,7926 2,02173 35,13 98-005-3775 Al
47,2914 1,92056 60,61 00-025-0012 Cu Al
47,8220 1,90048 6,84 00-025-0012 Cu Al
57,1081 1,61155 11,74 00-025-0012 Cu Al

01-071-2422 Al Hs
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61,4139 1,50848 5,63 00-025-0012 Cu Al
98-003-0024 Al; Os
98-017-2174 Cu2 O

63,8535 1,45660 2,63 00-025-1495 AI'N
65,2607 1,42855 12,89 98-005-3775 Al
66,3129 1,40841 16,09 00-025-0012 Cu Al

98-003-0024 Al; O3
01-071-2422 Al Hs

69,1447 1,35748 19,42 00-025-0012 Cu Al

73,4514 1,28816 7,75 00-025-0012 Cu Al
98-017-2174 Cu, O

77,2862 1,23353 8,43 00-025-0012 Cu Al
98-003-0024 Al; O3
98-017-2174 Cu, O
01-071-2422 Al Hs

78,3813 1,21902 9,18 98-005-3775 Al
00-025-0012 Cu Al

80,6960 1,18978 15,40 00-025-0012 Cu Al
98-003-0024 Al; O3
00-025-1495 AIN

82,6150 1,16694 5,48 98-005-3775 Al
98-010-9025 Si
01-071-2422 Al Hs

89,1448 1,09759 2,97 00-025-0012 Cu Al
92,1670 1,06934 10,80 00-025-0012 Cu Al
95,4603 1,04097 10,00 00-025-0012 Cu Al
96,8474 1,02971 1,57 00-025-0012 Cu Al

00-025-1495 AIN

99,2340 1,01125 4,64 00-025-0012 Cu Al

107,0984 0,95765 2,67 98-010-9025 Si
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Counts
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Figure 111-42 : Spectre de diffraction indexé A-1.

La comparaison des pics et I’indexation du spectre a mis en évidence ’existence de sept phases
distinctes pour 1’échantillon A-1. Ces phases sont : Al.Cu, Al203 Al, Cu20, Al-N, Si et Al-Hs,
Ces résultats sont en parfait accord avec ce qui est observé et discuté, a la microscopie
électronique a balayage. On peut par cela conclure que :

La phase, majoritaire, constituante de I’alliage est le composé intermétallique Al.Cu. Ce résultat
est cohérent avec ce qu’on a observe sur les images MEB par le biais du contraste et 1’analyse

EDX. Reste a dire que le Zn détecte soit rentré en substitution, avec le Cu, dans cette phase.

Les ports emprisonnant de I’air ont conduit a la formation des oxydes Al2O3, Cu20, le nitrure
Al-N et I’hydrure Al-Hs. Chose qui a eté prédite, en analysant la microstructure du matériau via
les images MEB, mais non confirmée a cause de I’'impossibilité de détecter de tels élements

légers, parlant d’hydrogene.

Les interactions entre les éléments présents (ceux d’alliage et les gaz d’air emprisonnés) sous
I’effet du champ magnétique appliqué, et les champs induits, ont conduit & la transmutation du
Si a partir de I’Al. Cela est confirmé, avec certitude, par I’apparition du Al-Hs et les pics de

diffractions clairs et net du silicium Si.
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On admet que notre équipe de recherche est, mondialement, la premiere a pouvoir atteindre de
tels résultats. La mise en évidence d’une possible transmutation Al — Si pour des basses
températures, pressions et surtout énergies est un exploit immesurable qui ouvre tout un champ
de recherche moderne. La réélaboration de cette nuance, échantillon A-1, avec des conditions
aussi similaires que possible devient, par conséquent, obligatoire pour prouver, d’une part, la
reproductibilité du phénoméne, et d’une autre, la maitrise des paramétres d’élaboration menant

aux tels résultats extraordinaires.

Les spectres illustrés sur la figure 111-43 représentent des diffractogrammes de deux autres
échantillons A-1, de méme composition et mémes conditions d’élaboration. Bien que les
textures de ces trois matériaux soient différentes, on remarque clairement la reproductibilité des
mémes pics de diffraction, avec des intensités différentes. Cela est di au changement de la
direction favorable du front de solidification, néanmoins, ce qui nous intéresse ici, et la raison
pour laquelle nous avons jugé indispensable de témoigner les deux spectres illustrés sur la figure
I11-43, est de démontrer, et confirmer avec certitude, la reproductibilité des mémes pics

certifiant ainsi la formation des mémes phases et confirmant la transmutation évoquée.

Les deux spectres de diffraction, des deux autres piéces élaborées, sont ceux présentés en haut
dans la figure 111-43. Le spectre sur la figure 111-42, celui représenté en bas sur la figure 111-43,
est le diffractogramme qu’on a choisi d’indexer en raison de la clarté¢ des pics. Les autres

spectres ne seront pas indexés afin d’éviter la saturation de la figure.

Counts

80000 AlCuZn-e1-198-Noir

60000
40000

20000 |

0 AlCuZn-e1-19-8
80000

60000

40000 -

20000 - i
0 TalfuZne1COB12.6-Cs

20000 -

10000

20 30 40 50 60 70 a0 a0
Position [*2Theta] (Copper (Cu))

Figure 111-43 : Spectre de diffraction pour deux autres

nuances similaires qu’A-1.
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111.3.2 Echantillon numéro°2

La diffraction des rayons-X (Figure 11-44) a mis en évidence, pour I’échantillon A-2, la
formation de de cing phases. Ces derniéres sont regroupées dans le tableau I11-12.

Sur les cing phases présentes, trois figurent intuitives. Ces trois phases sont AICu, Al>Cu et
Alss 472 Cus7.792 (qu’on désignera par AlxCuy). La formation de ces composés semble raisonnable

et, plus ou moins, prévisible pour une nuance similaire élaborée hors d’équilibre.

Cependant, I’apparition des deux autres phases est distinctement contre intuitive comparant a
ce qu’on a I’habitude de trouver en littérature. Les phases énigmatiques dont on parle sont le

silicium Si et son nitrure SizNa. La figure 111-45 montre le spectre indexé d’A-2.

Tableau 111-12 : Les phases identifiées, formules chimiques,
et leur code de référence.

Code de référence Nom Formule chimique
98-024-0196 Aluminium Cuivre Al35.472 Cu47.792
01-074-0554 Nitrure de Silicium Siz N4
03-065-1228 Aluminium Cuivre Al Cu
03-065-2695 Aluminium Cuivre Al; Cu
96-450-7227 Silicium Si

Counts
60000

AlCuZn-e2-19-8

40000 -

20000

""""" LI R B I IMMM IS N I I
20 30 40 50 60 70 80 90 100 110

Position [°2Theta] (Copper (Cu))
Figure 111-44 : Spectre de diffraction pour A-2.
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Tableau I11-13 : Liste des pics et les phases correspondantes.

Position. [°2Th.] Distance inter- Intensité relative.  Code de la phase
réticulaire [A] [%] identifiée

15,608(3) 5,67295 2,12 03-065-1228 Al Cu
17,876(3) 4,95788 0,97 98-024-0196 AlxCuy
03-065-1228 Al Cu

20,6362(5) 4,30064 16,42 01-074-0554 Si3 N4
03-065-2695 Al2 Cu

21,70(3) 4,09211 0,41 98-024-0196 AlCuy
22,817(5) 3,89431 0,71 01-074-0554 Si3 N4
23,456(1) 3,78961 3,34 98-024-0196 AlxCuy
03-065-1228 Al Cu

25,245(1) 3,52498 4,93 98-024-0196 AlxCuy
03-065-1228 Al Cu

25,781(4) 3,45292 1,21 03-065-1228 Al Cu
28,454(8) 3,13432 0,58 98-024-0196 AlCuy

96-450-7227 Si

29,4435(3) 3,03118 19,51 98-024-0196 AlxCuy
03-065-2695 Al2 Cu

29,989(2) 2,97724 2,91 03-065-1228 Al Cu
30,678(2) 2,91193 2,40 98-024-0196 Al,Cuy
31,072(1) 2,87590 3,93 98-024-0196 AlCuy

01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu

31,576(3) 2,83116 1,09 03-065-1228 Al Cu
35,142(7) 2,55159 0,94 01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu
37,9252(3) 2,37051 28,77 98-024-0196 Al Cuy
03-065-2695 Al2 Cu
40,191(3) 2,24194 2,31 01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu
42,1092(6) 2,14414 8,80 98-024-0196 Al,Cuy
03-065-2695 Al2 Cu
43,2(2) 2,09068 0,80 98-024-0196 Al Cuy
01-074-0554 Si3 N4
43,796(1) 2,06538 13,83 03-065-1228 Al Cu
43,949(1) 2,05855 11,38 03-065-1228 Al Cu
44,1349(4) 2,05032 26,95 98-024-0196 Al,Cuy

03-065-1228 Al Cu
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44,632(2) 2,02861 16,14 98-024-0196 Al,Cuy

03-065-1228 Al Cu
45,1210(5) 2,00777 17,52 03-065-1228 Al Cu
47,3768(1) 1,91730 100,00 98-024-0196 AlCuy

03-065-2695 Al2 Cu
96-450-7227 Si

51,5(3) 1,77406 0,45 98-024-0196 Al,Cuy
01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu

54,270(3) 1,68893 1,24 98-024-0196 AlxCuy
03-065-1228 Al Cu

59(13887345874004) 1,55319 0,00 01-074-0554 Si3 N4
61,300(6) 1,51101 1,39 98-024-0196 AlxCuy

01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu

63,885(1) 1,45596 4,46 98-024-0196 AlCuy

64,796(1) 1,43767 8,83 98-024-0196 AlxCuy
01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu

65,936(3) 1,41555 191 98-024-0196 AlCuy
01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu

66,3438(8) 1,40783 5,96 98-024-0196 AlCuy
01-074-0554 Si3 N4
03-065-2695 Al2 Cu

69,2558(3) 1,35558 27,33 98-024-0196 AlxCuy
01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu
96-450-7227 Si

73,4955(8) 1,28749 6,76 98-024-0196 AlxCuy
03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu

80,7705(6) 1,18887 10,86 98-024-0196 AlxCuy
01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu

81,52(4) 1,17983 1,97 98-024-0196 AlxCuy
01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu

81,892(8) 1,17541 0,72 98-024-0196 AlxCuy
01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu
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82,802(4) 1,16478 1,69 98-024-0196 AlxCuy
03-065-1228 Al Cu
83,42(1) 1,15768 0,95 98-024-0196 AlxCuy

01-074-0554 Si3 N4
03-065-1228 Al Cu

89,2189(9) 1,09687 6,02 98-024-0196 AlCuy
01-074-0554 Si3 N4
03-065-2695 Al2 Cu

92,226(3) 1,06880 2,65 03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu

93,109(6) 1,06097 1,58 03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu

93,85(1) 1,05451 1,23 03-065-1228 Al Cu

95,612(2) 1,03972 2,08 03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu

96,9(3) 1,02891 0,36 03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu

99,358(2) 1,01032 2,44 03-065-1228 Al Cu
03-065-2695 Al2 Cu

102,15(6) 0,99014 0,45 03-065-1228 Al Cu

107,20(4) 0,95704 0,60 03-065-1228 Al Cu

03-065-2695 Al2 Cu

Counts
60000

AlCuZn-e2-19-8

N AlCu *

A|2CU '.

Al3s 472 CUa7.7920
40000

SisN,

20000 —

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Figure 111-45 : Spectre de diffraction indexé A-2.

Ces résultats, que semblent étranges, viennent confirmer ce qui a déja été observé dans le cas
du matériau A-1. L’incapacité de détecter le Si par le MEB revient au fait que la quantité d’Al
transmutée dans ce cas soit faible et par conséquent le Si aussi. L’effet causé par I’H dans ce
cas est peu appréciable, par rapport a A-1, minimisant ainsi la fraction de Si produite.

125



Chapitre I11- Résultats et discussions

111.3.3 Echantillon numéro®°3

La diffraction des rayons-X, pour 1’échantillon C-3 (Figure 111-46), a mis en évidence
I’existence de trois phases qui constituent I’alliage. Ces phases sont : AlsCug, AlCus et
CusZns.

Ces phases sont regroupeées dans le tableau I11-14 et 111-15 et indexées sur la figure 111-47.

Counts

AlCuZn-e5-19-8-rouge

60000

40000

20000

Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Figure 111-46 : Spectre de diffraction échantillon C-3.

Tableau I11-14 : Les phases identifiées, formules chimiques,

et leur code de référence.

Code de référence Nom Formule chimique
00-028-0005 Aluminium Cuivre Al Cus
03-065-1855 Aluminium Cuivre Al Cug
03-065-3157 Cuivre Zinc Cus Zng
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Tableau I11-15 : Liste des pics et les phases correspondantes.

Position. [°2Th.] Distance [A] Intensité Code de la phase identifiée

i relative [%]
Inter-réticulaire

10,1804(6) 8,68198 3,33 03-065-1855 Al, Cug
20,3947(5) 4,35100 3,19 03-065-1855 Al, Cug
22,7981(8) 3,89746 6,15 03-065-1855 Al, Cug
25,0183(4) 3,55639 9,51 03-065-1855 Al, Cug
27,083(4) 3,28973 0,94 00-028-0005 Al Cus
30,77648(6) 2,90286 88,69 03-065-1855 Al, Cug
35,6889(2) 2,51376 22,82 03-065-1855 Al; Cus
38,6544(4) 2,32745 7,99 03-065-1855 Al; Cus
40,084(8) 2,24770 0,50 00-028-0005 Al Cus
40,95(3) 2,20234 0,89 03-065-3157 CUs Zns
42,592(2) 2,12094 3,02 00-028-0005 Al Cus
03-065-1855 Al Cug

43,27(1) 2,08910 0,99 03-065-3157 CUs ZNs
43,9732(4) 2,05748 11,92 03-065-1855 Al; Cus
44,0871(1) 2,05243 37,26 03-065-1855 Al; Cus
44,601(4) 2,02994 2,88 00-028-0005 Al Cus
46,663(4) 1,94495 2,40 00-028-0005 Al Cus
03-065-1855 Al; Cug

49,0280(4) 1,85652 8,82 03-065-1855 Al; Cug
51,3614(4) 1,77752 8,29 00-028-0005 Al Cus

03-065-1855 Al4Cug
53,603(3) 1,70837 1,02 03-065-1855 Als Cug

54,7286(4) 1,67585 9,54 03-065-1855 Als Cug
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62,118(2) 1,49306 1,46 03-065-1855 Als Cug
64,09872(8) 1,45161 100,00 03-065-1855 Als Cug
66,0955(7) 1,41252 4,90 03-065-1855 Als Cug
69,955(1) 1,34374 2,27 03-065-1855 Al4 Cug
72,66(1) 1,30025 0,59 03-065-1855 Als Cug
73,7514(3) 1,28366 14,07 03-065-1855 Als Cug
75,5947(1) 1,25687 47,27 03-065-1855 Al4 Cug
81,0932(3) 1,18496 17,72 03-065-1855 Al4 Cug
03-065-3157 Cus Zns

84,721(1) 1,14323 2,88 03-065-1855 Als Cug
88,187(4) 1,10702 2,76 03-065-1855 Als Cug

03-065-3157 Cus Zng

91,825(6) 1,07243 1,04 03-065-1855 Al; Cus
03-065-3157 Cus Zng

102,718(9) 0,98620 0,49 03-065-1855 Als Cug

Counts

AlCuZn-e5-19-8-rouge
+ + Al Cus *
60000 —
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. CusZng #
40000 4»
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Position [°2Theta] (Copper (Cu))

Figure 111-47 : Spectre de diffraction indexé C-3.
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111.3.4 Echantillon numéro®°4

La diffraction des rayons-X, Figure 111-48, a confirmé que la microstructure a étudier,
I’échantillon C-4, est seulement biphasée. Les deux phases qui constituent la microstructure de

cet échantillon sont : AlCus qui est majoritaire et représente la matrice de ce dernier, et le

composé intermétallique CusZn.

Ces phases sont regroupées dans le tableau 111-16 et 111-17 et indexées sur la figure 111-49.

Counts

80000 —JAlCuzZn-e6-19-8-rouge-surface

60000

40000

20000
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Figure 111-48 : Spectre de diffraction échantillon C-4.

Tableau I11-16 : Les phases identifiées, formules chimiques,

et leur code de référence.

Code de référence Nom Formule chimique
00-028-0005 Aluminium Cuivre Al Cu3
03-065-6567 Cuivre Zinc Cu3 Zn
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Tableau I11-17 : Liste des pics et les phases correspondantes.

Position. [°2Th.] Distance Intensité relative. Code de la phase
inter-réticulaire [A] [%] identifiée
41,08(5) 2,19547 0,47 00-028-0005 Al Cu3
42,6990(2) 2,11588 44,83 00-028-0005 Al Cu3

03-065-6567 Cu3 Zn

44,59(1) 2,03027 0,65 00-028-0005 Al Cu3
46,42(6) 1,95458 0,43 00-028-0005 Al Cu3
49,6957(1) 1,83313 92,40 03-065-6567 Cu3 Zn
72,9811(1) 1,29529 100,00 00-028-0005 Al Cu3

03-065-6567 Cu3 Zn

77,97(5) 1,22440 0,34 00-028-0005 Al Cu3

88,3897(4) 1,10500 25,24 00-028-0005 Al Cu3
03-065-6567 Cu3 Zn

93,505(3) 1,05752 1,88 03-065-6567 Cu3 Zn
Counts
80000 AlCuZn-e6-19-8-rouge-surface i'
Al Cusz +

60000 CU3 Zn *
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40000 4*
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Figure 111-49 : Spectre de diffraction indexe C-4.
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I11.4 Calorimétrie différentielle a balayage DSC

La DSC est une technique de caractérisation thermique complémentaire. Son emploi
réside dans la détermination de la stabilité, et les transitions thermiques, des phases. L’usage de
la DSC, dans notre cas, a pour but de renforcer les preuves sur les propos tenus concernant les
phases formées et les composés existants, dans la mesure du possible, via une caractérisation
thermique. Le cycle appartenant au refroidissement nous intéresse peu car le plus important

pour nous est de savoir de quoi notre matériau hors d’équilibre est constitué.
111.4.1 Echantillon numéro°l

Les deux courbes DSC présentées sur les figures 111-50 et 111-51 montrent les variations
du flux de chaleur, en fonction de la température, de I’échantillon A-1. Les vitesses de balayage,
pendant le chauffage et le refroidissement, étaient respectivement de 5°C/min et 13°C/min. Les
deux courbes montrent un ensemble de pics, endothermiques et exothermiques, pendant le

chauffage et le refroidissement.

| —— Ech A-1V 5°C/min|
567 °C = |
54
e
51
isg O
g3 E
=
3
X
= 5
~ ] 588 °C =
T T T T T T T T 1
0 200 400 600 800

Température (°C)

Figure 111-50 : Courbe DSC pour une vitesse de 5°C/min A-1.

Les quatre pics les plus intenses dans les deux cas de figure sont attribués a la fusion, les deux
pics endothermiques pendant le chauffage, et la solidification, les deux pics exothermiques
pendant le refroidissement, du composé intermétallique Al2Cu.
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Figure 111-51 : Courbe DSC pour une vitesse de 13°C/min A-1.

Les pics dont on parle sont reproductibles dans les deux cycles (chauffage et refroidissement)
indiquant que la phase Al2Cu est une phase d’équilibre pour une telle composition. Ces derniers
sont observés a des températures respectivement : 588°C et 597°C pendant le chauffage, 567°C
et 552°C pendant le refroidissement. Ces températures correspondent a la température de
fusion, ou de solidification, du composé intermétallique Al.Cu qui est observée, dans un cas
d’équilibre, a 591 °C.

En termes de précision, les températures prises de la courbe DSC avec une vitesse de 5°C/min
sont plus exactes. Cela est bien connu et est dii a I’influence de la vitesse, de balayage, sur la
position et I’intensité des pics [6]. Les températures prises en considération dans notre étude

sont, donc, celles récoltées sur la courbe de vitesse 5°C/min.

L’écart entre la température de fusion enregistrée, S88°C, et la température d’équilibre, 591°C,
est dii a deux principales causes. La premiére revient a I’instrument de caractérisation et englobe
I’effet de vitesse et ’erreur qu’accompagne toute mesure expérimentale. La seconde raison
revient au fait de la possible dissolution d’une certaine quantité d’atomes de Zn, ou autres, dans
ce composé engendrant un abaissement de la température de fusion de cette derniére. De 1’autre
coté, I’écart entre la température de fusion d’équilibre et celle observée pendant le

refroidissement, 552°C, est principalement dd a la surfusion.
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Figure 111-52 : Courbe DSC pour une vitesse de 5°C/min A-1 montrant

les deux cycles séparément.

Plus loin, la DSC a mis en évidence la formation de la phase aAl via ’apparition d’un pic
endothermique, pendant le chauffage, a 675°C et exothermique, pendant le refroidissement, a
616°C (Figure 111-52). Le décalage du pic, de fusion, vers les hautes températures est causé par
I’effet de la vitesse de balayage tandis que le décalage, vers les basses températures, du pic de
solidification, indique un potentiel retour vers 1’état d’équilibre via la dissolution de plus

d’atomes de solutés, par substitution, dans cette derniére.
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Figure 111-53 : Zoom sur la courbe DSC A-1 pendant le chauffage
pour une vitesse de 5°C/min.

La figure 111-53 montre un zoom sur une partie, pendant le chauffage, de la courbe DSC pour
A-1. On observe sur cette partie la présence d’une série de quatre pics, deux exothermiques et

deux endothermiques.

Les deux premiers pics, exothermiques, reflétent le dégagement du systeme d’une quantité
d’énergie. Le premier pic obtenu & une température de 138°C est attribué a la formation des
zones de Guinier Preston (ZGP) comme expliqué par des recherches plus précises [7]. En effet,
apres la trempe, la microstructure est sur saturee en atomes de solutés, Cu et/ou Zn dans ce cas.
L’augmentation de température d’une telle piéce augmente significativement la mobilité des
atomes, autrement dit le coefficient de diffusion. Cette mobilité va permettre aux atomes de
soluté de mouvoir et, potentiellement, précipiter. Le regroupement des atomes de soluté, dans

le réseau, donne naissance aux ZGP.

La formation des ZGP et ’augmentation, au fur et a mesure, de la température donnera

naissance a la premiére phase de transition métastable 0”. Cette apparition, nécessite le
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dégagement d’une quantité¢ de chaleur, chose qui est confirmée par 1’obtention du second pic

exothermique a 216°C [8].

La préservation de cette phase tres metastable, 6", exige un traitement thermique spécifique.
L’augmentation continue de la température, avec une vitesse inappropriée pour la préservation
de cette phase, va finalement provoquer sa dissolution. Ce phénomeéne se confirme par
I’apparition d’un troisiéme pic endothermique, qui reflete une absorption de chaleur, pour une
température de 285°C [7], [8].

Le quatriéme, et dernier, pic observé dans cette série est observé a une température de 417°C.
Ce pic endothermique est relié a la dissolution de la phase métastable 6’ [9]. Cette phase est,

préalablement, présente dans I’alliage suite a la trempe lors de 1’¢laboration.

Le zoom sur la courbe DSC pendant le refroidissement, (Figure 111-54), montre qu’aucun pic
ne se forme dans cette plage de températures. La disparition de cette série de pics confirme,
donc, par le retour partiel a 1’état d’équilibre car la vitesse de refroidissement est de loin trés
faible par rapport a celle de trempe, que ces phases sont hors d’équilibre. Chose qui est en total

accord avec ce qui a été observé et répliqué pour les phases détectées pendant le chauffage.
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Figure 111-54 : Zoom sur la courbe DSC A-1 pendant le refroidissement

pour une vitesse de 5°C/min.
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La présence de cette série de pics pendant le chauffage manifeste I’aptitude de notre matériau
a durcir structurellement par ’application d’un traitement thermique. Cette propriété est une
possession de plus qui s’ajoute au palmarés des caractéristiques extraordinaires de cet

échantillon.

L’absence de pics appartenant aux autres phases revient aux faits que 1I’hydrure d’aluminium
AlH3 présente une température de fusion trés basse et nécessite un temps de mesure élevé, avec
des vitesses de balayage tres faibles, pour pouvoir le détecter. Concernant les autres phases,
notamment le Si, Al203, Al-N et Cu20, 1’absence de leur pics revient au fait que ces substances
présentent des températures de transition tres élevées et nécessitent des instruments de mesure

spéciaux, qui peuvent atteindre les hautes températures.
111.4.2 Echantillon numéro°2

La courbe DSC présentée sur la figure 111-55 montre les variations du flux de chaleur,
en fonction de la température, de I’échantillon A-2. La vitesse de balayage, pendant le chauffage
et le refroidissement, est de 5°C/min. Les deux cycles, chauffage et refroidissement, montrent
un ensemble de pics, endothermiques et exothermiques. En revanche, on s’intéresse dans ce
cas, a I’étude du cycle du chauffage qui représente les transitions de phases présentes dans

I’échantillon apreés la trempe.
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Figure 111-55 : Courbe DSC A-2 pour une vitesse de 5°C/min.
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La courbe DSC (Figure I11-56) pendant le chauffage, de cet échantillon A-2, montre la présence
de trois pics endothermiques situés respectivement a 551°C, 592°C et 628°C. Les pics
enregistrés refletent une absorption de chaleur par le matériau, chose qui est traduite par une

transition de phase a ces temperatures.

Le premier pic, situé a une température de 551°C a pour cause la dissolution du composé,
métastable, Alss 472 Cusz.792 présent dans le matériau. Le retour partiel vers 1’état d’équilibre
exige un rétablissement de la composition de ce dernier pour, finalement, donner le composé
stable Al-Cu.
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Figure 111-56 : Courbe DSC A-2 pendant le chauffage

pour une vitesse de 5°C/min.

Le second pic, situé a une température de 592°C, correspond a la fusion du composé
intermétallique AloCu. Etant le pic le plus intense, parmi les trois observés, démontre que ce
composé représente la phase dominante dans ce matériau. Ce résultat est conforme avec ce que

I’on observe pour la diffraction des rayons-X.

Le dernier pic, observé a 628°C, est attribué a la dissolution du composeé intermétallique AlICu

suivant une réaction isothermique comme le montre le diagramme d’équilibre Al-Cu.
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111.4.3 Echantillon numéro®°3

La courbe DSC présentée sur la figure 111-57 montre les variations du flux de chaleur,
en fonction de la température, de 1’échantillon C-3. La vitesse de balayage, pendant le chauffage
et le refroidissement, est de 30°C/min. Les deux cycles, chauffage et refroidissement, montrent
un ensemble de pics, endothermiques et exothermiques. On s’intéresse, par contre, dans ce cas,

a I’¢tude du cycle du chauffage.
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Figure 111-57 : Courbe DSC C-3 pour une vitesse de 30°C/min.

La courbe DSC de cet échantillon, C-3, pendant le chauffage (Figure 111-58) montre I’apparition
d’un pic endothermique situé a 1069°C. Ce pic est attribué a la fusion des deux composés
intermétalliques AlsCus et AICuz qui sont présents dans le matériau et partagent des

températures de fusion proches.

Deux autres pics endothermiques apparaissent, pendant le chauffage, a des températures
respectivement 572°C et 780°C.

Le pic qui apparait a 780°C est attribué a la fusion de la phase CusZng qui se confirme par la
suite en refroidissement par 1’apparition d’un pic exothermique a 852°C. Un écart appréciable
est pourtant remarque entre cette tempeérature et celle du diagramme d’équilibre. Cela est dii a

la composition chimique de cette phase car une substitution des atomes Cu et Zn par les atomes
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d’Al est tout a fait possible. Chose qui abaisse remarquablement la température de fusion de

cette derniére.

Le dernier pic observé a une température de 572°C revient a la dissolution de la phase CuszZn
(pour donner naissance a la phase aCu) qui peut étre présente dans la microstructure du matériau
mais avec une fraction tres faible au point que ses pics de diffraction soient noyés, dans le bruit

de fond, ou confondus avec les autres pics de diffraction intenses.
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Figure 111-58 : Courbe DSC C-4 pendant le chauffage
pour une vitesse de 30°C/min.

111.4.4 Echantillon numéro®4

La courbe DSC présentée sur la figure 111-59 montre les variations du flux de chaleur,
en fonction de la température, de 1’échantillon C-4. La vitesse de balayage, pendant le chauffage
et le refroidissement, est de 30°C/min. Les deux cycles, chauffage et refroidissement, montrent

un ensemble de pics, endothermiques et exothermiques

La courbe DSC du matériau C-4 pendant le chauffage (Figure 111-60) montre 1’apparition de
deux pics endothermiques. Ces pics sont situés a 572 °C et 1053°C.

Le premier pic qui apparait pour une température de 572°C correspond a la dissolution du

composé intermétallique CusZn. Cette phase se dissout et donne naissance a une phase (aCu).
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Figure 111-59 : Courbe DSC C-4 pour une vitesse de 30°C/min.

Le second pic observé a une température de 1053°C est attribué a la fusion du composé

intermétallique AlCus, qui constitue la phase majoritaire, et la phase (aCu).

Ces deux résultats sont en parfait accord et cohérence avec ce qui a déja été démontré avec les

techniques de caractérisation précédentes notamment la DRX et le MEB.

25 +

—— Ech C-4 V 30°C/min

Chauffage
20
15
% +4
o
2 1 10
E 4
3 5
G ]
2E o
& T 572 °C
o _5 _
8
% ]
= -10
-15 _—
| 1053 °C—
-20 T T T T T
0 500 1000

Température (°C)

Figure 111-60 : Courbe DSC C-4 pendant le chauffage pour une vitesse de 30°C/min.
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Conclusion genérale

La caractérisation de la microstructure des alliages A-1, A-2, C-3 et C-4 bruts de fusion,
élabores par fusion haute fréquence (HF) sous induction magnétique, a I’aide des différentes
techniques expérimentales a révélé la présence de différentes types de phases distinctes.

La micrographie optique, accompagnée de la microscopie électronique a balayage en mode
électrons rétrodiffusés, nous ont permis de distinguer, par différence de contraste, la présence

d’au moins deux phases dans la microstructure de chaque matériau.

L’observation des phases a contraste sombre, dans le premier matériau A-1, nous a insisté a
s’interroger sur la nature des éléments chimiques qui constituent ces phases. Nous avons déduit,
apres une discussion détaillée, que des éléments etrangers, qui proviennent des ports résiduels

du compactage, ont été a I’origine de I’apparition de ce contraste sombre.

L’analyse par dispersion d’énergie (EDX) et la diffraction des rayons-X (DRX) ont confirmé
par la suite la nature chimique et cristallographique des constituants présents, et ont surtout
tranché sur la nature des éléments étrangers. Il s’est apparu, que ces éléments dont on parle

sont : I’oxygéne, I’azote et I’hydrogene.

La transmutation du Si, a partir de I’Al, dans les deux premiéres compositions A-1 et A-2 a été
confirmée a I’aide de ces deux caractérisations. Cette transmutation a été mise en évidence par
I’apparition du pic appartenant au Si dans le spectre EDX, de I’échantillon A-1, accompagnée
de I’apparition des pics de diffraction de I’hydrure d’aluminium AlHs et du Si. En ce qui
concerne I’échantillon A-2, la diffraction des rayons-X a prouvé I’existence du Si a travers les

pics qui appartiennent au nitrure de silicium SisN4 et au Si.

Finalement, I’analyse thermique par calorimétrie différentielle a balayage (DSC) nous a cedé
des informations, concernant les tempeératures de transitions de phases, a partir desquelles on a

pu déduire la précipitation de phases stables et metastables dues a au mode d’élaboration.
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Suite a I’interprétation de 1’ensemble des résultats on peut conclure que :

e Echantillons numéro©°1, A-1:

o Les gaz emprisonnés lors du compactage sont a ’origine de I’apparition des

oxydes, nitrures et hydrures présents dans la microstructure.
o La microstructure d’A-1 est composée de sept phases qui sont :
Al, Cu Alz, Al; O3, Cuz O, AI'N, Al Hs et Si.

o La présence de I’hydrogene est confirmée par la DRX.

o Latransmutation du Si s’est assurée par I’apparition des hydrures d’aluminium.

o La microstructure de I’alliage est apte au durcissement structural.
e Echantillon numéro°2, A-2 :
o La microstructure d’A-2 est composée de cing phases qui sont :
Alss.472 Cuaz.792, Al2 Cu, Al Cu, Siz N4 et Si.
o LaDSC amisen évidence la présence des phases observées par la DRX.
e Echantillon numéro°3, C-3:
o Lamicrostructure de C-3 est composée de trois phases qui sont :
Als-Cug, Al-Cus et Cus-Zns.
e Echantillons numéro°4, C-4 :
o Lamicrostructure de C-4 est composée seulement de deux phases qui sont :
Al Cu3 et Cu3 Zn.
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