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I

INTRODUCTION GENERALE

La nature des liaisons chimiques assurant la cohésion des céramiques
explique certaines caractéristiques physiques et mécaniques de ces matériaux (
masse volumique, conductibilité thermique, coefficient de dilatation faible, module
d'élasticité et dureté élevés ).

Ces propriétés rendent certaines céramiques dites " thermomécaniques"
interessantes malgré une fragilité intrinséque de celles-ci, plus importante que les
alliages métalliques, pour la réalisation de certains ensembles technologiques. La
céramique sera toujours sollicitée par un chargement mécanique statique, en
général .

La fragilité des céramiques est liée à la nature des liaisons chimiques
expliquant la cohésion de ces matériaux et aux différentes techniques de mise en
forme issues de la métallurgie des poudres.

En conséquence , i l sera souvent difficile de réaliser des piéces de
dimensions importantes en céramique, du fait de la dispersion des caractéristiques
mécaniques observée pour ces matériaux liée à l'élaboration.

Le plus souvent il sera réalisé soit un dépôt céramique selon différentes
techniques ( plasma, canon à détonation, C.V.D, P.v.D, .....) ou un assemblage de la
céramique sur un support métallique possédant de bonnes caractéristiques
d'endurance.

De nombreuses études ont étè réalisées sur les techniques d'assemblage
céramo-métallique et métal-métal.

ll en ressort que I'une des principales difficultés rencontrées est issue des
contraintes résiduelles génèrées par la différence de la loi de comportement
mécanique qui existe surtout entre les céramiques et les alliages métalliques
(Et + Et' a c+ aJ et la formation de phases ou constituants dans les zones de
réaction des matériaux de base , sur une certaine profondeur . La variation de
volume engendrée par la formation des différents constituants ou phases et la loi de
comportement mécanique de ceux-ci sont aussi à I'origine de contraintes
résiduelles.

Ces contraintes résiduelles et la réaction de métal liquide avec les substrats
( corrosion de la céramique ) augmentent la fragilité de la céramique et sont à
I'origine de fissuration différée cohésive de la céramique dans la zone de liaison,
qui est parfois trés rapide.

Différentes procédures technologiques sont mises en oeuvre afin de
permettre I'accommodation des matériaux et limiter l'influence des contraintes
résiduelles ( multicouches de compliance, dépôt de matériaux ductiles, dépôts
orientés selon une direction données ou un plan cristallographique permettant
l'écoulement de l'énergie élastique liée aux contraintes résiduelles ).



De fait la dissipation de l'énergie élastique issue des contraintes résiduelles
ne peut se réaliser que par cisaillement de I'interface de liaison.

Cette réaction macro et micromécanique est liée au facteur géométrique
mécanique de I'assemblage, à la loi de comportement mécanique deé composés
formés à I'interface de liaison et dans la céramique, à la profondeur de la zone de
réaction dans la céramique.

Dans ce contexte, certaines hypothèses peuvent être posées , liées aux
aspects relationnels entre la structure et le comportement des zones de liaison ,soit :

- Influence favorable ou défavorable de la texture initiale du métal de base
sur I'orientation des composés formés dans la zone de réaction métal de base /
métal d'apport, métal d'apport / céramique.

- Influence de la texture de solidification du métal d'apport dans le cas
d'assemblage réalisés selon la méthode de brasage sous vide.

ll est nécessaire, pour répondre aux questions qui se posent de ce point de
vue, de connaître la nature et la structure des composés formés lors des réactions
qui se développent en cours de liaison.

Bien qu'en fonction de la technique d'assemblage mise en oeuvre et de la
cinétique de réaction à I' interface de la céramique, l 'épaisseur de la zone de
réaction au niveau de I'interface métal / métal et céramique / métal soit en général
relativement faible et rende difficile les investigations de caractérisations physico-
chimiques , nous nous proposons d'analyser :

- la méthodologie permettant la caractérisation des ditférentes phases et
consti tuants formés entre les al l iages métal l iques et des céramiques
thermomécaniques.

- I ' influence de la texture initiale du métal de base sur l 'orientation des
composés formés à I'intefface de liaison métal / métal et métal / céramique, sachant
qu'il peut exister certaines orientations cristallographiques favorables à la
dissipation de l'énergie élastique, issue des contraintes résiduelles, par fluage ou
par plasticité de l'interface de liaison ou de certaines zones de liaison.

Dans la première partie on présente une synthèse bibliographique sur Ies
trois méthodes d'assemblages et dans la deuxième partie on présente les résuttats
expérimentaux.
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II- BRASAGE :

Parmi ces techniques, on trouve :
Le brasage qui s'effectue, soit à haute température, soit a basse température .

Le brasage à basse température s'effectue à une température inférieure ou
égale à 450"C, soit dans un four sous vide, soit en chauffant les interfaces par ultra-
sons /1/ ou autres méthodes de chauffage.

Le brasage à haute température s'effectue à une température supérieure à
450"C . On distingue différentes méthodes :

- Métallisation directe .
- Liaisons actives .
- Brasage par fusion d'oxydes .
- Brasage eutectique direct .
- Brasage réactif .
- Brasage-diffusion .

Dans notre étude, nous avons considéré uniquement le brasage réactif. L'un
des principaux paramètres du brasage est la mouillabilité du métal d'apport liquide
sur la surface des céramiques et des alliages métalliques .

II-1 MOUILLABILITE DU METAL D'APPORT :

al généralités :

L'aptitude d'un liquide à mouiller une surface solide est caractérisée par
I'angle de contact 0 formé par l 'équilibre des trois énergies superficielles
interfaciales :

-liquide-vapeur (LV)
-solide-vapeur (SV)
-solide-liquide (SL) voir figure 1

4



I . INTRODUGTION :

Les liaisons céramique-métat sont de plus en plus mises en oeuvre, du fa
des diverses propriétés des céramiques. En effet, elles sont utilisées dans ter
domaines industriels : 

- 
électronique, biotechnologie, aéronautique, connexions,

moteurs, nucléaire, etc....
Mais compte tenu des ditférences fondamentales entre les deux familles de

matériaux, des difficultés d'obtention de liaisons fiables subsistent, même après un
certain temps de mise au point de procédés de liaisons (brasage, soudage-
diffusion, thermocompression, dépôt chimique en phase vapeur, dépôt physique en
phase vapeur, etc...) .

l l est nécessaire de poursuivre les études fondamentales, de façon à
maîtriser les mécanismes d'adhèsion qui se développent.

ll existe deux familles d'assemblage céramo-métallique :

A) Lassemblage qui tient compte de la différence de coefficient moyen de
dilatation linéaire. On y trouve :

- Le frettage.
- l- insertion à la coulée. ( il existe aussi une partie d'adhèsion réactive

dans ce cas ).

B) Les techniques qui mettent en jeu les phénomènes suivants:

- Mouillabilité.
- Ditfusion.
- Réactions chimiques.
- Liaisons sur des chaines pendantes, des défauts de structure.
- Liaisons électroniques

En plus de ces phénomènes, il peut exister une adhésion mécanique
cohésive ou adhésive qui permet une adhésion primaire antérieure aux
mécanismes de liaison du type physico-chimiques (liaison réactive ).

Ces mécanismes résultent :

- des aspects mécaniques de la liaison
- des interactions physico-chimiques avec réactions interfaciales
- de I'influence des impuretés superficielles et des défauts de surface qui

peuvent intervenir lors de la création de la liaison.

Dans cette première partie, nous présentons les méthodes d'assemblages
céramique-métal effectuées au cours de notre étude :

- le brasage
- la thermocompression
- le soudage-diffusion.

3



figure 1 : Angle de contact formé par une goutte posée sur un support
solide plan ( goutte sessile ) /2/.

Pour l 'équilibre thermodynamique, I'angle de contact est relié aux trois
énergies de surface par l'équation de YOUNG - DUPRE :

cos0=
Ts/v - Ys/l

Ttn (1 )

Ts/v : énergie de surface du solide à I'interface solide / vapeur

Iltv i énergie de surface à I'interface liquide / vapeur

Ts4 : énergie de surface à l"interface solide / liquide.

5



Dans le contexte du brasage métallo-céramique, l'équation (1) devient :

\t - \t.
coso-  

|  c  t l

Tm e)

1 : énergie de surface du métal d'apport liquide.

1 : énergie d'interface céramique / métal d'appoft liquide.

Tç: énergie de surface de la céramique.

0 = 0 ; correspond au mouillage parfait.
Ona:  Tm-Tc+T =0

0= 180;correspond à yr+Tm=T

0 = 90 ; correspond à Tc = T , qui est une vateur critique du mouillage.

HONDROS définit l'énergie nécessaire pour provoquer la séparation des
deux phases condensées en contact, qui n'est autre que l'énergie d'adhésion, soit :

Wad=Tc +Tm -T (3)

La condition de formation d'interface ( i ) est :

T  <Tc +Tm

L énergie d'adhésion est d'autant plus forte que l'énergie d'interface
céramique-métal est faible. Ceci peut être expliqué par le fait que l'énergie
d'interface est fonction des réactions chimique à I'interface et des structures
électroniques existantes, donc à l'équilibre s'il n'existe pas de réaction chimique à
I'intedace ou une structure électronique qui se déveloPPe Tc < T < Tmc , l'énergie

d'interface tend vers l'énergie de surface la plus faible donc vers une énergie
d'adhèsion élevée.

La relation entre ces deux énergies est définie par la figure 2 . Ceci pour

différents couples céramique-métal.
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.Ni/ A1203

1000 2000 3000 yi (mj/mz I

figure 2 : diagramme Wad en fonction de 1 pour différents couples

céramique-métal /3/.

Ces énergies de surface et d'interface sont très difficiles à déterminer.
D'après îes équations 2 et 3, l'énergie d'adhésion s'exprime en fonction de

l'énergie de surface du métal d'appotl liquide et de I'angle de contact 0 par:

Wad=Tm(1+cos0)  (4)

7
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b / Mouillabilité des céramiques par les métaux liquides :

Au cours du mouillage des oxydes solides par les métaux liquides, on
remarque une forte dispersion des valeurs de l'angle de contact 0 mesurées par
différents expérimentateurs. ( ceci est vrai pour d'autres natures de céramiques
SigN4 , SiC par exemple ).

Pour le couple Fe I Al2Qg polycristalline, la valeur de I'angle de contact 0 est
comprise entre 111" et 141" voir tableau | .

Toc teta en degré Atmosphère

1 550
141
124,40
128,70

vide
H2
He

1 550 128 He

1 560 141 Ar

1 550 130 He

1 600 118 H2

1 600 132 He

1 550 118 Ar

1 550 111 Ar-H2

tableau | : Angle de contact du fer pur sur I'alumine / 4 /.

Langle de contact varie en fonction de la nature des couches de surface
( oxydes...), la nature des molècules prèsentes sur la surface et les effets de
ségrégations chimiques. Cela peut expliquer les écarts observès entre l'angle de
contact pour une atmosphère (vide ) , réductrice ou neutre.
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figure 3 : résultats de mesure de I'angle de contact presentés par
différents auteurs pour le système Ni/ Al2O3 T = 155OC l4l.

La nature et le taux des impuretés contenues dans les phases solides et
liquides variant d'une expérience à I'autre, ne peuvent expliquer que très
partiellement la dispersion observée / 6 /.

La source principale de cette dispersion, semble être la nature physico-
chimique complexe de la surface, de la présence des oxydes ioniques ou covalents
qui dépend fortement des conditions expérimentales I 6 | ( distribution des charges
électroniques en surface ).

En I'absence de réaction, les métaux liquides purs mouillent imparfaitement
les oxydes.

Ceci est dû à la différence de structure électronique de surface et à la
différence de potentiel de surface qui existent entre I'interface de l'oxyde et celle du
métal liquide.

Deux types d'éléments paraissent susceptibles de modifier sensiblement ta
mouillabilité même à faible concentration:

- les éléments très éléctropositifs.
- les métalloides ( I'oxyde par exemple ), ceci est justifié par le caractère

d'affinité chimique entre les éléments électropositifs et électronégatifs.



En effet:

- Les impuretés, les dislocations superficielles, les effets de texture, modifient le
coefficient de ditfusion superficiel des atomes métalliques du métal d'apport.

- Les gaz adsorbés physiquement sur la surface sont piégés par les défauts
( facunes, marches, . . . . )  l5 /  et l6l  .

ces gaz peuvent  former  des composés ch imiques s tabtes
thermodynamiquement ( ceci en réagissant avec les atomes de surface ).

Ce qui peut également bloquer le phénomène de diffusion.

La contrainte normale de rupture de la goutte sessile ( considérée à l'état
solide sur la céramique ) est fonction de I'angle de contact.

Ceci est traduit par I'expression proposée par l7 I :

. e-90 \o,N= a Ftg(:-)
,d2n(+

2

(5)

Avec:

F : force tangentielle d'arrachement de la goutte de métal solidifiée.

e :angle de contact du métal solidifié.

dm : diamètre de la goutte du métal solidifié.

oN : contrainte normale de rupture.

La contrainte de rupture est indépendante de I'angle de mouillage pour la
zone ( a ) de la figure 4 ( La rupture a lieu par cisaillement ).

Par contre, elle décroît au fûr et à mesure que I'angle de mouillage augmente
pour la zone ( b ) figure 4.

10



0z contrainte de rupture

tso 0 Angle de mouillage

figure 4 : Diagramme représentant la contrainte de rupture en fonction de
I'angle de mouillage l8l.
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II.2 BRASAGE REACTIF

Le brasage réactif se distingue des autres techniques ( brasage actif, brasage
par fusion d'oryde, eutectique direct ..... ) par le fait qu'il n'est pas effectué de dép-ôt
sur la surface de la céramique ou du métal de base.

a/ Mode opératoire :

Le métal d'apport contient du titane et d'autres éléments d'alliages qui
réagissent avec la céramique et le métal de base l9l; llol; l11l el/121.

Généralement les alliages sont à base d'argent /13/.

nature de composition chimique solldus liquidus température de
l 'al l iaoe ( % en poids ) brasaoe

Aq-Cu-Ti 70,5-26,5-3 780 805 850-950
Aq-Cu-Ti 64-34.5-1.5 770 810 850-950

Aq-Cu-ln-Ti 72,5-1I .5-5.3 730 760 850-950
Ao-Ti 96-4 970 1 000- 1 050

Sn-Aq-Ti 86-10-4 221 300 850-950
Pb- In-Ti 92-4-4 320 325 850 -950

tableau ll : métaux d'apport réactif.

Le métal d'apport peut être un métal pur réactil 1141.

ll faut placer le métal d'apport entre les deux substrats et chauffer au dessus
de la température de fusion du métal d'apport (Te = Tp + 50 à 100 "C ).

La liaison est réalisée, dans un four sous vide, ou sous atmosphère
contrôlée.

b/ Mécanismes de liaison :

Les réactions à l'interface peuvent être du Wpe :

AB + M +MA + B

Dans le cas de I'assemblage du nitrure de silicium ou du carbure de silicium
12



avec un alliage métallique 1151, on trouve les réactions suivantes :

S igN4+4Ti  +4TiN+3Si

SiC + Ti âTiC + Si

ou bien dans le cas de I'alumine:

A l2Og+3Ti  +3TiO+2Al

c/ Analyse des paramètres d'influence :

Le brasage réactif est réalisé sous vide ou sous atmosphère contrôlée, aprés
dégraissage et décapage des surfaces.

Ainsi il faut tenir compte des finalités suivantes :

1- Les métaux d'apport sont étaborés avec les techniques de fonderie sous
vide, ou autre techniques de mise en forme ( laminage, colaminage ect ....), afin
d'éviter les pollutions qui sont nuisibles à I'adhésion.

Le mode d'élaboration du métal d'apport intervient sur la mouillabilité de
celui-ci sur la céramique et sur les facteurs technologiques d'influence.

2- Les composés qui se forment lors de la liaison sont ceux qui présentent
I'enthalpie de formation la plus faible et I'activité chimique la plus importante.

3- Dans cedains cas, la nature de la réaction céramique / métal donne lieu à
la formation d'une autre nature de céramique à I'interface de la liaison ce qui est
nuisible pour la résistance mécanique de la liaison /16/.

A l  +O2 +Si3N4 +Al -S i -O(amorphe)  +NZ

Al +O2 + Si3N4 + Bsi(o_z) At7O7N1s_z)

4- Lors de la réalisation d'une liaison, il faut tenir compte de la fragilité des
composés formés.

ou

13



Remarquons que la contrainte de rupture de I'assemblage est liée :

* à la fragilité des phases formées,
* âuX contraintes résiduelles générées au niveau de I'interface et

dans la céramique,
't âuX changements de structure de la céramique dans la zone de

liaison l17l,el aux interactions des phases intergranulaires ( phénoménes se
produisant aux joints de grains en présence du métal liquide).

* elle peut être fonction également de la contrainte appliquée
pendant le brasage 1181.

5- En fonction de la céramique, I'angle de contact diminue lorsque la
concentration en poids du titane du métal d'apport augmente ( dans I'interualle de S
à 10 o/" ), puis devient constant au delà de cet intervalle /191 . Le titane est un des
élèments ayant une réactivité importante avec I'oxygène. L'adhèsion du métal
d'apport ( contenant du titane ) sur la surface de la céramique s'explique par la
réaction chimique qui se produit entre le titane et la surface de la céramique. Des
composés naissent suite à cette réaction, qui vont diminuer I'angle de contact du
métal d'apport et augmenter l'énergie d'adhésion.

6- A partir de 800"C-1000'C et en fonction de la pression dans le four, la
pression de vapeur saturante de I'argent est importante. Ceci nous impose de limiter
la vaporisation de I'argent en adaptant la pression dans le four
pression partielle d'un gaz neutre ).

( injection de

7- ll se forme des contraintes résiduelles engendrées par:
- la variation de volume issue de la formation des composés de réactions
- la contraction différentielle des matériaux.
- I'effet de corrosion de la céramique par le métal d'apport liquide.
Ces contraintes résiduelles peuvent provoquer la rupture de I'assemblage.
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I I I .  THERMOCOMPRESSION :

La thermocompression, mise au point vers 1951, est une technique de liaison
céramique-métal réalisée à l'état solide 1211.

Elle se distingue des autres méthodes de liaisons conventionnelles
(métallisation directe, scellement actif , soudage ditfusion... ).

Elle permet d'obtenir une liaison céramique-métal en interposant un métal
d'apport entre les deux substrats. Ceci sans métalisation préalable sur les surfaces
des substrats.

La thermocompression consiste à déformer plastiquement à une température
de 0,5 à 0,9 Tg un métal d'apport qui est situé entre les éléments à assembter
( Tf "c : étant la température de fusion du métal formant le métal d'apport ).

Les paramètres de liaison sont :

- La nature du métal ou alliage formant le métal d'apport.
- l-état métallurgique du métal d'apport.
- La température de déformation plastique du métal d'apport.
- La contrainte de déformation plastique du métal d'apport.
- La vitesse de déformation plastique du métal d'apport.
- Le palier thermique à la température de déformation du métal
d'apport sous la contrainte de déformation .

- L'atmosphère ( milieu neutre, réducteur, vide.... ).
- La pression de vapeur saturante du métal d'apport à la température
de liaison.

- l-électropositivité du métal d'apport par rapport aux substrats.
- La rugosité des surfaces.
- l-état physico-chimique des surfaces.

III-1 CHOIX DU METAL D'APPORT :

Trois critères de choix des métaux ou alliages utilisés pour former le métal
d'apport sont à considérer 1221.

a/ température de fusion du métal ou alliage formant le
métal d'apport :

La déformation plastique du joint s'éffectue par déplacement des dislocations
( glissement et montée ) qui est régie par la loi d'ARRHENIUS :

.  . ^  ( lG(o) /K [  tè=è .  e \ - -  t6 )

à'et ^G sont fonctions de la contrainte et de la température.
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La température de déformation plastique doit être inférieure à la température
d'équicohésion afin d'éviter une décohésion intergranulaire dans les métaux
d'apport.

ll faut choisir un métal d'apport de telle sorte que sa température de fusion
soit supérieure à la température d'utilisation maximale "Tu" et inférieure au
minimum des deux températures 'Tn et'Ts".

Tg , Ts : la température de transformation de phase de la céramique et du
substrat métallique.

Donc:  Tu<TfcTgouTs.

bt pression de vapeur saturante du matériau formant te métal
d'apport à la température de liaison :

Si les métaux d'apport présentent des oxydes stables, la formation de la
jonction à I'interface céramique-joint se réalise sans les mécanismes d'évaporation-
condensation.

ll faut éviter la formation d'une couche de caléfaction qui gênerait les
mécanismes d'adhésion.

Pour cela, il faut que la pression de vapeur saturante ne soit pas trop
importante ( Al, alliage d'Al, Pb....).

Par contre, dans le cas des métaux à oxydes instables, le phénomène
d'évaporation-condensation participe à la formation de la liaison céramique-joint
(Cu, Ag, Ni,  Zn, . . . . . . ) .

La pression de vapeur saturante dans ce cas, ne doit pas être supérieure à
1O-10 torr à la température de liaison.

La figure 5 présente des courbes de pression de vapeur saturante en fonction
de (Td lTf),  avec:

Td : température de déformation plastique du métal d'apport.
Tf : température de fusion du matériau constituant le métal d'apport.
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c/ Electropositivité du métal ou alliage formant le métal d'apport vis-à-
vis des éléments du substrat :

ll faut éviter d'utiliser des métaux ou alliages susceptibles de former des
composés définis ou intermétalliques avec les substrats à relier, car ceta risque de
fragiliser les jonctions aux interfaces de liaison.

Les phénomènes de corrosion sont favorisés par une différence importante
d'éléctropositivité entre les matériaux (formation de couple électrochimique ).

I I I .2 CONTRAINTE ET VITESSE DE DEFORMATTON DU METAL
D'APPORT :

La contrainte de déformation du joint de liaison est fonction de :

- la nature du métal d'apport.
- la nature des oxydes présents sur la surface du métal d'apport.
- la géométrie du métal d'apport ( tableau lll ).
- la morphologie des constituants ou phases présentes dans le métal
d'apport.

Un métal ou alliage métallique est toujours recouvert d'une couche de son
oxyde.

On définit le coefficient d'éxpansion de la couche d'oryde par:

volume mole ( MO )
Y= qui est > 1 (7 )

volume atome gramme M

Lapplication d'une valeur de contrainte critique, provoque soit :

- la déformation plastique du film d'oxyde ou du métal substrat.
ou
- la fissuration de la couche d'oryde.

Donc en première approximation, on peut estimer que I' intensité des
contraintes est proportionnelle au coefficient d'expansion de la couche d'oxyde
/231.

De plus la contrainte de déformation plastique du métal d'apport est d'autant
plus faible que les métaux présentent des oxydes instables thermodynamiquement
pour les conditions de liaison.
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La vitesse de déformation plastique du métal d'apport est importante,
parce que la couche d'oxydes formée ( pour les oxydes stables dans les conditions
P et T de liaison ) crée une barrière de diffusion. Cette barrière empêche les
réactions pouvant créer la liaison céramique-métal.

La contrainte de déformation et la vitesse d'aplication de celle-ci provoque la
rupture de cette couche d'oxydes formée et crée des sites actifs de métal pur qui
favorisent fa liaison à I'interface céramique-métal d'apporl1241.

La déformation plastique s'effectue par déplacement des dislocations.
La densité de dislocations croit au cours de la déformation plastique du

métal d'apport.
Si la vitesse de déformation plastique croit, la mobilité des dislocations

devient faible par rapport à cette vitesse ( ancrage des dislocations ).

Pour un régime stationnaire SELLARS et TECART proposent la relation
suivante :

den
dt 

=8,(shoro)

Avec : cr et n des constantes.

Si o est faible, de/dt tend vers une loi parabolique.

Si o est elevé, de/dt tend vers une loi exponentielle.

Le formalisme analytique de la distribution des contraintes en cours de
déformation plastique du métal d'apport permet de distinguer trois zones de
contrainte l25l :

une zone de pression hydrostatique, une zone d'adhérence et un zone de
friction ( voir ANNEXE lll ).

Différentes conditions expèrimentales de déformation plastique du métal
d'apport sont présentées par le tableau lll.
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nature géomètrie du joint
de thermocompression

contrainte de
déformation (MPa)

température de
liaison ("C)

a lumin ium - torique
- réctangulaire

(feuilles)

20
40

593
593

plomb torique 12 294

ind ium torique 5 140

fe r rectangulaire
( feuilles )

5 1385

cuivre torique 15 979

n icke l torique 15 1300

plat ine torique 3 1590

120

100

80

60

40

20

tableau lll : contrainte de déformation du joint de thermocompression
en fonction des matériaux et de la géomètrie des joints /23 /.

12 14  16  18  20  21  22 t ( heures)

figure 6 : Influence du temps et de l'atmosphère sur la
contrainte de rupture, cas du couple Pt / AlzOg l3Z/.
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I I I -3 INFLUENCE DE UATMOSPHERE :

Les composés formés aux interfaces, sont soit néfastes, soit bénéfiques pour
I'adhésion. Donc, il faut prévoir les réactions qui peuvent se produire.

On distingue deux natures de réactions, en fonction de l'atmosphère 127-28-
291, et de la nature des matériaux en présence :

- réactions donnant lieu à la formation de composés définis ou solutions
solides /30/.

- réactions d'oxydo-réduction, d'échange, ou d'addition, créant des oxydes
mixtes ou phase spinelle.

Par exemple, lors de la réalisation de la liaison, Ta2O5 | Al2Og, I'oxyde de
tantale réagit avec I'alumine pour générer la phase spinelle TaAl*OU/31/.

L oxygène se trouve soit dans I'atmosphère ( il est important pour les métaux
à oxyde instable ), soit adsorbé sur les surfaces ou dissout dans les matériaux.

Si la concentration en oxygène est faible, I'adhésion peut devenir nulle.
Une quantité d'oxygène dissout aux joints de grains ne participe pas à la

réaction.

La contrainte de rupture évolue en fonction de la nature de l'atmosphère, du
temps de maintien pour une température précise figure 6, de la rugosité des
surfaces céramiques et de la loi de comportement mécanique des phases formées à
I'interface.

Ceftaines impuretés présentent une affinité importante vis-à-vis de I'oxygène.

Un recuit peut engendrer une ségrégation superficielle d'éléments d'addition
présentant une affinité pour I'oxygéne plus importante par rapport à la matrice de la
céramique ou à certains éléments du métal d'apport.
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I I I .4 INFLUENCE DE LA RUGOSITE DES SURFACES ET DU PALIER
THERMIQUE A LA TEMPERATURE DE LIAISON SOUS LA CONTRAINTE
DE DEFORMAf,ION DU METAL D'APPORT :

a/ influence du palier thermique :

Le palier thermique est fonction de la cinétique de réaction, il peut varier
entre une minute et plusieurs heures. A noter qu'un temps court ( il peut être nulle )est suffisant lorsqu'il y'a uniquement adhésion mécanique.

Dans une certaine limite, la contrainte de rupture croit quand le temps de
maintien croit. Ceci dépend évidement de la loi de comportement mécanique des
composés formés et de la profondeur de la zone de réaction. ll est souvent obserué
une diminution de la contrainte de rupture pour une durée importante de palier .

b/ influence de la rugosité :

La rugosité des surfaces modifie le processus de déformation du joint
métallique.

Au cours de la déformation plastique du métal d'apport, celui-ci s'ancre dans
les interstices générés par les aspérités de surface et bouche ceux-ci.

De ce fait, le fluage du joint diminue localement, ce qui entraîne une
diminution des sites actifs de métal pur formés par la rupture de la couche d'oxyde
présente sur la surface du métal d'apport.

Ladhésion s'effectue préférentiellement sur les sommets des défauts. ll se
produit donc, une compression des défauts les plus élevés, et un effofi de traction
pour les défauts de basse altitude.

La rugosité de la surface joue un rôle sur la contrainte de rupture. Des
résultats expérimentaux de certains auteurs sont présentés tableau lV.
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couple temoérature de contrainte de atmosohèreEtat de surfactContrainte de
thermocompression ("C déformation du ioinl ruoture (MPa

vide sablaoe 18
10-6 torr polissaqe 30

ZrO2lAll 610 12,5 vide rectif ication 17 .5
Nimonic 804 10-2 torr

Ar-H2 90-10 sablæe 67
I torr oolissaoe 88
vide sablaoe 25

10-6 torr rectif ication 42
Sialon/Al/ oolissaqe 58

Nimonic 80A 610 12.5 ride 10-2 tor rectif ication 30
Ar-HZ 90-10 sablaqe 76

1 ton oolissaqe 82

vide sabhoe 2
10-6 torr oolissaoe 3 .5

si3N4/At/ 610 12.5 vide rectif ication 1 ,8
Nimonic 804 l0-2 torr

Ar-H2 90-10 sablaoe 2 .4
1 ton oolissaoe 1 .2

tableau lV : Influence de I'atmosphère de liaison et de la rugosité de surface de la
céramique sur la contrainte de rupture I 33l.
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IV SOUDAGE-DIFFUSION

IV- l  GENERALITES:

Le soudage diffusion et la thermocompression sont des technologies qui
permettent de réaliser une liaison homogène ou hétèrogène ou hybride entre deux
matériaux à l'état solide.

L'absence de la transformation solide-liquide est bénéfique à la qualité
métallurgique de la liaison; d'où I' intéret d'une recherche approfondie dans ce
domaine ou dans le développement de la thermocompression.

Les phénomènes de diffusion régissent la cinétique d'un grand nombre de
processus métallurgiques, particulièrement les transformations de phases, à
I'exception des transformations de type martensitique I

IV.2 PARAMETRE A PRENDRE EN COMPTE LORS DU
SOUDAGE.DIFFUSION :

La réalisation d'une liaison nécessite de connaître tes facteurs d'influence et
d'optimiser les principaux paramètres du mode opératoire ( température, temps,
pression, rugosité, accomodation des surfaces ) en fonction des propriétés physico-
chimiques et caractéristiques mécaniques des matériaux à assembler.

Nous avons apporté des informations complémentaires aux tableaux V et Vl
établis par Y; DURIEUX et M. HOURCADRE /35/. Ges tableaux montrent I'influence
des différentes propriétés des matériaux sur le choix des paramètres opératoires, et
I'influence de ceux-ci sur la qualité du joint soudé.

L'organigramme établi dans le but d'optimiser les conditions de soudage
diffusion montre bien les différentes étapes qui doivent être suivie pour réaliser une
liaison présentant des caractéristiques optimales ( figure 7 ).

a/ paramètres de soudage-diffusion en fonction des matériaux:

Pour pouvoir réaliser un joint soudé de bonne qualité, il faut :

- analyser les aspects thermodynamiques définissant l'équitibre des
phases en présence pour les matèriaux considèrés ( diagrammes
d'équilibres de phases binaires ou ternaires ) à la température de soudage-
diffusion.

- la nature physico-chimique des matériaux.
- les coefficients de dilatation.
- le module de young.
- les oxydes susceptibles de se former en surface. La prèsence de
ceux-ci joue le rôle de barrière de diffusion.

- les lois de comportement mécanique du substrat en fonction de la
température.
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soudage hélérogène
çlimisalbn des conditions

de soudago poui la
réalisallon de pnctions saines

de6 méta|.|x (tableau Vl )

presslon P / lempéralure T

la lonctlon est-olle
rdallsable avec les
pâramètres P, T et I

relenus ?

prtfuislon do h ré3lstânce
mécanique à h lractlon de

la jonctbn

tigure/ : ORGANTGRAMME tgst

25



caractéristiqus à
prendre on compte

les caractéristiques considérées
interviennent sur

difficultés à prèvoir en
soudagediffusion

coefficient de dilatation - jeu d'assemblage, accostage
à T s "

- les contrainles inlernes
au refroidissement.

- absence de contact si la
géomètrie est favorable.

- contraintes résiduelles
- déformatlon. fissurallon

( rupture post soudage )

température de fusion le choix de la température
soudage-diffusion

soudage en plusieurs
6tapes envisageable

coefficient de diffusion - la cinètique de soudage
- l'effet KIRKENDALL
' profondeur de la zone de réaction

- paramètres de soudage
élevés si cinétlque lente

- porosités KIRKENDALL

stabilité des oxydes l'établissemenl du contact
physique et de la liaison
métallique

- non contact, défauts
résiduels $

o

solubilité de l'oxygéne

dans le métal

la dissolution de l'oxygène

superliciel

freln à la diffusion, défauts

résiduels si faible solubilitd

température de
recristallisation

- la cinétique de soudage à
I'interface

- modilication de la texture des
substrats

- fragilisation du métal de
base pour cartains
métaux

-grossissement du grain t

transformations
allotropiques

- les propriétès mécaniques Re el
le coefficient de diffusion de

chaque phase à la Ts'
- dimension et orientation du grain

après soudage

- déformation des plèces
(contraintes int€mos
éventuelles )

- grossissement et
orientation du grain

texture - coefficient de diffusion
- choix de Ts'
- profondeur de la zone de réaction
- loi de comportsment mécanique

en service
- accomodation des conlraintes

résiduelles

- fragilisation de la
liaison

' Ts : Température de soudage diffusion

tabteau V : PROPRIETES PHYSICO-CHIMIQUES
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interviennent sur
difficultées à prévoir en

soudage-diffusion

Module dYoung
( fonction de Ts')

la déformation élastique
des pièces

rftanque de contact physique sur une
grande distance si E est très grand

et P insuffisante ( fonction de
l'ajustement des pièces )

Limite d'élasticité
(Re) en

compression
(fonction de Ts')

la déformation plastique
à l'interface

défauts de contact physiques répartis
si Re très grand et p insuffisante

Résistance au
fluage

( fonction de Ts')

la déformation de la
finie

déformation, piéce hors tolérance
si P trop élevée

' Ts : température de soudage-diffusion

tableau VI : PROPRIETES MEOANIQUES
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- la texture des substrats qui peut jouer un rôle important sur les propriètés
élastiques, les caracteristiques mécaniques des liaisons, I'accomodation des
surfaces , le coefficient de diffusion des élèments contenus dans les métaux de base
et sur l'énergie genérée par les contraintes résiduelles .

b/ paramètres liés à la préparation des échantillons :

La préparation des échantillons a une très grande importance.

On distingue deux types de préparations:

b-l préparation des surfaces dans lesquelles apparaiseent :

- La rugosité des surfaces, qui semble avoir une influence sur les propriétés
mécaniques de la jonction /36/.

Elle empêche un contact physique complet à I'interface sous une pression
limitée 1371.

Afin de présenter une planeîté optimale, la surface doit subir un polissage
très fin.

- Le dégraissage et le décapage des surfaces afin d'éliminer les
contaminants (graisses, oxydes...... ) qui peuvent jouer le rôle de barrière de
diffusion, donc perturber la formation du joint soudé.

- La relaxation d'énergie élastique issue des déformations liées aux
contraintes résiduelles.

b-2 nature de la configuration d'assemblage :

- géométrie du plan de joint soudé.
- géométrie de la pièce.

c/ PARAMETRES TECHNOLOGIQUES :

Ce sont des paramètres qui dépendent de la nature des substrats à
assembler et des conditions de sollicitations fonctionnelles.

On trouve :

- la température de liaison.
- I'atmosphère.
- le cycle thermique de soudage-ditfusion ( vitesse de chauffage,
température de soudage, palier thermique à Ts et la vitesse de
refroidissement ).

- I'amplitude et le cycle d'application de la charge sur I'assemblage.
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IV.3 ETUDE DES MECANISMES D'ADHESION AUX
INTERFACES DE LIAISON :

a/ introduction :

D'après les tableaux V et Vl, on dénombre de nombreux mécanismes qui
participent à la formation du joint soudé obtenu selon la technique de soudage par
diffusion.

Actuellement, if n'existe pas de rnodélisation précise qui permette de prévoir
et de contrôler la nature physico-chimique et structure cristallographique de
l'interface du couple céramique-métal.

Mais, toutefois, on peut définir ces mécanismes selon deux groupes :

- groupe d'origine physico-chimique ( liaison réactive , adhèsive ou
cohèsive ) :

* avec transport de matière :

on y trouve : - la diffusion qui comprend :

. la ditfusion en surface .

. la diffusion intergranulaire.

. la diffusion en voiume ( formation de solution solides ).

, | évaporation-condensation.

* sans transport de matière :

- liaison électronique ( liaison non réactive - adhésive,
cohèsive ).

- réaction chimiques d'additions ou d'échanges.
- réactions d'orydo-réduction.
- liaison mécanique par frottement ( contrainte de
cisaillement , force de VAN DER WMLS ).

- groupe d'origine mécanique :
- frettage, insertion à la coulée.

b/ mécanisme d'origine mécanique ( liaison non réactive
adhésive non cohésive ) :

Après mise en contact des deux surfaces à relier, et sous I'action simultanée
de la charge appliquée et du cycle thermique de soudage, trois étapes peuvent être
observées :
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Micrographie optique de BeO / Pt
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MicrograPhie oPtique de Ni / MgO
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O r g l a r r c e  1 - l r a v c r e  l ' r n l e c l a c e

Répartition du Pt ('Kcr, du Pt )
1SOO'C - 17 heures dans le vide

figure B : interface céramique-métal
absence de 3èms phase et de diffusion

Répartition du Ni (trace Kc du Ni )
11OO.C - 16 heures dans I 'air

figure 9 : interface céramique-métal
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1- déformation des aspérités issues de l'état de
rugosité des surfaces :

La rugosité influence la vitesse à laquelle peut se réaliser le contact physique
1361.

2- fluage des défauts de surface :

La loi de fluage est :

(18)

ô : vitesse de fluage.
Qc : energie d'activation propre au mécanisme de fluage.
r : contrainte statique appliquée.
T : la température.
netA:constantes.

3 - la recristallisation dynamique, puis statique peut intervenir dans le
processus de la formation du joint soudé. A partir d'une certaine température, on
assiste également à la migration des joints de grains du substrat métallique.

Remarques:

- le temps nécessaire à la réalisation du contact physique peut être de I'ordre
de quelques minutes en fonction de la rugosité et du couple choisi.

- I'augmentation de la densité de dislocation favorise les phénomènes de
diffusion et de recristallisation ( courts-circuits de diffusion ) .

c/ mécanismes d'origine physico-chimique :

c-l introduction :

Plusieurs processus peuvent participer à la liaison, soit de façon successive
ou simultanée.

Les conditions thermodynamiques, la configuration électronique et structurale
des matériaux en présence , en général l'état physico-chimique des surfaces et des
matériaux favorisent un processus ou un autre.

e=Arnexphg)
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On observe deux étapes de liaisons:

- liaisons non réactives :

qui ne présentent pas de composés intermédiaires à I'interface de liaison, figure g.

Ce type de liaison, présente d'exellentes caractéristiques mécaniques.

On rencontre ce type d'interface entre céramique et métaux nobles.

- liaisons réactives :

observées lors de fassemblage entre céramique et métaux actifs. Elles présentent
une ou plusieurs phases à I'interface céramique-métal ( figures 9 et 10 ) dont les
structures ont une grande importance sur les propriétés mécaniques.

c-2 mécanismes de réactions :

Les réactions d'additions sont du type :

AO+B _>ABO

A +BO

AO + BO _> ABO2

plusieurs auteurs ont montré la formation d'une phase spinelle (AB2oa).

Exemples:

Al2Og +CuO

Al2O3 + MgO

> CuAl2O4

MgAl204

La vitesse de formation de la phase spinelle est régie par la mobilité des ions
dans cette phase.

c-3 réactions d'échanges :

Elles existent lorsque les métaux présentent une grande affinité envers
I'oxygène.
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Exemples:

Fe + NiO

3Zr + 3SiO2

>FeO + N i

3ZrO2+ 3Si

c-4 réduction du cation de la céramique :

Dans ce cas il existe une corrosion de la céramique qui conduit à la formation
de phases intermétalliques.

Exemples:
1200.c

TiO2 + 3Pb -> Pbgï + 02

1600"c
Al2Og + 2lr 2lrAl + il2O2

1200'c
YZOg + 10Pt

Ces phases intermétalliques sont souvent fragiles. ll présentent des
propriétés mécaniques faibles

c-5 évaporation-condensation :

Elle se produit en générat, pour des températures proches du point de fusion
du substrat métallique. Ce phénomène peut également se produire pour la
céramique ceci en fonction des condition thermodynamiques.

IV. FACTEURS D'INFLUENCE :

Différents paramètres influent sur la qualité des liaisons :

a/ Température de liaison :

EIle est comprise entre 0,5 et 0,9 Tf ( en moyenne 0,7 Tf; Tf est la température
de fusion du matèriau de plus bas point de fusion ). Cette température favorise les
mécanismes physico-chimiques, et active le fluage des défauts de surfaces.

Des contraintes rèsiduelles apparaissent lors du refroidissement (figure11).
Ceci est dû a la différence de module élastique, de coetficients de dilatation et de
raideur qui existent entre les matèriaux de base.
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b/ Cycle thermique et durée du palier à la température de
liaison :

Le recuit de détensionnement des substrats est conseillé avant I'assemblage,
afin de relaxer au maximum les contraintes rèsiduelles engendrées par les
opérations antérieures ( usinage . )

Pour éviter les chocs thermiques au niveau de la céramique, le
refroidissement doit être parfaitement contrôlé.

c/ Atmosphère ambiante :

La figure 6 montre I'influence de I'atmosphère et cetle de la durée du palier
thermique sur la contrainte de rupture en cisaillement de I'assemblage Pt / A|2OO.

Donc, le milieu doit être compatible avec les matériaux à assembler.

d/ Charge appliquée sur I'assemblage :

Elle est fonction essentiellement de la rugosité , la planeïté des surfaces à
assembler , de la configuration géométrique de I'assemblage et des propriétès
mécaniques des métaux de base à la température de soudage diffusion.

Elle s'applique dès le début du cycle thermique. elle est soit uniaxiale, soit
isostatique.

e/ Configuration géométrique de I'assemblage :

Vue la différence des coefficients de dilatation entre les deux familles de
matériaux ( tableau Vll et figure 12 ), les contraintes résiduelles générées lors de
I'assemblage sont provoquées :

- soit par la contraction différentielle des substrats céramiques et métalliques
lors de I'assemblage.

- soit, par la naissance de composés definis ou phases intermètalliques à
I'interface ( notons que les composés formés peuvent jouer le rôle inverse dans
certains cas, favoriser la relaxation des contraintes en fonction de la loi de
comportement mécanique de ceux-ci ).

Lénergie élastique stockée à I'interface et dans la céramique est :

- soit absorbée par accommodation plastique locale du substrat métallique et
de I'interface de liaison ( quand la loi de comportement mécanique le permet ).

- soit, elle se libere brutalement en participant à la propagation d'un défaut
contenu dans la céramique présentant une dimension supèrieur à la dimension
critique de défaut.
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Pour remédier à ces problèmes, on utilise des multicouches de compliance
qui sont susceptibles d'absorber en partie l'énergie élastique issue des contraintes
résiduelles. Cette énergie est stockée à I'interface de liaison et dans la céramique,
ceci en fonction de la loi de comportement mécanique des matériaux constituants le
multicouche de compliance lors du cycle de refroidissement ( plastique, élasto-
pfastique et élastique) I 41 l.

V. CONCLUSION :

Les différents types d'assemblages rencontrés dans cette première partie
nous montrent qu'il faut tenir compte de plusieurs paramètres lors de la réalisation
de ces assemblages: les paramètres technologiques ( température de tiaison,
atmosphère, cycle thermique....) et les paramètres dépendant des matériaux mis en
présence ( nature physico-chimique des materiaux , module de young, coetficient de
dilatation, lois de comportement mécanique des substrats en fonction de la
température,.....). Donc le choix des couples doit être très rigoureux.

Les réactions pouvant avoir lieu lors des assembtages sont de différentes
natures. Plusieurs processus peuvent intervenir soit de façon successive, soit de
façon simultanée ( diffusion, réactions d'oxydo-réduction, réaction d'addition ou
d'échange, liaisons élèctronique....).Donc I' interface de liaison est plus ou moins
complexe et on pourrait se heurter a plusieurs obstacls lors de notre étude
expérimentale (contraintes résiduelles, non uniformité de la répartition des
differentes phases,.....).
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matériaux coefficients de dilatation linéaire
moyen ( . to-66-1 ;

Cu

Ti

Acier

Nb

16,5  à  17

11

10,9  à  12,3

8,1

At203

sic

Si3N4

gà8,8

4,3 à 4,8

3,2 à 3,4

tabteau Vll : Coefficients de dilatation linéaire
quelques matériaux ( mesurés à

moyen de
25c ) /42t

(.ï UN, 0OO
Te m perotur .  t  l (  |

ligure 12 : courbes de dilatation tinéaire en fonction de la température
pour Si3N4 et Invar (Fe32Ni5CoOg ). /qS/
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INTRODUCTION :

Nous nous intéressons dans cette étude expérimentale aux trois méthodes
d'assemblages ( la thermocompression, le bràsage réactif et le soudage diffusion ).

- La thermocompression où la déformation plastique à chaud de I'aluminium
pourrait induire des orientations préférentielles dans le métal d'apport.

- Le brasage où le gradient thermique pourrait induire des textures dans les
phases, en considérant les anisotropies du point de vue de la ditfusion des métaux
texturés présentant une basse symétrie.

-Le soudage diffusion où la diffusion dans un métal de basse symétrie est
anisotrope, la texture peut induire une croissance plus ou moins rapide et orientée
des phases à I'interface.

Pour caractériser ces différents paramétres, on a procédè d'abord à des
observations métallographiques des différentes couches à I'interface de liaison,
puis à une analyse de la répartition des élèments à I'interface des liaisons par
microsonde à énergie dispersive et à la mise en évidence des phases qui naissent
à I'aide des diagrammes de diffraction des rayons X ( diagramme 0-20 ) et enfin à la
mesure de la texture des phases formées ou des alliages déformés. Ces mesures
des textures des phases ont étè réalisées suivant deux méthodes, en fonction des
ditférents problémes rencontrés à I'interface des assemblages :

1- des figures de pôles obtenues à l'aide d'un goniomètre de texture.
2- des mesures d'orientations individuelles obtenues à I'aide des

diagrammes de KIKUCHI.

De ces paramètres nous tirerons une conclusion
investigations réalisées pour l 'étude des assemblages et
peuvent modifier ces interfaces.

sur
les

les différentes
paramètres qui
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I. ELABORATION DES ECHANTILLONS

Les liaisons céramiques-métaux ont été réalisées par Mr LASOAR.G.

Dans ce paragraphe nous allons présenter :

- les matériaux de base et d'apport utilisés,

- les différentes propriétés ( physiques, chimiques et mécaniques ) de ces
matériaux,

- les traitements avant I'assemblage,

- les paramètres d'assemblage.

lls seront précisés pour chaque technique d'assemblage :

- brasage

- thermocompression

- soudage-diffusion.
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1- BRASAGE

1.1 MATERIAUX UTILISES:

al CERAMIQUE:

Léchantil lon , zircone-alumin e (ZrQ2t+Al2O3 ), util isé est un parallélépipède
de section carrée de 10 mm de côté, fourni par la société CERAMIQUES ET
COMPOSITES.

Les caractéristiques physiques et mécaniques sont présentées dans Ie
tableau Vlll .

b/ METAUX DE BASE :

fl s'agit de tôles en titane, zirconium et zircaloy, sous forme de
parallélépipède à section carrée de 15 mm de côté et 1mm d'épaisseur, leurtexture
présente soit un pôle transversal , soit un pôle central.

Ces tôles, laminées et recristallisées, ont été util isées afin d'analyser
I'influence de la texture sur les réactions developpées dans les zones de liaison
joints brasés / substrats métalliques.

Les différentes tôles sont :

Ti pôle transversal
Ti 35 pôle central
Zr pôle transversal
Zy pôle transversal
Zy pôle central.

Les propriétés physiques et mécaniques de ces métaux ou alliages sont
présentées dans le tableau lX .

Les textures initiales sont présentées par les figures 23 et24.

c/ METAUX D'APPORT :

Deux métaux d'apport ont été utilisés, ce sont des alliages à base d'argent de
rèférence ticusil et cusilaba ( fournisseur WESGO où DEGUSSA ), ces métaux se
présentent sous forme de feuillard d'epaisseur 0,1mm lls sont découpés aux
dimensions de la surface de brasage.

La composition chimique, les caractéristiques physiques et mécaniques sont
données par le tableau X .
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1.2 PREPARATION DES SURFACES:

a/ CERAMIQUE

La zircone-alumine (ZrO2+AL2Op| a été dégraissée selon différents
traitements de surface:

Dégraissage dans un solvant chloré (Fréon T.M.C ) avec agitation
ultrasonique pendant cinq minutes, à la température ambiante .

Dégraissage chimique dans une solution saponifiante :

soude 20 gll
carbonate disodique 20 gll
phosphate trisodique 40 gll
silicate de sodium 20 gll
température 80oC
durée 30 mn
rinçage dans I'eau et dans l'éthanol .

b/ METAUX DE BASE :

Après polissage mécanique (voir mesure de rugosité figure 13 ), les substrats
en titane, zirconium et zircaloy sont préparés dans les conditions suivantes :

Recuit sous vide à la température de 700'C pendant trente minutes.
Dégraissage dans un solvant organique( acétone) ,  puis dans l 'éthanol

avec agitation dans une cuve à ultrasons pendant cinq minutes à la
température ambiante.

Décapage dans une solution constituée d'un mélange d'acides (acide
nitrique 4oo/o êtr volume + acide fluoridrique 2oo/o en volume dans de
I'eau distillée ) pendant dix secondes.

Rinçage à I'eau et dans I'ethanol.

c/ METAUX D'APPORT :

lls sont nettoyés à I'aide d'un solvant chloré (Fréon T.M.C ) dans une cuve à
ultrasons pendant cinq minutes , à la température ambiante , puis décapés dans
une solution d'acide nitrique dilué à 5o/o êtr volume dans I'eau, pendant 5 minutes.

Un rinçage dans I'eau et dans l'éthanol est ensuite effectué .

1.3 CONDITIONS EXPERIMENTALES DE BRASAGE :

La rugosité des matériaux de base est mesurée à I'aide d'un patpeur
mécanique (marque HOMMEL TESTER ).

La valeur de Ra est comprise entre 0,21 pm et 0,78 pm pour les céramiques
et 0,26 pm à 0,48 pm pour les métaux de bases, voir figures 13 et 14.
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Les couples céramique-métaux se présentent comme I'indique la figure 15.

Le brasage est réalisé dans un four sous vide à parois froides .

PARAMETRES DE BRASAGE :

La contrainte appliquée sur la surface de brasage est comprise entre
2 1o-3 MPa et 5 1o-3 MPa.

Le cycle thermique est diffèrent en fonction de la composition chimique du
métal d'apport.

- métal d'apport Ag-Cu-Ti ( Ag 62,940/o; Cu 35,4o/"i Ti 1,66% )
référence fournisseur : GUSILABA

vitesse de chauffage (20"C-750"C ) : 9"C.mn-1
palier thermique : 750"C- 30 mn
vitesse de chauffage (750"C-840'C ) : 3'C.mn-1
température de brasage (Tb) : 840"C
palier à Tb : 20 mn
vitesse moyenne de refroidissement

(840"C-340"C ) : -4"C.mn-1

(340"C-1OO'C ) : -1'C.mn-1

pression dans le four : 10-4 Pa - 1,5 1O-2 Pa .

- métal d'apport Ag -Cu-Ti ( Ag 68,8%; Cu26,7"/";Ti 4,5o/")
référence fournisseur : TICUSIL

vitesse de chautfage (20"C-8OO"C ) : 11'C.mn-l
palier thermique : 800"C- 35 mn

vitesse de chauffage (800'C-9OO"C ) : 5'C.mn-1
température de brasage (Tb ) : 900"C
pal ie ràTb:7mn

vitesse moyenne de refroidissement
(9OO'C-380"G) : - 5'C.mn-1
(380'C-80"C ) : - 1"C.mn-1

pression dans le four 5 1o-4 Pa - 1,5 1o-2 Pa.
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caractéristiques ZrO2 + Al2O3

a( 10-66-1) de 200 à800"c 6

dureté (GPa) 1B

résistance à la llexion
4 points oe (MPa) 850

module de Weih.rll(m) 10

résistance à la traction

or(MPa) (cabulée) 746

résistance à la compression

cb(MPa) 3000

coellicient de poisson (p) 0,25

lacteur d'intensité critique de
contraintes KIC (MPa/./m) 9

module de Young (GPa) 200

coefficient de frottement (p) 0 ,18

Contrainte de rupture équivalente pour une sollicitation en traction
oT = (m+2 /  4(m+1))1/m 69

oB: confrainte de rupture pour une sollicitation en ftexion

Tableau Vf f l : caractéristiques physiques et mécaniques de la Zircone -Alumine lq4t
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nÉtaldebaseRe 0,2% Rtn A% E ul0 r cæfficientdedtlrete Hl/
(lilPa) (iIPa) (GPa) 0,500'c ooison (u) (MPa)

Titane T35 295 à 400 >409 -41,9 "1 15 8,4-10 .0,30 1 260
(recuit )'

Zirconium et
Zircalov 2 246 à 400 xm 25 "96 -7,3 "0,30 1 800-2,| 00
{ recuil)'

Nota : * Valeurs moyennes pour lesquelles le sens de prélèvement des éprouvettes

et les effets de texture ( anisotropie générée par laminage ) ne sont pas considérés.

Le coefficient de dilatation du zirconium et de I'alliage zircaloy2 est déterminé par la
relation (0-600"C).
axe c :2.418 10-6 + (0,01249 10-6) T"C \
axe a : 5,357 10-6 + (0,00109 10-6) T"C

cr=(crc+u^)12

tabteau lX : caractéristiques physiques et mécaniques des métaux de base titane,
zirconium et alliages | 44 l.

dureté: 1100 MPa

tableau X : caractéristiques physiques et mécaniques des métaux d'apporl l44l

cornposition chimiquesolidusliquidus(20-5oo'c)tl E Re 0,2%Rm A%

en% ('c) ('c) 10K m MPa MPa
Aq-Cu-Ti 780 815 18,5 0,36 83 271 346 20

{63-35,4-1,6)
Aq-Cu-Ti 830 850 1 9,7 0,38-0,3t83

(6 8,8-2 ô, 7-4,5 )
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figure 14 : Profil de rugosité de la zircone-alumine 1441.
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figure 15 : Macrographies du coupte Ti tzro2+Al2o3 (Ag-Cu-Ti 4,5o/oll44l.
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2. THERMOCOMPRESSION :

2.1 MATERIAUX UTILISES :

a/ CERAMIQUE :

Deux types de céramiques sont utilisés pour réaliser ta thermocompression :

- ZERODUR dont la composition chimique est:

SiO2 55,5Vo MgO 1o/o
AL2O3 25,3o/o T\OZ 2,3 o/o

PZOS 7,9o/o ZrOZ 1,g o/o

Li2O 3,7 o/o Na2O O,So/o
ZnO 1,4o/o As2O3 O,5 o/o

Cette vitrocéramique possède un coefficient de dilatation très faible
(quelques 19-7 "6-1 ), ce coefficient varie très peu en fonction de la température
iusqu'à la température de transition vitreuse du matériau ( g2o.c ) t 4s t.

les caractéristiques physiques de la vitrocéramique (zérodur ) sont données
par le tableau Xl .

. ZIRCONE- MULLITE .

b/ METAUX DE BASE :

On a util isé des tôles de titane, de zirconium et de zircaloy de forme
parallélépipèdique de section carrée de 15 mm de côté et d'épaisseur 1 mm.

Ces tôles présentent des textures pôle central ou transversal.

On distingue :

- Titane pôle transversal
- Titane pôle transversal recuite
- Titane 35 pôle central
- Zircaloy pôle central
- Zircaloy pôle transversal
- Zirconium pôle central
- Zirconium pôle transversal
- Zirconium CL pôle transversal
- Titane 40 pôle transversal
- Acier non texturé.
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Les caractéristiques physiques et mécaniques des métaux sont données par
le tableau lX .

Les textures sont présentées par tes figures 23 et 24 .

c/ METAL D'APPORT :

Deux types de métaux d'apport sont utilisé, I'aluminium AS1 (1% de Si ) et
l 'aluminium A9-5N (99,99999% Al \.

2-2 PREPARATION DES SURFACES :

a/ CERAMIQUE :

- La zircone-mullite a subi le même traitement que ZrO2+AL2O3 présenté

dans le brasage ( 1-2-a) .
La surface de la zircone-mullite a Ia même rugosité que ZrO2+AL2O3 , voir

figure 14.

- La vitrocéramique a subi le traitement suivant :

Usinage sous forme de cube de 10*1 0*10 mm3

Polissage de toutes les faces afin d'éliminer les défauts d'usinage:
la surface de liaison est polie de façon à obtenir une planeité minimale

de dix franges et une dimension de défaut inférieur à 10 pm.

Dégraissage dans un solvant chloré (fréon T.M.C ) et dans l'éthanol
avec agitation ultrasonique pendant cinq minutes à la température
ambiante.

ll est nécessaire d'effectuer un traitement thermique de relaxation des
contraintes résiduelles après usinage.

Ceci est dû à la fragilité de la vitrocéramique et à I'influence de l'état de
surface sur les caractéristiques mécaniques du matériaux.
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Les paramètres du traitement thermiqu-e sont :

- vitesse de chauffage : 2"C.mn-1 environ
- palier thermique : 540.C - 7S0"C
- vitesse moyenne de refroidissement : (340"c -1oo"c ) 0,2.c. mn-1
- atmosphère : vide ( p=tO-S mb ) ou N2+H2 gO -10.

La température de recuit ne doit pas être supérieure à 750"C afin de
conserver les propriétés de stabilité dimensionnelle du matériau ( température de
transition vitreuse 790"C - 820.C ) .

Notons que la céramisation par précipitation de la phase cristalline
eucryptite B se produit à 750"C (température de transition vitreuse 820.C ).

Au delà de cette température, il existe un début de transformation de
phase ( eucryptite p + spomudène P) | 46 /, ce qui provoque une modification du
coetficient de dilatation et de son évolution en fonction de la température.

bI SUBSTRATS METALLIQUES :

Les substrats métalliques (Ti, Zr et Zy ) ont subi une préparation de surface
identique à celle citée antérieurement ( 1 -2-b ).

c/ METAL D'APPORT :

Le métal d'apport est dégraissé selon les conditions :

- Dégraissage dans un solvant chloré avec agitation ultrasonique pendant
cinq minutes, à la température ambiante.

- Décapage dans une solution de soude concentrée à 200 g.l-1 pendant trois
minutes, à la température ambiante.

La réaction de la soude avec l'aluminium donne tieu à la formation de
l'aluminate de sodium ( I'aluminium est un métal amphotère ).

Al + H2O + NaOH €) AINaO 2 + 312 H2

Ce set n'est pas soluble dans la soude ( produit de solubilité faible par etfet
d'ions communs ). ll se dépose sur la pièce et la passive ( dépôt gélatineux noir ).

ll est nécessaire d'etfectuer un traitement de dépassivation en milieu acide
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dans une solution d'acide nitrique diluée à 5a/" en volume dans I'eau pendant trois
minutes, à la température ambiante.

Un traitement de brillantage ( acide sulfochromique : H2SO4 50% + 5 g.1-1

Crog dans I'eau, pendant trois minutes, à la température ambiante ).
Le métal d'appoft est ensuite immergé dans I'eau courante ( rinçage avec

agitation ) dans l'éthanol et séché à I'air chaud.
Pour éviter tout risque de pollution, les traitements de surfaces du métal

d'apport sont effectués au moment de la réalisation de la liaison.

Le métal d'apport est recuit sous vide ou atmosphère réductrice
500'C - 30 minutes

La dureté HV 9,81N du métal d'apport après recuit est de 160 MPa

L'indice de grain est compris entre 4 et 6 .

2.3 CONFIGURATION DES ASSEMBLAGES :

La liaison est de type recouvrement ( plan-plan ).
Le métal d'apport est de forme torique. ll est mis en forme à partir d'un fil,

comportant une solution de continuité et un recouvrement à ce niveau.

2.4 MODE OPERATOIRE DE THERMOCOMPRESSION :

Des études effectuées par Mr LASCAR ,ont montré que les caractéristiques
mécaniques du joint d'aluminium A9-5N diminuent de façon importante à partir de
570"C ( TÆf =0,86 ) tableau Xll.

ll est observé une décohèsion intergranulaire ( figure 16 ).

Des études sur les liaisons pour le couple Si3N4Æi, effectuées entre 350"C

et 400"C , montrent qu'il est impossible d'obtenir une bonne adhésion du joint en
afuminium pour ce couple | 4l.

En etfet, lorsque la température d'assemblage est de 350"C, les réactions
d'interface ne peuvent pas se produire .
Ladhésion du joint sur le substrat métallique est purement mécanique .

Le taux de déformation ( A% ) du ioint en aluminium A9-5N peut être compris
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entre 70 et 8O o/" pour une température de liaison variant de 400.C - 570.C, Geci
pour un état initial recuit de I'aluminium et les valeurs de la contraintes appliquées
pour la déformation plastique du métal d'apport.
_ Le rapport de déformation b/h ( b: largeur du joint ; h: épaisseur du joint
formé ) >15 permettant d'atteindre une énergie d'adhésion mécanique maximale
par frottement impose un taux de déformation plastique maximal du foint de gO %.

La géométrie permettant d'obtenir l'énergie d'adhésion mécanique maximate
par frottement est torique ou circulaire à section hexagonale.

Les paramètres de thermocompression utilisés pour la réalisation des
différents couples ( avec A= B0% ) sont représentés tableaux Xlll .

Les liaisons ont été effectuées soit sous vide ( pression dans le four : tO-3 pa
à 4 1o-2 Pa ), soit sous atmosphère réductrice dynamique ( N2+H2 go -10 ) à la
pression atmosphérique.

La vitesse de déformation plastique du métal d'apport est de tO-a m.s-1.
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3. SOUDAGE.DIFFUSION :

3.1 MATERIAUX UTILISES :

Dans ce chapitre on a fait l'étude des liaisons métal-métal afin d'analyser les
facteurs d'influence sur l'évolution des textures ou orientations locales, et produits
de réactions formés lors de la liaison.

Les matériaux utilisés sont :

- titane 40 pôle central .
- zirconium C.L
- acier présentant une concentration faible en carbone,.

Les propriétés physiques et mécaniques des métaux de base ( titane,
zirconiumeta|| iages)sontprésentésparletab|eau|X.

g-2 PREPARATION DES SURFACES : 
:'

Aprés polissage mécanique, les substrats en titane et zirconium sont
préparés dans les conditions suivantes.

- Dégraissage dans un solvant organique ( Acétone ), puis dans l'éthanol
avec agitation dans une cuve à ultrasons pendant cinq minutes à la température
ambiante.

Décapage dans une solution constituée d'un mélange d'acides ( acide
nitrique 4o/o ên volume + acide fluoridrique 20o/" en volume dans de I'eau distillée )
pendant dix secondes.

Rinçage à I'eau et dans l'éthanol.

Pour I'acier, il a étè effectué uniquement un dégraissage.

3.3 CONFIGURATION DES ASSEMBLAGES :

Les échantillons Titane 40 pôle central et le zirconium CL pôle travers sont
sous forme de tôle d'épaisseur 4 mm et 5 mm respectivement et 15 mm de côté.

L'acier est sous forme de pastille de 5 mm d'épaisseur et de I mm de
diamétre.

3.4 MODE OPERATOIRE DE SOUDAGE-DIFFUSION :

Trois assemblages ont étè réalisés avec les modes opératoires suivants:

- Couple Ti / Acier réalisé en appliquant une charge de 13 000 N à 550"C pendant
5 heures.
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- Deux couples Zr CL / Acier ont étè réalisés dans un four sous vide à parois froides
pour différentes conditions :

* I'un avec une charge appliquée de 12000 N et une température de 6S0"C
pendant 10 heures.

" I'autre est réalisé avec une charge appriquée de 6 000 N et une
température de 650"C pendant I h 48 mm.
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Caractéristiques Etat de surface Valeur mesurée

Rupture en cisaillement douci 65MPa o= i15

( o " ) éclairci 135 MPa o =:826

Compression ( oc ) éclairci 614MPao=*14

Flexion trois points oa douci 157 MPa Ç = fl1

Moudule de Young ( E ) 91 GPa

Coefficient de poisson
(rr  )

0,245

Dureté ( HK6N) éclairci 5360 MPa o=*'22

Coefficient de dilatation
linéaire ( 10'70 K-1 )

220C
320"C
420C
520"C
620"C
720.C
920"c
920.c

-3,5
-215
-2
-1,7
-1 ,8
-0,8
+5,5
+12,6

Tabfeau Xl : caractéristiques physiques de la vitrocéramique t 4sr.
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Etat Infrlal Températule
d'essai ('C)

contralnte do
rupture oR

(MPa)

Umileélastlque
oE (MPa)

Ao/" Vltesse de déformatlon

do/dr (s-l)

Brut 20 150 130 1 6 t0-3

Recuit
565"G-30mn

20 70 25 50 10-3

Realit
540"C-30mn

400 1 2 9 75 5,6 10-3

1 0 7 81 2,5 10-3

9 7 75 t0-3

Recult
540"G-30mn

570 3.4 2,6 67 5,6 10-3

3 2 TT 2,5 10-3

Tableau Xll : Résuttats desessais de traction pour l,aluminium AS t 44l.

figure 16 : Décohésion intergranùtairç Aluminium A_5Essai de traction àSzo.C.

5:t:it-'iii^ffifrïilït.,r"rion pour rAtuminium A-e ne sont pas différents
ceci aux températures de liaisons de 400.c- sooc 1441.

G=400
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couplo Natur€ et géonrô-

ùie du joint

t .o

N

TD
.c

oo
MPa

Palier à TO

sous og(mn

h

mm

b

mm

b/h SL

mm2

Aolc Exarpn

ûsuel

Zy PTt
Z6todut

A9-torique
deux joints
Gonæntrlques

350C 520 44,6 30 o,22 3,2 14,5 78,5 78 RAS

Zy PCt
Zârodw

A9-torique
deux joints
Concontrhuss

3520 520 44,8 30 o,223,2 14,5 78,5 78 RAS

k P c l
Zêrod;ut

A9-torique
deux Joints
ConcentrQues

3500 520 44,6 30 0,20 3,5 17,5 78.5 80 RAS

ïlane PTl
Z6todrur

A9-torlgue
deux joints
Concentriques

370C s20' 47 30 0.18 3,5 19.4 78.5 82 RAS

Tltane PC/
ZrO2+Al2O3

A9-torlque
deux joints
concentriques

5200 520 66 30 0 ,18 3.5 19,4 78,5 77,5 RAS

ZrPT I
ZrO2+Al2O3

A9-torique
deux joints
concentrioues

51 00 51s 65 30 0 ,18 3,5 19,4 78,5 77.5 RAS

ZyPC :Ziraloy pôle central
ZyPT : Zireloy pôle transversal
Zr : Zirconiurn

FD : Foræ de déformaton du joint
TD : Température de délormation du joint
St- : Surlace de lialson appar€nte

oD : Contrainte de détormaûon du joint

oo = Fc/([Idmb) ; avec dm : diamétre moyen du joint formé.
b : largeur du joint formé.

. Llaisons effectuées sous vide : p=4 10-g pa

Tableau Xlll : Paramètresde therrnocompression pour les couples
Géramiques/Métaux t 44t.

Zr cl :Zirconium creusot-loire pôle centrale
Acier à bas carbone.
A9-5N : Aluminium à 99,99999%.
ASI : Aluminium à 1% de siticium.

Tableau Xlllbis : Paramètres de thermocompression pour les couples métaux /métaux.

56



II. ANALYSES DE TEXTURES ET METALLOGRAPHIQUES AVANT
ASSEMBLAGE:

Nous présentons dans cette partie les examens micrographiques et de
textures des différents échantillons avant assemblage. Ceci dans le but de suivre
l'évolution de la texture en allant du métal de base vers la céramique après
assemblage.

1. MICROGRAPHIES DES ECHANTILLONS :

a- micrographies des métaux de base :

Les métaux de base se présentent sous forme de plaque carrée de 4 à 6 mm
d'épaisseur et de 15 mm de coté ( l'acier est sous forme de fil de diamètre I mm ).

Les différents métaux de base sont présentés dans le tableau XlV.

Les micrographies de ces échantillons sont présentées par les figures 17,18,
19 et 20.

b- micrographie des métaux d'apport :

Les différents métaux d'apport utilisés pour les assemblages ( brasage et
thermocompression ), sont présentés dans le tableau XV.

Les métaux d'apport Ag-Cu-Ti, types Ticusil et cusilaba, se présentent sous
forme de feuillard d'épaisseur 0,1 mm.

Les micrographies sont présentées par les figures 2'l et 22, elles ont été
effectuées par Mr christophe Schuman (stage élève ingénieur réalisé à l'lnstitut de
Soudure - Maître de stage Mr LASCAR ).

L'intervalle de solidification liquidus-sotidus est de :

- 780-815 "C pour !e cusilaba
- 830-850 "C pour le ticusil.

Le ticusil est un matériau colaminé ( bords alliage Ag-Cu, âme Ti ) comme le
montre la figure 21.

Le cusilaba a une structure biphasé phase o + p ( voir tigure 221.

L'aluminium se présente sous forme de fil de diamètre 1mm.
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2. TEXTURES DES ECHANTILLONS:

a- métaux de base:

Les textures des métaux de base sont présentées par les figures 29,24et 25.
Les métaux de base du type titane ou alliage et zirconium ou alliages présentent
une texture (pôle central ou transversal ).

Ce choix est effectué afin de permettre I'analyse de l'évolution éventuelle de
la texture au cours de la liaison et rechercher une relation d'épitaxie ou d'orientation
locale à I'interface de liaison ou entre les différentes phases formées.

b- céramiques :

Les analyses de texture des céramiques sont présentées par les figures 29 et
29. Les figures de pôles effectuées sur les céramiques ne révèlent pas
d'orientations prèférentielles marqués.

c- métaux d'apport :

Pour le brasage nous provoquons la transformation solide-liquide du métal
d'apport , la texture initial dans ce cas est sans intérêt .

- la texture des fils d'aluminium nôté A9-5N et ASl ( 1% de Si) est présentée
par les figures 26 et 27.

Pour les figures de pôle (200) effectuées sur les deux métaux d'apport à base
d'aluminium, on observe une texture du type pôle centrale. Ceci signifie que le plan
(200) est perpendiculaire à I'axe de fibrage.
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Titane Ti
Ti40

Zirconium
et alliages

Zr
Zr CL
Zy

Acier

Tableau XIV: Métaux de base.

Tableau XV: Métaux d'apport

Cusilaba Ag-Cu-Ti (62.9a; 35.4; 1.66)

Ticusi l Ag-Cu-Ti (68.8; 26.7: 4.5)

A lumin ium A9-5N

AS1 (1o/o de sil icium).



d'épaisseu r

f igure 17 : Structure du t i tane

G:1000
b- vue de surface

40 avant assemblage.

f igure  1B:St ruc ture  du

G:1000
b-

titane avant assemblage.

a- structure du Zirconium CL

figure 19 : Structure du zirconium

G:200
b- structure du zircalloY

CL et du Zircalloy avant assemblage.
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G:200
a-

figure 20: Structure de I'acier avant

G:1000
b-

assemblage.



T i c u s i l

G=
Ag + Cu 72-?B

750

figure 21 :

A g + Cu
G=750

Structure du métal d'apport type Ticusil ( ame titane ).

C u s i l a b a

G=750

figu re 22 : Structure biphasé ct+Ê du

attaque :25 ml d'ammoniaque
70 ml HZO

5 ml HZOZ

l pasti l le de soude.

métal d'apport type Cusilaba.
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III. ANALYSE DE TEXTURES ET INVESTIGATIONS
METALLOGRAPHIQUES EFFECTUEES SUR LES DIFFERENTS
ASSEMBLAGES :

1 .  THERMOCOMPRESSION:

1.1 PARAMETRES ET CARACTERISTIQUES DES LIAISONS :

a- paramètres de thermocompression

Les paramètres de thermocompression sont indiqués sur le tableau Xlll pour
les couples céramiques-métaux et sur le tableau Xlllbis pour les assemblages entre
métaux.

On remarque un traitement thermique de 520"C pendant 100 h , réalisé aprés
assembfage des couples Zr cl lAl lZr cl.Ceci dans le but d'augmenter la profondeur
de la zone de réaction au niveau de I'interface Zirconium/Aluminium.

b- taux de déformation plastique du métal d'apport :

Le taux de déformation du métal d'apport en aluminium est donné par
I'expression:

[ = 
h-h'
ho

avec hs: épaisseur initial du joint
h : épaisseur final du joint.

Initialement les fits d'aluminium ont un diamétre ho = 1mm.

D'aprés la figureSS ; on remarque que cette épaisseur est de 0,22 mm après
déformation plastique du métal d'apport. Dans ce cas le taux de défonnation du joint
est de :

Ao/o --72

1-2 MODE OPERATOIRE D'ANALYSE APRES LIAISON:

Le but est d'évaluer I'existence dlorientatlons [ocales entre mQlaux de base et
joint formé. La méthodologie d'analyse est définie par un synoptique.

a- procédé d'analyse:
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Pour chaque échantillon on procède suivant la méthodologie décrite dans
I'introduction de la deuxième partie.

L'analyse par microsonde à énergie dispersive nous permet de déterminer
sur chaque couche la nature des éléments en présence. Ceci nous aidera à
I'identification des phases.

Tout prés de l'interface, il existe un etfet de bord dû au polissage.Ceci nous
permet d'analyser ces ditférentes zones, voir figure 36. 

l
b- attaque métallographique :

- Pour le Zirconium, Zircaloy et Titane, le réactif d'attaque métallographique
est le même,seul la durée de I'attaque varie entre 2 et 10 secondes d'un
échantillons à I'autre. Le réactif d'attaque est constitué par un mélange d'acides
soi t :

5 ml HF (acide fluorhydrique )
45 ml HNO3 ( acide nitrique )
50 ml d'eau.

'

- pour I'aluminium le réactif d'attaque est :

lmlHF
200 ml H2O

ou bien: 19 de soude dans 100 ml d'eau.

1.3 RESULTATS ET INTERPRETATIONS:

1. PREMIER GROUPE D'ASSEMBLAGE :

La profondeur totale de la zone de ditfusion étant faible ( quelques microns ) ,
le polissage de cette zone est ditficile.

Pour ces échantillons, on a etfectué deux analyses. L'une sur le métal de
base et I'autre sur le métal d'apport.

Ces échantillons sont :

- Ti pt I Al lZerodur
- Ties pc / Al lZerodur
- Zy pc I Al I Zerodur
- Zy pt I Al I Zerodur
- Zr pl I Al I Zircone-mullite.
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a- Attaque métallograPhique :

Les micrographies des échantillons sont représentées par les figures 31, 32,
33 et 34.

Après un polissage et en observant du métal de base vers le métal d'apport,
on remarque de gros grains d'aluminium , voir figure 34.

Cette dimension de grains est dûe au fait que la température d'assemblage
est égale à la température de recristallisation secondaire de I'aluminium qui est de
I'ordre de 0,5 à 0,9 T1( temPérature de fusion de I'aluminium ).

Remarquons qu'il se produit à la température de déformation plastique de
celui-ci une recristallisation dynamique lors de la plastification du métal d'apport et
une recristallisation secondaire statique lors du palier thennique SoUS oi6.

La zone de recouvrement du métal d'apport située au niveau de la solution
de continuité ( préforme torique initiale comportant une solution de continuité et un
recouvrement à ce niveau ) est obseruée, voir figure 34-a. La continuité dans cette
zone est obtenue par déformation plastique du métal d'apport et un soudage-
diffusion aux interfaces de recouvrement formées.

b-Textures :

La texture est analysée sur le métal de base des différents échantillons
( au environs de 100 pm de I'interface aluminium-métal de base ). Elle ne subit pas
d'évolution après thermocompression. Ceci est dû au fait que la profondeur de

diffusion de I'aluminium dans le métal de base, est trés inferieure à 100 pm , qu'il
n'existe pas d'influence de la contrainte appliquée sur le métal de base lors de la
déformation plastique du métal d'apport et que la température de déformation
plastique du métal de base est trés inférieure à la température de transus a-B du
métal de base ( titane ou zirconium ) .

Les mesures de figures de pôles doivent être effectuées sur un très grand
nombre de grains ( de I'ordre de 1000 grains ), ceci pour que la statistique soit
bonne.Ori sur le métal d'apport on remarque la présence au maximum d'une dizaine
de grains ( parfois trois ou quatre grains ).

Les figures de pôles présentées, permettent d'évaluer I'orientation de ces
quelques grains, voir figures 35.

Les figures 35-a, 35-b, 35-c et 35-d présentent les figures de pôle (111) de
I'aluminium des 4 assemblages réalisés.

Les paramètres de thermocompression sont identiques pour les trois
échantillons analysés.

D'aprés les figures, on remarque que le plan (111)de I'aluminium n'est pas
toujours perpendiculaire à I'axe de déformation .Ceci peut être expliqué par le fait
qu'il existe trois zones de déformation au niveau du métal de base:
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- une zone de pression hydrostatique pour laquelle le plan (111) est toujours
perpendiculaire a I'axe de déformation;

- une zone de cisaillement des couches limites ( zone d'adhérence );
- une zone de friction ( zone de cisaillement );
ces deux dernieres zones nous donnent à priori cette disperssion des pôles (111)
sur les figures de pôle 35-b et 35-c.

2- Zr PC I Al / ZIRCONE-MULLITE :

Pour cet assemblage, on a pu évaluer la zone de réaction même si celle ci
est de faible dimension.

Lorsqu'on effectue un polissage, une légère dénivellation intervient entre le
centre de l'échantillon et les bords. De ce fait, on a plusieurs zones qui peuvent
apparaître ( coupe métallographique en biais ).

a- Attaque métallographique :

A quelques dizaines de microns de I'interface de liaison , le zirconium se
présente comme I'indique la figure 36-a.

Les grains de zirconium n'ont pas subi d'évolution par rapport à la
morphologie initiale.

Lorsqu'on se déplace du centre de l'échantillon vers les bords , on peut
observer les grains de zirconium et ceux de I'aluminium, voir figure 36-b.

La dimension des grains de zirconium est très inférieure à celle des grains de
la solution solide du métal d'apport en aluminium A9-5N. Quelques dizaines à une
centaine de grains de zirconium sont en relation avec un grain d'aluminium ( ou
alliage d'aluminium ).

La dimension de ces grains d'aluminium est dûe à I'etfet de la recristallisation
dynamique et statique ( recristallisation secondaire à la température de déformation
sous la contrainte de déformation du métal d'apport ).

b- Analyse par microsonde à énergie dispersive :

On effectue sur les trois zones de la figure 36-c une analyse afin de
déterminer le profil de concentration des élèments de réaction , voir figure 37.

- Dans la troisième zone, I'aluminium est mis en évidence, voir figure 37-c.

- Dans la deuxième zone, trois points de mesure sont considérés . Ces
mesures sont présentées par la figure 37-b.

La concentration relative en aluminium augmente du point 1 vers le point 3
de la figure 36-c.

Cette zone représente la zone de liaison puisqu'il y a diffusion du zirconium
dans I'aluminium, et inversement.

- sur la première zone , on remarque une légère diffusion de I'aluminium, voir
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figure 37-a.

c- Diagramm e 0-20 z

Les diagrammes 0-20 vont permettre de confirmer la nature des
constituants et structure des phases formées.lls ont été effectués sur les trois zones
analysées par microsonde à énergie dispersive.

Plusieurs mesures ont étè réalisées sur chaque zone en faisant varier les
angles de déclinaison. Ceci dans le but de mettre en évidence toutes les phases
présentes .

Trois diagrammes représentatifs ont été choisis pour illustrer ces trois zones.

-ZONEI :

D'aprés le diagramme de la figure 38-a,on remarque la présence du
Zirconium (structure hexagonale ).

- ZONE II :

Le diagramme présenté par la figure 38-b , indique la présence de deux
phases :

* Zirconium ( structure hexagonale )* Aluminium ( structure cubique faces centrés )

- ZONE lll :

L analyse etfectuée par microsonde à énergie dispersive sur ta troisième
zone montre I'existence de la phase o de I'aluminium. Les diagrammes 0-20
effectués sur cette zone, confirme I'existence unique de la phase a de I'aluminium.
Voir figures 39-a et 39-b.

Ces figures ( 39-a et 39-b ), montrent que si I'angle de déclinaison change
pour la mesure g-20 effectuée sur I'aluminium , I ' intensité des pics change
également.

D'après ces mesures , on a pu mettre en évidence uniquement les phases
initiales. Vue la faible diffusion ( de I'ordre de 1 pm ) , il serait ditficile de mettre en
évidence par les diagramme 0-20 des phases qui naissent sur une trés faible
épaisseur ( le pourcentage en volume des phases balayées par les rayons X
seraient faible par rapport à la matrice).

d- texture :

La première mesure est réalisée sur le métal de base, le zirconium. La texture
du zirconium au niveau de I'interface présente toujours une texture type pôle
central, voir figure 4O-a. Donc même étant tout prés de I'interface , les grains de



zirconium conservent leurs textures initiales. Ceci est du à la faible diffusion de
I'aluminium dans le zirconium et aux conditions expérimentales (température et
contrainte de liaison ).

Donc ceci nous permet de confirmer que t'étude de l'orientation pour ces
couples ne présente que peut interêt puisqu'il n'y a pas naissance de nouvelles
phases à I'interface sur une profondeur importante, ce qui rend impossibte I'analyse
des effets de texture sur I'orientation des phases formées.

Dans la poursuite de cette étude sur la thermocompression, nous allons nous
limiter à des couples entre métaux, la céramique utilisée ne présente pas de texture.

Un assemblage est réalisé entre zirconium et acier à bas carbone avec de
f'afuminium ASI ( 1o/o de silicium ) comme métal d'appoft. Ceci nous permet de voir
le comportement des deux métaux vis à vis de I'aluminium ( acier non texturé et
zirconium présentant une texture ). Un polissage est effectué en coupe transverse,
on remarque une liaison homogène voir figure 41 , le profil de concentration nous
montre la faible ditfusion au niveau des deux interfaces ASi / Zr et AS1/acier. ll n'a
pas été mis en évidence de nouvelles phases aux interfaces de liaison.

Deux autre assemblages sont réalisés entre zirconium , I'un avec un métat
d'appoft type A9-5N et I'autre avec du ASI (1o/o de silicium).

l'interêt est d'analyser la nature des phases formées et I'influence de la
composition chimique du métal d'apport sur les dimensions des grains de celui-ci
aprés un cycle thermique de liaison trés long (550"C à 100 heures ).

3-Zr  c l  /A l  lZrc l :

Cette assemblage est réalisé avec deux métaux d'apport A9-5N et AS1 ( 1"/"
de Si ) .

La liaison du couple comportant le métal d'apport A9-5N n'a pas résistée à la
coupe métallographique. On observe une décohésion des deux interfaces.

a- Attaque métallographique:

Les figures,42-a,42-b, 42-c,42-d,42-l et 45, presentent les micrographies de
I'interface Zr cl lA9-5N I Zr cl aprés décohésion.

Sur le zirconium apparait une phase non réparlie uniformément.On remarque
I'absence de cette phase sur les zones de pression hydrostatique.

Plusieurs auteurs montrent la présence d'oxyde à ce niveau, ce qui générait
la diffusion entre le zirconium et I'aluminium.

Remarqu'on sur la figure 45 les fractures de la nouvelle phase formée à
I'interface.
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La rupture est probablement dûe :
- soit à la relaxation des contraintes lors du découpage de l'échantillon,
- soit à la fragilisation de la nouvelle phase formée à I'intedace.

Les micrographies de I'interface 7r cl / AS1 montrent la naissance de deux

zones , I'une de faible épaisseur d'environ 1pm qui parcourt toute I'interface et

t'autre d'une épaisseur d'environs 12 pm à quelques microns, qui apparait sur
certains endroits de I'interface. Son étalement peut aller iusqu'à une centaine de
microns, voir figure 44-b. Cette discontinuité est dûe aux trois natures de contraintes
developpées làrs de la déformation plastique du métal d'apport et à la couche
d'oxyde présente sur le métal d'apport.

b- Analyse par microsonde à énergie dispersive:

Pour le couple comportant un métal d'apport type AS1, I'analyse p?r
microsonde à énergie dispersive de I'interface nous donne une indication sur la
composition de ces deux zones (voir figure 45). La zone qui se situe le long de
Itirfterface est le silicium. Le silicium diffuse vers I'interface côté Zirconium.

La deuxième zone pourrait correspondre à du ZrAl.

c- Diffraction des rayons X : (diagramme 0-20 )

Dans le cas du couple Zr / AS1 lZr nous n'avons pas pu mettre en évidence
ces phases à cause de leurs faibles dimensions par rapport à la matrice ( vue de
profil ).
itour' le couple Zr / A9-5N t Zr I'analyse aux rayons X de I' interface du
Zirconium / Ag-sN après décohésion ( figure 43 ), nous a permis de mettre en
évidence la phase ZrAlgqui a une structure tetragonale centrée type Do23 , groupe

de symétrie 14 / mmm, les paramètres de maille sont a=4.013, c=17.321 et

cla =4.316.Ceci pour des monocristaux contenant 53.4o/o de Zr el 46.20/" d'Al

déterminées par analyse chimique ( BRAUER, 1938,1939 ) .'C'est cette phase qui

est probablement la cause de la fragilisation de I'interface.

d- Orientation des différentes phases :

Les diagrammes g-29 ne nous permettent pas _d'analyser les phases de
faible dimension. L'indexation des diagrammes de KIKUCHI obtenus pour un grain

individuel, nous précise les phases formées et leurs orientations. La connaissance
de ces phases âinsi que de leurs orientations est donc à-priori réalisable grâce à
IEBSP

Les mesures etfectuées sur ces ditférentes phases ( le silicium et I'alliage
ZrAl ) n'ont pu être conectement menées.' 

En effet, I'apparition des diagrammes de KIKUCHI sur l'écran peut être génée
par I'un des phénomènes:

- la ou les phases ont un numéro atomique faible
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- l'état de surface de l'échantillon dû à la préparation

- les contraintes résiduelles génèrées lors du refroidissement du couple
assemblé.

pour le deuxième couple, les mesures effectuées par le goniométre de
texture (figure 46) n'ont pu être exploitées du fait de la non répartition de cette phase
le fong de l'interface voir figure 42-a.

1-4 CONCLUSTON :

Si des phases se forment sur l'interface lors d'une.thermocompression (sans
recuit de 100h ), elles ont une épaisseur inférieure à 1 micron.La mesure de leurs
orientations à I'aide d'un goniomètre de texture est impossible a réaliser.

Dans le cas où les assemblages ont subit un recuit de 100h à 550oC, on
remarque la naissance de deux phases ( pour le couple Zr cl lASl / Zr cl ). Llune
répartie tout le long de I'interface, son épaisseur est d'environ 1 micron . La mesure
d'orientation de cette phase à I'aide du goniomètre de texture et également à I'aide
de I'EBSP n'est pas réalisable .

L'orientation de I'autre phase ( ZrAl même étant de I'ordre de quelques
dizaine de microns ) n'a pas pu être mesurée à I'aide de I'EBSP.

La phase fragile ZrAlS s'est formée à l'intertace Zr cl / A9-5N , et du fait de sa
non repartition le long de I'interface , la mesure de son orientation à I'aide du
goniomètre de texture est imposible à réaliser.

75



f igure  31  :  S t ruc ture  méta l lograph ique
du z i rconium (vue de sur face) .

f i gu re  32  :  S t ruc tu re  mé ta f  l og raph ique
du  t i t ane  ( vue  de  su r face ) .

<- Zirconium e = 100 l tm

<(-  Alumin ium e = 220 f rm

f i g u r e  3 3 :  V u e  d e  p r o f i l  d e  I ' a s s e m b l a g e  Z r  I  A l  l Z é r o d u r .



a- G=200

Zone de recouvrement du métal
Couple T pt / Al lZérodure.

b_  G=100

d'apport déformé Plastiquement.

c- G= 50
formation de sous grains
couple Zy pc / Al I Zérodure.

d_ G= 500
Zone de recouvrement du
métal d'aPPort.
couple ZY Pt/ Al lZérodure'

f igu re 34 : Structures de I 'aluminium de dif f  érents couples après
assemblage.
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a- Réparti t ion non uniforme
de la phase à I ' interface.

Êb

c -G = 200

b- fractures de la nouvelle
phase.

d- G =  100

Zone de non réact ion de I 'a luminium

f igure 42 :  St ructures méta l lographiques du couple
Zr cl I  A9-5N | 7r cl.

l -  G = 1000
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At3Zr (200)
At3Zr (101)
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At3Zr (004)
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Zr (10.0)
Zr (00.4)
Al3Zr (103)
Zr (11 .2,
Zr (11 .0)
At3Zr (204)
At3Zr (215)
Al3Zr(220)
At3Zr (211)
At3Zr (108),(213)
7r (20.1'1

f igure 43 : Diagramme A-29
aprés rupture.

réalisé sur t ' interface Zr cl I A9-5N



I

de réaction à I ' interface. b- Vue génèrale de la I ia ison.

c- phases discont inues sur I ' interface. d-  Défaut  au n iveau de I 'a lumin ium.

e- Zone de format ion du si l ic ium.

figure 44 : Structures métal lographiques de I ' interface
couple Zr  c l  I  AS1 |  Zr  c l .

du



a- présence de deux Phases
à I ' inter f  ace.

b- présence d 'une seule Phase
à I ' inter face.

f igure 44 :  Prof i ls de concentrat ion de I 'assemblage
Zr  c l  lASl  |  7 r  c l .

f igure 45:  Fractures de la phase Zr3Al  (Zrc l  /A9-5N lZr  c l ) .
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2. BRASAGE:

2-1 Paramètres et caractéristiques des liaisons :

a- Couples réalisés:

Les couples réalisés selon la méthode de brasage réactif sont présentés sur
le tableau XVll .

Tous les métaux de base présentent une texture, soit pôle central, soit pôle
transversal.

Pour le couple Zy PC lZrQ2+Al2O3 il n'a pas été obtenu de liaison du fait de
la rupture de I'interface.

b- Paramètres de brasage :

Les métaux d'apport Ag-Cu-Ti (cusilaba et ticusil ) présentent un intervatte de
solidification ( liquidus-solidus ) proche du transus c-p du titane. ll est de 780 à
815'C pour le cusilaba et de 830 à 850'C pour le ticusil.

La température de brasage est de 840"C pour les couples réalisés avec le
métal d'apport cusilaba, et de 900'C pour les autres ( métal d'apport ticusil ).

Les paramètres de brasage sont indiqués dans le paragraphe 1-3 de la
deuxième partie.

c- Gomportement des liaisons au potissage métallographique :

Toutes les liaisons ont résisté au polissage à part :
- le couple Zy PT I ZrO2+Al2Og , pour lequel il existe des fractures dûes au

polissage à une dizaine de microns de l'interface Ag-Cu-Ti t Zy . Ces fractures
traversent le métal de base, le métal d'apport et la céramique ( voir figure 47 l. La
rupture de la céramique est liée à la fragilisation de celle-ci du fait de la formation
d'un composé fragile dans la zone de réaction métal d'apport / céramique (
diminution du K16 ), ce qui favorise la propagation d'un défaut de dimension a > a.
se situant en sudace ou peut être en volume.

- Pour le Ti35 PC lZrO2+AL2O3 : pour environ une distance de 100 microns
de I'interface métal d'apport / céramique, il est observé une rupture adhésive de la
liaison . Mais pas de fracture, ce qui nous permet de faire des analyses de part et
d'autre de la zone présentant une rupture adhésive. cette rupture adhésive est
probablement dûe à la formation de composés fragile dans la zone de réaction.

2.2 MODE OPERATOIRE D'ANALYSE APRES LIAISON :

Le but des investigations est d'évaluer l'évolution de la texture, entre le métal
de base et le métal d'apport afin d'essayer de mettre en évidence une relation
d'epitaxie ,si elle existe, et d'analyser une texture éventuelle de solidification formée
.lors de la réalisation des assemblages.
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a- procédé d'analyse :

Nous procèdons de ta même façon que dans le cas de la
thermocompression.

Après polissage, nous etfectuons une analyse par microsonde à énergie
dispersive pour déterminer les éléments en présence. Puis un diagramme O-20
est réalisé et enfin nous analysons la texture des différentes phases.

b- Attaque métallographique :

Lattaque métallographique est la même pour les différentes couches
analysées . Seule la durée de I'attaque change en fonction des phases existantes .

Le réactif d'attaque est :

5 ml d'acide fluorhydrique
45 ml d'acide nitrique
50 ml d'eau

c- Présentation des résultats

Certains.assemblages n'ont pas résisté au polissage mécanique. De-ce fait
nous avons présenté les résultats des assemblages :

- T PT I ZIO2+ALZO3 Tb = 900"C ( métal d'apport Ticusil )
- Ti PT I ZrO2+ALZOg Tb = 840"C ( métal d'apport Cusilaba )
- Ti35 PC I ZIOZ+AL2O3 Tb = 900'C ( métal d'apport Ticusil ).

Tb : tempèrature de brasage.

Nous présentons des couples dont la température de brasage est supérieure
à la température de transus cr-p , donc la structure varie dans ce cas. De ce fait, on
essaie d'analyser la transformation de texture pour ces couples due à la
transformation de phase dans le métal de base.

ll y a également un couple dont la température de liaison est légérement
inférieure à celle du transus cr-p.La phase a est normalement conservée dans ce
cas.
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2.3 RESULTATS ET INTERPRETATIONS :

1- Attaque métallographique :

Pour fe couple Ti35 PC I ZrQ2+AL2O3 ( Tb = 900"C ) , la planche ll
montre les différentes couches observées en réalisant les investigations
micrographiques à partir du métal de base vers le métal d'apport et également à
I'interface côté céramique, du fait de la rupture adhésive survenue pendant le
polissage à I'interface métal d'apport /céramique. On a analysé cette plaque qui fait
environs 100 microns d'épaisseur.

Les micrographies présentées par la figure 48 ont étè réalisées du côté de
I'intedace AgCuTi / céramique. On remarque des bandes parallèles tout le long de
cette surface, ce sont des faciès de rupture.

Du côté métal de base, des micrographies ont étè réalisées sur différentes
couches en allant du titane vers AgCuTi. La figure 49 montre que la structure du
titane change aux environs de quelques microns de I'interface, elle se transforme en
platelets a . Ceci est dû au fait que la température de brasage, est supérieure à celle
du transus t-P du titane . Une autre couche est ensuite enlevée, on remarque que
le titane est entouré d'une autre phase. D'autres phases apparaissent en allant vers
le métal d'apport AgCuTi. Du fait que I'interface est formée de plusieurs phases
( figures 49 et 54 ), des diffucultées peuvent apparaître lors de la mesure des
textures.

Pour le couple Ti PT I zro2+Alzog ( Tb = 900"c ), on remarque
qu'if est identique à I'assemblage Ti35 PC I ZrO2+Al2Qg ( Tb = 900"C ) . Une seule
différence existe entre les deux couples c'est la texture initial du titane. Donc les
micrographies des deux assemblages sont identiques.

Pour le couple Ti PT I ZrO2+Al2O3 ( Tb = 840"C ), les figures 66-a,
66-b et 66-c, montrent les différentes structures de I'interface Titane / métal d'apport .

La température de liaison est légèrement inférieure à celle du transus c-Ê
pour le titane pur , du fait de la diffusion du cuivre dans le titane , la température de
transformation a-p diminue et atteint celle de la liaison. Ceci explique le
changement de la morphologie ( aiguilles) du métal de base prés de I'interface ( voir
figure 66-a ).

On remarque I'eutéctique Ag-Cu au bord de cette assemblage du fait de
I'effet de bord du au polissage, voir figures 66-b et 66-c.

2- Analyse par microsonde à énergie dispersive :

En ce qui concerne le premier couple, I'analyse par microsonde à énergie
dispersive montre:

- la présence de zirconium, de titane et d'oxygène au niveau de la céramique.
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Donc il y a, soit migration du titane vers la céramique, soit une réaction chimique
du type échange ou autres qui s'est produite à ce niveau, voir figure 53.

- on observe des bandes dues à la rupture tout le long de la surface de la
céramique. Cette surface comporte des reliefs avec des pics et des creux. Au niveau
des pics, I'analyse a montré la présence d'une grande quantité de titane avec une
légère quantité de cuivre et d'argent. La quantité de cuivre et d'argent augmente au
niveau des creux ,voir spectres a et b de la figure 52.

- côté métal de base, on observe une légère dénivellation de l'ordre de 0,04
mm dûe au polissage.

L'analyse est effectuée en différents points de cette dénivellation, en
commençant par sa partie supérieure

Sur le premier point d'analyse , il y'a présence du titane ( avec une légère
quantité d'argent et de cuivre). La quantité d'argent et de cuivre augmente au
détriment du titane tout le long des autres points d'analyse, voir spectres de
la f igure 51.

Au niveau du demier point d'analyse le titane est presque inexistant.

On remarque que la quantité de titane présente dans le métal d'apport migre
vers la céramique , il ya réaction chimique à ce niveau, ce qui peut expliquer la
liaison entre céramique et métal d'apport. Sur I'interface métal d'apport-métal de
base il y a réaction chimique entre le titane et les élèments argent et cuivre du métal
d'apport.

Pour le couple Ti PT I ZrO2+Al2O3 ( Tb = 840'C ) :

La première analyse est effectuée sur la zone centrale de la figure 66-a.
La deuxième et troisième analyses sont effectuées sur les zones ll et lll de la

figure 66.
Sur le premier point ,nous observons la présence de titane et de cuivre avec

une legére quantité d'argent. Donc il y'a dissolution du titane dans le cuivre ( voir
figure 66-a ).- 

Le troisième point d'analyse montre I'existence de I'argent et une legère
quantité de cuivre.

Ces analyses ont été effectuées sur I'interface métal de base-métal d'apport.
Du fait du polissage de l'éprouvette, la matière s'enlève plus sur les bords des
échantil lons qu'au milieu. C'est pour cela que sur une même micrographie,
différentes phases sont observées.

3- Diagramme 0 -20 :

Pour le couple Ti35 PC I ZrO2+ALZOg ( Tb = 900"G ) :

Les diagrammes g-20 ont été etfectués sur les différentes zones de la
plaque. Pour chaque mesure le plan de déclinaison est différent afin d'avoir la
certitude de pouvoir obtenir les conditions de ditfraction pour toutes les phases
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pouvant exister dans la zone analysée.
Le tableau suivant illustre les différentes phases mises en évidence par les

diagrammes 0-20.

point d'analvse phases structures
Ti H

côté Ao cFc
métalde base Ti3Cu4 T

plague Ql cFc
décollée AoTi3 T

Ti H
côté Ag cFc
ceramroue CuSTi Ort

Ti3Cu4 T
Or cFc

Céramioue ZrO2 T

tabfeau XVI : phases probables* suivant les diagrammes 0-20 des interfaces de
la liaison TigS PC I ZrO2+Al2Og ( Tb = 900'C ).

H : hexagonale
C F C : cubique faces centrées
T : tétragonal
Ort : orthorombique

" pour certaines phases, il 'y a présence d'un seul pic sur les diagrammes O-20.

En général sur les interfaces métal de base-métal d'apport et métal d'apport-
céramique, on observe la présence de plusieurs phases ( Ti; Ag; Cu; TigOu4;
Cu3Ti; AgTi3 etZtO2). Pour ces phases il est imposible de réaliser une analyse de
texture puisque les couches sont d'épaisseur faible et que la détermination d'une
texture nécessite un nombre très important de grains . Donc sur chaque couche
pour laquelle il existe plusieurs phases, la mesure de la texture d'une phase n'est
pas représentative.

ZrO2+Al2O3 ( Tb
( voir figure 62 ) :

= 900"C ) , I'analyse montre I'existence des phases suivantes

- Titane ( structure hexagonale )
- Ti3Cu4 ( structure tétragonale )
- Argent ( structure cubique faces centrées )

Les paramètres de brasage et les matériaux sont identiques à ceux de
I'assemblage précédent . De ce fait une seule analyse est effectuée. Les autres
couches vont nous révéler les mêmes phases que précédement.



Pour le couple Ti PT I ZrO2+Al2Og ( Tb = 840'C ), un diagramme 0-20
représenté par la figure 67, est effectué sur le métal de base à quelque microns de
I'interface métal de base-métal d'apport. ll nous montre I'existence des phases
suivantes :

- Titane ( structure hexagonale )
- Argent ( structure cubique à faces centrées )
- AgTi3 ( structure tétragonale )
- Ti3Cu4 ( structure tétragonale )

Ces phases ont étè observées pour les trois types d'assemblage.

4- Textures :

Aprés la décohésion adhésive, on a réalisé une mesure de texture sur la
céramique , voir figure 61. On remarque une absence de texture . De ce fait on se
limite a l'étude de I'orientation des différentes phases a I'interface métal de
base /AgCuTi.

Dans le cas du couple Ti35 PC I ZrO2+AL2O3 ( Tb = 900'G ), le

métal de base présente une texture du type pôle central. Au niveau de I'interface
métal de base-métal d'apport , la texture du titane est mesurée (voir figures 56-a et
56-b.

D'après ces figures, la texture pôle central de la solution solide du titane
hexagonal à I' interface de liaison est complétement détruite du fait que la
température de brasage est supérieure à la température de transus cr-B du titane.
Donc la solution solide du titane hexagonal s'est transformée en titane de structure
cubique pendant I'assemblage.

Lors de la solidification du joint brasé au niveau de la zone de dissolution les
solutions solides de titane se solidifient sans orientation prèférentielle.

Nous avons mesuré les figures de pôles des nouvelles phases mises en
évidence par la difraction des rayons X ( Ti3Cu4 et Ag ) voir figures 57, 58 et 59.

Ces figures de pôles sont inexploitables. Probablement cela est du au faible
volume de ces phases par rapport à la matrice.

La méthode de mesure d'orientation par le goniomètre de texture ne peut être
réalisée dans ce cas , alors on a choisi une autre méthode qui nous donne
I'orientation grain par grain grâce à I'EBSP.

La seule conclusion qu'on peut tirer de la mesure des figures de pôle est la
perte de texture marquée du titane c au profil d'une texture comportant plusieurs

composantes correspondant au platellets a. Donc , il est difficile de conclure dans
ce cas.

d'après la figure 54, on remarque la naissance de plusieurs phases I'une a
côté de I'autre . On a voulu mesurer I'orientation de ces phases I'une par rapport à
I'autre grâce a I'EBSP.

Le diagramme de KIKUCHI d'une seule phase a pu être mis en évidence,
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c'est la phase Cu4Tig . De ce fait I'orientation de cette phase par rapport à d'autres
n'a pu être mesurée.

L'une des hypothèses qu'ont peut énoncer du fait des problèmes rencontrés
lors de ces mesures est la présence de contraintes résiduelles.

Pour le deuxième coupte analyser ( Ti pr I zto2+Aleog ; Tb = g00"c ),
qui est identique au précedent , on rencontre les mêmes problèmes
qu'ultérieurement. La texture du titane est complètement détruite ( voir figures 68 et
64 ).

La mesure de la figure de pôle (200) de l'aigent à l'interface ( figure 65 ),
montre et con irme bien qu'il ne peut exister d'orientation préferentielle de I'argent
vis à vis du métal de base.

Pour f'assemblage Ti PT t 2rO2+Al2O3 ( Tb = 840oG ) le titane
présente une texture du type pôle travers avant assemblage.

Les figures de pôle (01.1) et (00.2) du titane etfectuées sur la structure
aiguillée nous montre la transformation de texture subie par le titane au niveau de
I'interface (figures 68 et 69 ). Donc même si la température de brasage est inférieure
à celle du transus cr-F, on remarque la formation de platellets de titane a a
I'interface. Ceci est du au tait que la diffusion des composés Cuivre et Argent qui
sont des p-gène dimunue le point de transus cr-p.

La poursuite dans ce cas des études d'orientation est sans intéret avec les
deux méthodes choisies ( Goniomètre de texture et I'EBSP), puisque la texture du
titane cr est detruite et la texture de solidification de I'alliage de titane formé par
réaction avec le métal d'apport, n'est pas bien marquée . Comme on vient de voir
dans les autres liaisons brasées , la mesure de texture des phases qui se foment
au niveau de I'intedace n'est pas réalisable dans notre cas. Elles sont minoritaires
par rapport à la matrice donc ce n'est pas possible de faire les mesures par le
goniomètre de texture et il y'a trop de contraintes résiduelles pour qu'on puisse les
observer par I'EBSP.

2-4 CONCLUSTON :

Suivant les liaisons réalisées par brasage réactif, deux types de métaux
d'apport sont utilisés ( le Ticusil et le Cusil-aba ) leurs points de fusion nous
imposent deux températures de liaison :

- Une température qui dépasse le transus cr-p du titane ce qui provoque une
déstruction de la texture initiale. Au niveau de I'interface côté litane des plateltets u
se forment, la texture à ce niveau n'existe plus. Ceci peut être expliqué par la
multiplicité des phènomènes qui se produisent à ce niveau. On peut citer parmi
elles, la formation des différentes phases, le phènomène de diffusion des différents
élèments, les paramètres de brasage...... .

La mesure de texture des ditférentes phases qui se forment à I'interface de ta
liaison par le goniomètre de texture n'est pas exploitable, dans la mesure où on se
heufte aux problèmes liés à la statistique de mesure ( le pourcentage en volume de
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chaque phase est trés inférieur par rapport à celie de la matrice ).
Par EBSP, on a pu mettre en évidence uniquement I'orientation de la phase

Cu4Ti3 , les autres phases présentent des contraintes internes, ce qui peut

expliquer le fait qu'on a pas pu obtenir de mesures.
Au niveau de I' interface côté céramique les figures de pôle mesurées

montrent qu'il n y a pas de texture à ce niveau.

- Une température qui est légérement inférieure à celle du transus c,-p du
titane. Dans ce cas également il y a un changement de morphologie du titane à
I'interface de la liaison. Ge changement est du aux phènomènes de diffusion des

élèments bétagène qui abaissent la température de transus a-p du titane. Dans ce
cas également la texture initiale du titane disparait au profil d'une orientation
aléatoire. Ceci peut être expliqué par les mêmes paramètres cités ultérieurement.

Létude de l'orientation des différentes phases qui se forment à l'interface par
brasage réactif n'est pas réalisable ni par EBSP ni par le goniomètre de texture.
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a.-  b-  6 ;100

figure 47: lracture produite pendant le polissage sur le métal de base du couple
' Zy pt /ZrO2+Al2O3 fIL = 900"C ) .

Attaque métal lographique, 1 à 3 secondes dans :

5ml  HF
45ml HNOS

50 ml  HZO

Couples réal isés Métal d 'apport Température
de brasag e

Temps Observations

Ti  pUZrOz+AIzOg T i c u s i l 900"c 7mn

Ti pUZrOz+AleOs C  u s i  I  a b a 84OOC 20mn

Tiss pc lZrOz+AlzOg T icus i l 900"c 7mn
rupture adhésive d 'une
p laque de  100pm
au n iveau de I ' in ter face
côté  céramique.  '

Zr pUZrOe+AtzOgC u s i l a b a 840.c 20mn

Zy pVZrOz+AlzOs T i c u s  i l 900"c 7mn R upture  pendant
l e  po l i ssage

Zy pclZrOz+AIeOs C us i  I  aba 840"C 20mn Pas de  l ia ison

'  La  rup ture  adhés ive  a  l ieu

Tab leau xy l :  Coup les  réa l i sés

pendan t  I e  po l i ssage .

pa  r  b rasag e  ré  ac t i f  .



f igure 48:.Faciès de r_upture ( interface
Iiss pc / ZrO2+ Af2O3
(présence du t i tane c le long

céramique lAg-Cu-T ) du couple

de I ' interface)

a- Structure métal lographique à I ' interface côté
Ti tane.  

!

Présence de plusieurs phases.

b- Platelets de la phase u du t i tane.

figure 49 : Micrographies du couple Tss pc /zro2+ Ar2o3 côté titane.



TiCu4

a- Zone centrale de la plaque

b- Présence de Plusieurs Phases

c- Zone située au bord de la plaque décollée.

figure 50 : différentes structures métallographiques à I'interface
Ti35 pc lZrO2+ Al2O3 ( milieu et bord de la plaque , côté titane).
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3 SOUDAGE.DIFFUSION :

3-1 Paramètres et caractèristiques des liaisons :

a- Couples réalisés :

Les couples réalisés par soudage-ditfusion sont présentés dans le tableau
xvilt .

Le soudage-diffusion est hetérogène. ll est effectué entre deux natures
différentes de métal de base (le titane ou le zirconium et l'acier). Le titane et le
zirconium présentent respectivement une texture pôle central où transversal et
I'acier contient une faible concentration en carbone, il n'est pas texturé.

b- Paramètres de soudage :

Les paramètres de soudage-diffusion sont présentés sur le tableau XVlll.

Le choix des températures de liaison a étè etfectué de manière à éviter la
transformation a-p du titane où du zirconium lors du cycle thermique de soudage-
diffusion et la transformation eutectoide de I'acier pour les couples Fe I Zr et Fe / Ti .

Le transus cr-p est défini par les diagrammes d'équilibre binaires de phases,
à une température d'environ 882"C pour le titane et de 863'C pour le zirconium
( ceci dépend de la pureté des échantillons ).

La température de liaison est inférieure à 595"C pour les couples comportant
du titane, et inférieure à 795"C pour les assemblages comportant le zirconium.

3-2 Modes opératoires d'analyse après liaison :

Les différents assemblages ont subi un fluage du fait de la géométrie du
métal de base en acier et des paramètres de soudage-diffusion ( etfort, température,
palier thermique) appliqués. Ceci nous a contraint à choisir une autre méthode
d'analyse pour ces trois couples.

a- procédé d'analyse :

Le fluage subi par les éprouvettes et la profondeur d'interaction liée à la
diffusion ( de I'ordre de 2 microns ) , ne nous permet pas d'etudier I'orientation des
grains par la méthode des figures de pôles à I' interface de liaison. ll serait
interessant de voir I'influence de ces paramètres ( fluage et ditfusion ) sur la texture.

La méthode d'investigation qui pourra être utilisée dans ce cas, est l'étude
des orientations individuelles des pseudo-diagrammes de KIKUCHI d'électrons
rétrodiffusés grain par grain au niveau de I'interface. Ces diagrammes permettent
de mettre en évidence les orientations individuelles de grains différents de part et
d'autre de I'interface et de déterminer les relations cristallographiques qui peuvent
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exister entre les différents phases présentes en fonction des angles d'Euler mesurés
dans un repére bien défini.

b- attaque métallographique :

L'attaque métallographique nous permet d'obtenir la morphologie des
diffèrentes zones formées . Les conditions de préparation métallographique sont :

Aprés un polissage au diamant pour une granulométrie de I'ordre de 1 pm,
il est effectué pendant 10 minutes un polissage à UOP-S ( solution contenant de la
silice ), puis une légere attaque chimique avec une solution constituée par un
mélange d'acides .

5 ml d'acide fluorhydrique
45 ml d'acide nitrique
50 ml d'eau

. Cette attaque est etfectuée au cours du polissage pendant 1 à 2 s .
A la fin I'echantillon est repoli à I'OP-S pendant 1 à2 mn, puis une attaque au

nital à 4 o/o êst réalisée afin de revèler le contour des grains de ferrite de I'acier.

Les microphotographies sont présentées par les figures allant de 70 à 74.

Les grains de solution solide cr du zirconium ou du titane sont observés, par
Microscopie optique en lumière polarisée, contrairement à la morphologie de la
structure micrographique de I'acier qui est observée par microscopie en lumière
blanche.

c- Présentation des résultats :

Les micrographies et les profils de concentration sont présentés pour les trois
assemblages :

- Ti40 PT / Acier
-Zrcl PC / Acier
-Zrcl PC / Acier

(55ooc - 13 ooo N - 5 h )
(650oc  -  12  000 N 10 h  )
(650oC-6000N-8h48mn)

L'etude de I'orientation des grains à I'interface est présentée seulement pour
le couple:

- Zrcl PC / Acier ( 650oC - 6 000N I h 48 mn )
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3.3 RESULTATS ET INTERPRETATIONS :

a- Attaque métal lographique :

Les microphotographies présentent
I 'acier et du zirconium ( f igure 73 ).

La dimension des grains de I 'acier
à quelques dizaines de microns .

une déformation plastique importante de

varie aux environs de quelques microns

On remarque sur la figure 72, une croissance discontinue des grains.

La liaison est réalisée dans un domaine de recristalisation primaire de la
ferrite.

La croissance de certains grains ( surtout aux bords de I'acier ) peut être liée
à un effet d'écrouissage critique et aussi aux effets de rayon de courbure des
grains. Cette croissance est liée à la duréé du palier thermique à la température de
soudage-diffusion.

Sur les micrographies on ne remarque pas la formation d'une troisième
phase.

Le contact est homogène au niveau des interfaces Zrcl PC / Acier
( figure 74 ) , par contre on remarque sur le couple Ti40 PT / Acier un contact
hétèrogène (figure 70 ).

Les grains d'acier au niveau de I' interface de liaison sont plus ou moins
déformés en fonction de la direction d'écoulement du métal de base. Ceci selon les
paramétres de soudage-diffusion .

L'attaque métallographique nous permet d'observer la morphologie de la
structure micrographique des deux matériaux assemblés qu' en lumière polarisée.

On constate au niveau de I'interface qu'un grain de zirconium ou de titane
peut être en relation avec deux grains d'acier ( ou deux parties des deux grains
d'acier ) et inversement.

Au microscope électronique à balayage les grains de I'acier situés à
I'interface sont uniquement observés.

b- profil de concentration :

D'aprés les profils de concentration ( figures 75, 76 et 77 ), la zone de
diffusion est de I'ordre de 1,8 pm pour I'assemblage Ti40 PT / Acier, d'environ
1,7 pm pour I 'assemblageZrcl PC / Acier (650'C-12 000N-10h ) et 1,6 pm pour
Zrcl PC / Acier (650"C-6000N-8h48mn ). Cette faible diffusion est du à la faible
solubilité du zirconium dans le fer (0,3 % à 850'C ) et du fer dans le zirconium.
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c- Texture :

Pour les assemblages réalisés par soudage diffusion , le fluage subit par les
métaux peut modifier la texture du zirconium et créer une texture pour I'acier.
Remarquons qu'il peut exister une texture due à la recristalisation de I'acier.

Les mesures sont effectuées sur une dizaine de grains en contact des deux
côtés de I' interface ( voir figure 78). L'orientation des grains de zirconium est
présentée par les tableaux XIX et XX.

Les orientations individuelles données par les pseudo-diagrammes de
KfKUOHl d'électrons rétrodiffusés nous donne les angles d'Euler g1, (D, g2 .La
transformation des angles d'Euler en notation définissant le plan cristallographique
et sa direction (h k l) [u v w ] est effectuée pour les grains de ferrite situés à
I'interface voir tableau XXl. On remarque que ces grains n'ont pas une orientation
préférentielle.

Du côté du zirconium on remarque que les mesures f,o 1, 2 et B sont
identiques, donc il s'agit d'un même grain.ll en est de même pour les mesures 5, 6
et les mesures 14, 15 et 16. La tai l le des grains du zirconium est donc bien
superieure à celle de I'acier.

On remarque qu'il n'existe pas d'orientation preferentielle ( texture ) dûe au
deux paramètres le fluage pour les deux métaux et la recristalisation pour l'acier.

Un recuit est ensuite effectué pendant 100 heures à la température de liaison.
ll va nous permettre de voir si des phases nouvelles peuvent se formées à I'interface
de liaison.

Le profil de concentration effectué après ce traitement montre que la diffusion
n'a pas évoluée. Ceci est dû au fait qu'à cette température la solubilité des deux
matériaux est trés faible. Donc il faut choisir des matériaux qui nous permettent de
mettre en évidence des phases nouvelles au niveau de I'interface.

3-4 CONCLUSTON :

Les liaisons réalisées par soudage-diffusion (FerlZirconium et FerÆitane )
présentent une faible miscibilité, c'est ce qui explique la liaison non réactive
( diffusion des éléments d'environs 2mm ).Ceci même après un traitement thermique
de100hà650" .

Les mécanismes qui peuvent expliquer les liaisons dans ce cas sont une
adhésion mécanique liée au fluage et une diffusion superficielle.

La texture du au fluage et à la recristallisation n'a pas été mise en évidence
des deux côtés de I'interface de liaison.

113



Couples réalisés Par
Soudage-diffusion

Température de
Liaison

Contrainte de
Liaison

Temps de
Liaison

Ti40 | Acier

Zr CL / Acier

Zr CL / Acier

550"c

650"c

650"c

1300 daN

1200 daN

600 daN

5 heures

10 heures

B heures 48 mn

o-G=2oo

Tableauxvttt: Les différents assemblages réalisés par

Soudage-diffusion.

figure :10: Interface de I'assemblage Ti 40 lAcier.



f igure 71 : Structure de I'acier (M.E.B).
Morphologie de la phase ferri t ique
avec de la cémentite tertiaire.

figu re 73 : déformation plastique des deux
métaux d'assemblage.

f igu re 72: Grossissement du grain au bord de

I'acier.

f igure 74: Interface de la l iaison Zr cl /  Acier

(M.E.B) .
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figureJ$ : Structure des differents grains à l'interface Zr CL I Acier
(650"C - 600 daN - th 48 mn ).



No 9l o q2

I
2
3
4
5
6
7
I
9
10
1l
t2
l3
t4
l5
l6

45,5
46,r
45,6
71,4
296,2
290,9
54,7
127,5
208,1
249,2
53,2
65
132,5
188,4
7,5
188,8

102,1
t02
101,7
81,4
106,9
107,4
86.
72,9
166,4
l l l ,5
79,9
82,9
81,3
66,8
113,8
66,8

207,5
207,3
326,8
291,4
293,1
233,2
176,4
89,2
170,3
3 l
309,1
173,5
247,1
186,4
293,r
246,8

TableaullX: mesure des orientations indivuduelle du côté Zirconium

N" Grain Plan Direct ion

1 11 -20 19 8) t -41341
2 n -20 19 8) -4  1341
3 G17 16 1 -6) 13 -441
4 (0001) -11 -9 20 0 I
5 -1046 -5 ) t5B-13-201
6 ( -4 -610 -5 ) t  -5 11 -6 -20 I
7 (  11  -20  I2  ) -22 121 34 1
I ( 49 1 -50 28) -56171
9 e -3 1 -20) 4  6  -10  1  I

10 (1 4s -5q !9) - 3 -14  7
11 G3 2  1  1 ) 3  5  -8  10
12 (3 -521 ) -7  1614  I
13 G12 1 11 3) t3 -52s1
14 (4 -10 6 7) 10 -281
15 -10467 ) t  - 2  10  I  1  I
16 (-6 -4 10 7) t  I  -10  2  1  I

Tableau XX : Orientations des grains de Zirconium au niveau de I'interface.



No Grain ol ù n2 (hk r ) I uvw l
1
2
3
4
5
6
7
8
I

10
11
12
13
14
15
16
17

38
58 ,8
65 ,1
72 ,3
55 ,1

53
59 ,3
63 ,9
65 ,9
66 ,3
54 ,9
62,2
59 ,4
63 ,9
85 ,1
76,71
21 .41

56 ,4
54,7
84 ,5
1,5

59 ,1
29 ,8
85 ,2
86,7

' /
44,6
81 ,9
58,2

5B
83 ,5
14 ,3
76 ,4
72 .1

13 ,6
15,2
25 ,3
20,2

0 ,4
84 ,8
61 ,2
41 ,4

48
87,4
37,7

6
B,1l

59,41
I

831
2,21

26.81

l (3  12  8)

Irr a el
l (s  10 1)
I to t  re)
l ( 11  0  7 )
(6 1 10)
(841 )
(671 )
(1  1  11 )
(8  18 )
(681 )
(1  e6 )
(1  10  6 )
(641 )
(3 1 12)
(041 )
(483 )

[4 -33 ]
Is-8el
[4 -3  10  I
I4 -12  1 l
[ -7 -e11
[ -7 -851
12  -7  121
[3 -4  10  I
[ -3 -811
[  -10  -8  11
[1 -1  2 l
[  6  -8  11  I
l2 -231
t1-3611
I-7 -321
[1 -1  4 l
t9 -641

TableauXXf: L'orientation des grains d'acier au niveau de
I'interface Zr I Acier.



CONCLUSION GENERALE

Le but que nous nous étions fixé torsque nous avions entrepris ce travail était
de suivre l'évolution de la texture couche par couche, en allant du métal de base
vers la céramique ( dans la cas des assemblages réalisés par thermocompression
et par brasage) où vers I'autre métal de base (cas du soudage-diffusion ).

Aucune étude n'a étè réalisée à ce jour dans le but d'analyser la texture des
différentes phases à I'interface métal-céramique effectuée soit à l'état solide, soit par
la réaction d'une phase liquide avec la céramique.

La céramique étant au départ non texturée, on remarque qu'aprés
assemblage ( brasage ou thermocompression) les phases à l'interface côté
céramique ne présentent pas de texture.

A I'interface côté métal de base et dans chaque cas d'assemblage on a étè
confronté à différents problèmes:

Dans le cas de la thermocompression, la zone de réaction au niveau de
I'intedace métal de base/métal d'apport est de I'ordre de 1 micron. La mesure de
texture à ce niveau est sans interêt puisque la profondeur de la zone de réaction est
faible.

On notera que la texture finale de I'aluminium A9-5N et AS1 n'est pas bien
controlée , elle dépend probablement de la nature du métal d'apport, de la
contrainte appliquée, de la température de liaison et bien sûr de sa texture initiale.

En appliquant un traitement de 100 heures à la température de liaison pour
les couples Zr cllA9-SNZr cl etZr cllA9llZr cl, des phases nouvelles se forment à
I'interface , leurs orientations n'ont pû être mises en évidence ni par EBSP ni par la
mesure des figures de pôle, du fait de l'hétérogéneîté de leur répaftition.

Dans le cas du brasage , on constate que la texture initiale du titane n'existe
plus, ceci est dû aux changements de structure du titane à I'interface lors de
l'assemblage
( cr-->F-->a ) et également a la compétition entre les différents paramètres
intervenant lors de I'assemblage ( formation de nouvelles phases, contraintes
résiduelles, diffusion, ....).

Comme pour tes éprouvettes réalisées par thermocompression, I'oriàntation
des nouvelles phases formées lors du brasage a présenté ditférents problèmes :

Pour les mesures faites par le goniomètrie, la statistique de mesure est
mauvaise du fait des phases formées à I'interface.

Pour les mesures réalisées par I'EBSB le problème rencontré est lié à la
présence des contraintes résiduelles génèrées par la contraction différentielle entre
le métal de base et la céramique, et la variation de volume liée à la fornration des
nouvelles phases . Une seule mesure a pu être réalisée sur la phase Cu4Tig.
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Les couples Fer I titane et Fer I Zirconium, réalisés par soudage-diffusion,
présentent une liaison non réactive. Ceci s'explique par le faii qu'il n'exi-ste p"r ,né
grande miscibilité entre les élèments en présence. Toutefois, ii n'a pas étè mis en
évidence de texture liée aux mécanismes de fluage et à la recristalisation.

Les mécanismes qui pourrait  expl iquer éventuel lement les l iaisons
observées sont une diffusion supedicielle et une adhésion mécanique liée au
fluage.
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ANNEXE I '

METHODE D'ANALYSE DES TEXTURES

I- REPRESENTATION DES TEXTURES CRISTALLOGRAPHIQUES :

1- Repérage d'un cristall:te dans un échantillon :

Un métal, alliage métallique,une céramique est constituée d'un
ensemble de grains . Chaque grain peut-être assimilé à un petit monocristal
Son orientation est caractérisée par la position des plans {hkl} de la maille
cristalline élèmentaire dans un repère macroscopique lié au matériau (voir
f igure 1) .

A chaque cristallite on peut associer un trièdre de référence onE ( ox ll I
100 I ; oy ll1010 I et oz lllool I ) voir figure 2 .

On repère I'orientation d'un cristallite dans un système d'axes relié à
l'échantillon au moyen des trois angles d'Euler (g1, 0, g2 ) figure 4 . Ces

angfes définissent la rotation g qui amène le repère OXYZ associé à
l'échantillon en coincidence avec le repère oxyz associé au cristallite .

La rotation g est décrite par les trois angles 91, 0, g2 âvêc :

0<gr<2r

o< 0 <æ
O <gr32n

2- Repérage d'un cristallite d'un échantillon au moyen des
indices de Miller :

On peut repérer un cristallite par les paramètres intrinsèques du plan
cristallographique {hkl} du cristallite parallèle au plan de déformation et la
direstion cristallographique ( uvw r parallèle à la direAion de déformation

connaissant 91, Q, g2,on peut calculer h'k'l'u'v et w au moyen des
formufes suivantes ( cas des métaux de structure cubique l: I 47 l.

h=-s in0cosg2

k = sing sing,



| = cosO

rJ = cosgl coso cosg2 - sing' sing2

v = - cosgl coso singr - sing, cosg2
uf= cosgl sin0

Inversement, on p"ut 
""lrrter 

les angles d'Euler g1,0, g2 connaissant
h,k,l ,u,v et w.

11- FONCTTON DE DENSTTE DES ORTENTATTONS ( F.D.O.) :

Dans la methode harmonique la texture cristallographique est
représentée par une fonction f ( gl, 0, +2 ) aowfée fonction de densité des
orientations(F.D.O).

Les paramètres g1, Q, g2 sont les angles d'Euler qui définissent
I'orientation d'un repère orthonormé Kg associé au réseau cristatlin d'un grain
par rapport au repère fixe K4 associé à l'échantillon . Figure 4

cette fonction est notée f ( g ) ou g, et représente symboliquement le
tr iplet (91,0,92 )

La detérmination de la fonction de te)ilure (g) à Fartir des fonctions de
densité de poles P6;(y) necéssite la résolution de l'équation intégrale
fondamentale suivante :

f
Pni(D = J nrty r(g) dg

III. PROJECTION STEREOGRAPHIQUE :

Dans la pratique en reprèsente la densité de pôles en projection
stéréographique. Pour cela on définit une sphére qu'on appelle sphère de
réfèrence ou sphère de pôle.

La figure de pôle est la représentation stéréographique de la répartition
des normales à un ensemble de plans réticulaires{hkl} dans tous les grains de
l'échantillon. Ainssi au point P de la figure 5 on fait correspondre le point Pr
qui est I'intersection de la droite joingnant le point P au pôle S avec le plan
équatorial r ( choisi comme plan de projection ). on relie les points de la
projection de même densité en formant ainssi des lignes de niveau.



IV- DETERMINATION DES FIGURES DE PôLES :

Dans notre travail, on a mesuré uniquement des figures de pôle
directes par ditfraction des rayons X grâce à un goniométre de texture piloté
par ordinateu6 figure 7 .

Parmis les méthodes employées pour la determination des figures de
pôles on trouve la méthode de schulz.

Principe de la méthode de schulz en réflerion :

Le principe de la méthode de schulz en réflexion est représenté par la
f igure 6 |  481.

l-échantillon polycristallin subit deux rotations par rapport au système
fixe source-detecteur. Pour une rotations par rapport au système fixe source
detecteur . Pour une orientation donnée du polycristal , les plans réticulaires
dont les normales h sont parallèles au vecteur de la diffraction S dont
I'orientation est y dans le repère Ka lié à l'échantillon, participent à la
diffraction figure 8 .

La surface de l'échantillon est choisie comme un plan équatorial de la
sphère des poles . lJangle 06 compris entre les faisceaux de rayons x
incidents et les plans hkl considérés est fixé par la loi de Bragg :

n?'=2 d6 sin o6

ou d6 est la distance interéticulaire des plans {hkl} de normale h .

La composition des deux rotations ( V : azimutale et $ : déctinaison )
permet de donner à I'echantillon une succession d'orientations et de
détérminer ainsi les poles de la famille des plans réticulaires {hkl} contenus
dans I'echantillon .

Pour une orientation fixée de l'échantillon le nombre de photons X
recueillis par le compteur est lié à la densité de plans réticulaires en positions
de ditfraction | 49l.
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ANNEXE II

DIAGRAMME DE KIKUCHI

I. INTRODUCTION :

La découverte des lignes de Kikuchi par Kikuchi en 1928 s'est faite
grace à la methode permettant la détection des électrons rétrodiffusés . Leur
étude par Alan et Al ( 1954 ) et Emilie ( 1934 ) s'est faite avec des
éleqtrons de quelques 10 l(/ d'enérgie ; elle a ensuite été utilisée en
ditfraction d'électrons lents ( quelque 100 eV ) . Ensuite , Venables l'a refait
dans un microscope électronique à balayage .

I I- PRINCIPE :

1l Géneralités :

Les diagrammes des lignes de Kikuchi permettent d'obtenir des
renseignements cristallographiques sur l'échantillon sans nécessité de
connaissance approfondies en cristallographie : La position des lignes se
détermine par la loi de Bragg et par des considérations géometriques .

On obtient ces diagrammes avec une microsonde ou un microscope
ébaronique à balayage , éventuellement à l'aide de quelques accessoires (
camera de Dingler ) .

Les lignes de Kikuchi peuvent etre obtenus, soit en détectant les électrons
transmis par un objet mince ( en microscope électronique en transmission
classique ) , soit en détectant les électrons rétrodiffusés par un échantillon
épais.

2/ Principe :

Le diagramme de Kikuchi ( figure 1 ) est obtenu en fixant la sonde sur le
crystal analysé , et en placant un écran fluorescant en regard de l'échantillon
incliné ( l'écran fluorescent permet de photographier le diagramme )

Les directions de Bragg pour une famille de plans cristallins sont sur un
cone très ouvert, leurs traces sur l'écran sont pratiquement des droites .

Pour les plans de faibles incidences , la largeur de résonnance de la
réflexion est du meme ordre de grandeur que l'angle de Bragg ; on obtient
une bande correspondant à un excès d'électrons centrés sur la trace du plan
cristallographique ( voir diagramme de Kikuchi ) , la bande est limitée



lateralement par des réflexions

Pour les réflexions d'incidences hkl plus élevées , la largeur de
résonnance est plus faible , on obtient sur l'écran une ligne . La ligne de
réflexion hkl lui est parallèle .

3/ Pseudo- lignes de Kikuchi :

Quand on observe en balayage à faible agrandissement un échantillon
monocristallin , on obtient superposées à l'image, des bandes et des lignes
dont I'aspect géomètrique rappelle celui des diagrammes de Kikuchi . On
les apelle
les pseudolignes de Kikuchi .

La figure 2 montre le diagramme des pseudolignes de Kikuchi sur du
silicium monocristallin .

L'origine du contraste s'explique par les variations de l'angle d'incidence
du faisceau/ SO /.

Au cours du balayage , la déviation du faisceau le fait passer de part et
d'autre de la position de Bragg pour plusieurs familles de plans cristallins .

Pour les directions proches des incidences de Bragg , il t'a
absorptionanormale , ce qui produit une variation du coefficient de
rétrodiffusion .

Préparation de l'échantillon :

- L'échantillon doit etre clivé ou poli ( le contraste topographique masquerait
les lignes I 51 l) .
- La couche écomée par un polissage mécanique doit etre enlevée par un
procédé chimique ou électrolytique .
- Un échantillon isolant ne peut etre métallisé , on peut cependant décharger
la surface à l'aide d'un faisceau de faible énergie ( Morin et Al 1976 ) .

4- Applications :

La géomètrie des diagrammes de Kikuchi est liée :
- à l'orientation de l'échantillon
- à la longueur d'onde des particules diffractées
- et aux paramètres cristallins en relation avec la loi de bragg.

La largeur des lignes et leur contraste sont liés à la qualité cristalline de
l'échantillon.

a- orientation d'un échantillon :



En indexant les lignes de kikuchi, on peut déterminer l'orientation
relative des grains différents.

l- indexation se fait soit en utilisant les relations géomètriques
définissant la position des lignes ( kikuchi ) soit en comparant les diagrammes
avec des cartes obtenues par la juxtaposition de clichés pour ditférentes
orientations d'un échantillon préalablement orienté ( kikuchi ), ou en utilisant
des diagrammes tracés en projection stéréographique à l'ordinateur ( kikuchi
) .

b- contrôle de la qualité cristalline :

La figure 10 montre un example du contrôle d'une couche de
germanium épitaxiée sur du silicium établie par laugier et al ( 1971 ) dont un
cache a permis de conserver une zone non recouverte qui apparait plus
sombre.

On remarque que les lignes de faible indices se prolongent
parfaitement, ceci montre qu'il s'agit bien d'une épitaxie.

On peut déterminer également les contraintes intergranulaires sur un
échantillon de silicium, au voisinage du point d'impact voir figure 11, Joy et
Newbury ( 1971 ).

c- détermination des paramètres cristallins :

les positions des lignes sont sensibles à t'énergie des particules
diffractées et aux paramètres cristallins de l'échantillon. on peut donc :

- connaissant la longueur d'onde, déterminer la valeur des paramètres
cristallins . La prècission est de I'ordre du pourcent pitaval ( 1970 ).- connaissant le paramètre, on peut déterminer avec les lignes de
kikuchi la valeur de l'énergie du faisceau incident schulson ( 1971 ).

d- contraste cristallin :

le signal des électrons rétrodiffusés , celui des électrons secondaires ou
du courant échantillon varient avec I'orientation cristallographique. L'image
d'un échantillon polycristallin présente un contraste entre les ditfèrent grains
voir figure 12 où une rotation de trois degrés sutfit pour inverser le contraste
blanc-noir sur les images des grains A et B ( Blanchin ( lg70 ) ).

e- images de défauts cristallins sur des échantlllons massifs
en microscopie électronique à balayage :

La figure 13 schématise un cristal avec une dislocation proche de la
surface , observer à fort grossissement I'ingle d'incidence est alors constant
au cours du balayage.

Si le faisceau est en position de bragg pour la famille de plans
cristallins considérés, la désorientation de ces plans près du défaut fera
passer le faisceau de part et d'autre de la position de bragg, donnant un
contraste sur I'image.



CONCLUSION :

Les pseudo-lignes de Kikuchi est une méthode qui necessite un
couplage entre une microsonde ou un microscope électronique à balayage et
un appareillage simple 1521.

Elles mettent à la disposition de I'opérateur les informations
cristallographiques de l'échantillon ( orientation, paramètres cristallins, mise
en évidence de contraintes et de déformation du réseau ).
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ANNEXE I I I

CONTRAINTES DE DEFORMATION PLASTIQUE DU METAL D'APPORT

L'analyse des contraintes en cours de déformation plastique du joint, révèle
trois zones distinctes: /251

- zone de friction I
- zone d'adhérence ll
- zone de pression hydrostatique lll.

A l'équilibre, les contraintes longitudinales suivant I'axe x sont données par la
relation :

(ox - | ( ox + dox ) | ) . h + 2xxydx = 0 (e)

L'équation permet une liaison entre la contrainte ox et oy '

oX-oy=  z l lboo=oX+P (  10 )

Avec:

oo : contrainte d'écoulement du matériau formant le joint ( limite
élastique du matériau ).

P : charge de déformation appliquée.

A partir des équations (9) et (10) on trouve les contraintes des trois zones, voir
figure 6 :

- zone de friction :

oy l  =

(  11  )

(12)
I [0.,'xy r"y

h : épaisseur du joint.
b : largeur du joint.
p : coefficient de frottement du matériau

présence des substrats.

zone d'adhésion ( zone saine ) :

util isé pour former le joint en



oo l+2pr{xb - xJ
or 2= w^lt h

, l | - t l -' xy  umax -

(13)

(  14 )

( zone neutre )

oo

- zone de pression hydrostatique

lz  z loo | *r -  x- |oy3= oyz* 
hl /TI * |

H
(  15 )

(  16  )
T *y 

:Trtt.*

La charge de déformation plastique f6 :

ro=ffi|#. +.Xl+pr.rdl
Avec:

(  17 )
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