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Le but de ce travail est I’étude cristallographique d’un alliage base aluminium de la
série 6000 (Al-Si-Mg) extrudé destiné & I'industrie automobile.

Dans ce travail nous avons étudié 1a cinétique da la précipitation de ce matériau et
I’évolution du parametre de maille de la matrice au cours du processus de formation de la

phase métastable £ "qui contribue 4 Ia cinétique de précipitation.

Comme méthodes expérimentales, nous avons utilisé I’analyse calorimétrique
différentielle (DSC) et la diffraction des rayons X (DRX).

La séquence de précipitation a été confirmée. La fraction transformée de la phase

métastable §” au cours du chauffage a été déterminée.

Les résultats obtenus ont montrés que la diffusion du Si dans la marrice

d’aluminium est déterminante pour la formation de la phase métastableg "



The aim of this work is the crystallographic study of an aluminum base alloy of the
6000 series (Al-Si-Mg) extruded destined to the automotive industry.

In this work we studied the kinetics of the precipitation of this material and the
evolution of the lattice parameter of the matrix during the process of formation of the

metastable phase 8 "which contributes to the kinetics precipitation.

As experimental methods, we used differential scanning calorimetry (DSC) and X-
ray diffraction (XRD).

The precipitation sequence was confirmed. The transformed fraction of the

metastable phase 8 "during heating was determined.

The results obtained showed that the diffusion of Si in the aluminum matrix is

decisive for the formation of the metastable phasep”.
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Introduction
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L’ Aluminium et ses alliages sont I'objet d’études permanentes vues leurs utilités
industrielles. Malgré ces ctudes les alliages d’aluminium tels que ceux de la série 6000

(Al-Si-Mg) restent en partie méconnues.

Les alliages Al-Si-Mg font partie de Ia série 6000 qui sont des alliages a
durcissement par précipitation. Ces alliages possedent des propriétés physico-chimiques et

meécaniques trés intéressantes.

En partie, les transformations de phases et la cristallographie des différentes phases,
surtout métastables, qui participent a la cinétique de précipitation de ces alliages font
I"objet de divergences.

C’est pour une meilleure compréhension du processus des transformations de phase

de ce type d’alliage que ce présent mémoire est proposé.

Dans notre travail nous intéressons 3 Iétude de la cinétique de précipitation, et
I’évolution du paramétre de maille de la matrice au cours du processus de formation de la
phase métastable qui contribue 3 la cinétique de précipitation B". Pour cela Nous avons
utilisé¢ différentes méthodes expérimentales assez rigoureuses et complémentaires :
I"analyse calorimétrique différentielle (DSC) et la diffraction de rayons X (DRX).

La cinétique de précipitation apres homogénéisation a été étudiée par la
calorimétrie différentielle 3 balayage ; DSC (Différentiel Scanning Calorimetry).
La diffraction des rayons X ; DRX permet de donner des informations structurales

et cristallographiques sur la microstructure.

En plus d’une introduction ou on présente notre théme de recherche, d’une
conclusion ou I’essentiel des résultats obtenus sont résumés et d’une liste des références

bibliographiques, ce mémoire comporte trois chapitre :
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» Le premier chapitre est un rappel bibliographique sur la cinétique de

précipitation dans des alliages de la série 6000 ains; que les différentes
phases qui peuvent apparaitre au cours d’un chauffage.

> Le deuxiéme chapitre décrit 1a procédure des différentes méthodes
expérimentale utilisées, et les caractéristiques du matériau utiliss.

> Les résultats expérimentaux obtenus, leur discussion et leur interprétation

sont donnés dans le troisiéme chapitre.

Ce travail a été effectué au niveay du laboratoire de Magnétisme et spectroscopie
des solides (LM2S) de I’université Badji Mokhtar de Annaba.






Chapitre I

Etude bibliographique

Introduction :

Les matériaux sont utilisés dans Iindustrie en fonction de leurs propriétés.
Généralement, ces matériaux sont sous formes d’alliages.

L aluminium est I’un des métaux les plus utilisés dans Iindustrie, mais surtout en
tant qu’alliage. Parmi ces alliages la série 6000 (Al-Si-Mg) est Ia plus répandue. On Ia

retrouve dans les industries aéronautiques, automobiles, navales, et alimentaires

L1 Alliage définition :

Un alliage est un mélange de deux ou plusieurs métaux purs. I peut étre binaire,
ternaire ou quaternaire selon qu’il renferme deux, trois ou Quatre €léments d’addition.
On distingue deux types d’alliages :

»  Alliage homogene : Peut é&tre ordonné (les atomes de différentes natures
suivent une alternance stricte) ou désordonné (les différents atomes occupent
des places aléatoires)

> Alliage hétérogeéne : Lorsque Ia teneyr en ¢lément d'alliage augmente, on peut
avoir formation de deux phases : Une phase contenant peu d'¢léments d'alliage, et
une phase a forte teneur en éléments d'alliage. Les phases a forte teneur sont

appelées «précipitésy» [1].

Les précipités sont des phases a forte teneur en &léments d’alliage, ce sont souvent

des alliages ordonnés, que l'on appelle « intermétalliques ».

I-2 Solution solide :

Cest le mélange de deux (au moins) éléments chimiques A et B pour former un
compose AB. Les €léments A et B sont miscible I’un dans I'autre. On dit que le composé
AB est une solution solide des éléments A et B. I'élément majoritaire est appelé solvant,

alors que I’élément minoritaire est appelé soluté [2].

» Solutions solides d’insertion :
Une solution solide est formée lorsque des atomes de soluté suffisamment

petits arrivent & se placer entre les atomes de solvant [3].0n peut aussi avoir une

4
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solution dite auto-insertion C’est dans le cas oy Iatome d’insertion et de méme
espece que le solvant.
> Solutions solides de substitution :
Dans ce deuxieme type de solution solide, les atomes du soluté B occupent
des sites normalement occupes par des atomes de A dans le métal pur [3].
> Régles de Hume-Rothery :
La solubilité des atomes en substitution peut étre plus ou moins prévue par

des lois empiriques, connues sous le nom de régles de Hume-Rothery (= regles qui

régissent la formation des solutions) :

L. Regle du rayon atomique : (ou régle des diamétres atomiques ou «
régle des 15% »).
2, Régle des structures €lectroniques(ou effet de valence).

Regle des valences.
4, Regle des structures [3].

Dans notre travail nous nous intéressons a la série 6000 qui contient des additions
de magnésium et de silicium et parfois un peu de cuivre, de chrome, de fer et de
manganése.

Les alliages obtenues, présente de grands niveaux de durcissement grice a la

précipitation des phases métastables et la phase stableMg,Si.

I-3Alliages d’Aluminium :

L’utilisation industrielle de I’ Al pur présente peut d’intérét a cause de ses faibles
propriétés mécaniques [1].

D’ou son utilisation sou forme d’alliage, par I’addition contrélée en rajoutant des
¢léments d’alliages tels que le Cuivre, le silicium, le magnésium, le manganése, le titane, le
chrome, le zinc [1].

L'aluminium est utilisé surtout grace a une propriété importante qu’il détient : ¢’est

le durcissement structural [1].

b ¢
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I-4Alliages de Ia série 6000 (Al Mg Si)

Magnésium [1].Ces alliages se distinguent par des propriétés mécaniques tres intéressantes.
En effet, ils présentent une bonne soudabilité, yne bonne formabilité ainsj que de bonnes

propriétés de résistance a Ia corrosion, et un bon comportement a I’extrusion [1].

Ces caractéristiques conduisant ainsi & un intérét technologique important, surtout
dans des applications exigeant des matériaux légers ayant de bonnes caractéristiques

mécaniques. I1s sont de plus en plus utilisés dans Pindustrie [1].

I-5 Séquence de précipitation dans les alliages de la série 6000

Au cours du chauffage de ces alliages différentes phases apparaissent

successivement. Ces alliages présentent donc une cinétique de précipitation.

La séquence de précipitation de ces alliages a été largement ¢tudiée [4].Lors du
chauffage de ces alliages les différentes phases métastables se relayeront pour aboutir 3 Ia
phase stable (M g, Si) [4,5].

La précipitation dans ces alliages Al-Mg-Si et effet de durcissement dépendent
M . .. , ;
énormément du rapponis—ig. Justement, ces alliages sont distingués en fonction de ce

Tapport, et on a les alliages dit d’équilibre et les alliages a excés de silicium [1].

I-6Alliage d’équilibré :
Le rappoﬂ:% pour ces alliages est proche de 1.73 [1].Dans la majorité des cas des
alliages binaires et ternaires d’aluminium, le premier stade de décomposition qui prend

place immédiatement apres trempe 4 la température ambiante est la formation des zones
Guinier-Preston (GP).

&
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Dans I'alliage €quilibré, la séquence de précipitation est genéralement la suivante f

a(SSS) - Amas des solutés - 6P - g" B’ - B(Mg,si)

de Palliage a une température Ty, suivie d’une trempe, se fait suivant les étapes
suivantes :

> (SSS) : solution solide sursaturée de la matrice a@-aluminium de structure CFC.

» GP : zone Guiner preston :

Les zones GP sont un arrangement alternatif de colonnes d’atomes de Mg et de Si
le long de la direction (100) 4,avec des proportions telles que %g=1, elles se

présentent sous forme de disque d’épaisseur 2.5 nm et de longueur autour de 30
nm [6], et apparemment de forme sphériques avec des structures inconnues [7].

» La phase B" :

Les précipités de Ia phase métastable B” sont cohérentes avec la matrice
a—aluminium et sont considéres comme étant la phase qui joue un role majeure
dans le durcissement structural [8], appelée aussi ZGP 11 [9]. Elle est métastable et
précipite sous formes d’aiguilles trés fines, alignées le long des directions <100>Al
[10-12],la précipitation de Ia phase B” dépend des précurseurs qui sont des amas
contenant autant de Mg que de Si [1],elles peuvent atteindre quelques dizaines de
nanometres. Sa composition chimique steechiométrique, la plus consensuelle est la

suivante : MgsSig[13].

La structure cristalline de la phase B” la plus admise est monoclinique [9] .Mais des
divergences sur les parametres de maille sont exprimées par différents auteurs [9,13]. A

titre d’exemple, on peut voir sur le tableau I.1 quelques résultats (TableauI.1)

é
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Tableau .1 Données cﬁstallogzaphigue sur la phaseB” [1 I

—_——
Structure ~ Paramétres [A°]
a=1.534nm, c= 0.689nm, b= 0.405nm,

B=106° Edwards [14]
a=0.30nm, ¢ =0.33nm, b = 0.40nm
B=71° Lynch [15]
a=1.516nm, ¢=0.689nm,b=0.405nm ,
B=1053° Andersen|[ 13]

o
g

Monoclinique be

Monoclinique

—_—
Monoclinique C2/m

—
. a=0.770nm, ¢=0.203 , b=0.
Monoclinique (P2/m) S e, b0
Y=75° Edwards [14]
_—

» La phase B

La phase B’ est aussi une phase métastable. Qui est semi cohérente avec 1a
matrice et moing durcissant, elle se présente sous forme da batonnets a un diamétre
compris entre 5 et 15 nm [14,15].

Cette phase intermédiaire, ayant un rapport Si/Mg plus faible que celui de 1a
phase d’équilibre. Les rapports Si’/Mg trouvés dans la littérature sont pratiquement
identiques & ceux mesurés pour la phase B’ (varie entre 1 et 1,7 en fonction de 1a
composition de alliage) [16].

On admet généralement que sa structure est hexagonal avec les paramétres

a=7.05A° et ¢c= 12.15A°, une relation d’orientation (001)5'//(100),41 , €t un

groupe spatiale P63/m [17].

» Phase d’équilibre B-Mg,Si:

Cette séquence de précipitation est terminée par la phase d’équilibre .C’est
une phase incohérente avec la matrice, de composition Mg, Si [1], précipite sous
forme de plaquettes carrées d’épaisseur proche de la dizaine de nm et de quelques

centaines de nm de coté [ 18].
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La phase présente une structyre CFC, avec un parametre de réseay a=
0.639nm [17].

I-7Alliage avec un exces deSi:

Les alliages d’aluminiym de la série 6000 Peuvent contenir un excés de silicium en
Plus de la quantité nécessaire pour former Mg,Si [1]. Concernant les premiers stades de
précipitation, il semble que Ion puisse considérer que le silicium en exces joue un réle
similaire a celui du cuivre. En effet, les alliages a exceés de silicium ont un pic de dureté
supérieur aux alliages dits steechiométriques [ 1].

D’aprés certains auteurs, la décomposition de g solution solide sursaturée dans les
alliages Al-Mg-Si contenant un excés de silicium entraine des modifications dans la
composition et la densité de la phase durcissante métastablef”’, [1,9].

Le rapport Mg/Si dans 1a phase B”"pour un alliage d’équilibre est proche de 1.73,

alors que pour un alliage en excés de silicium j] est d’environ 1,1 est méme plus bas [1].
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o Chapirre I1

Technigues expérimentales

Introduction :

les techniques de DSC et de la diffraction des rayons X,

II-1. Alliages étudiés :

Le matériau dont nous disposons est un allig

ge d'aluminium type Al-Si-Mg (série
6000), destiné 3 P'industrie automopbile,

La composition chimique est présentée an tableau I1.1 :

Tableau IL.1 composition de Palliage (Wt%)

1.73 1.73

Excess Si = 1.195- [("1"’7837)[ - [(“127331)] [(“1‘*783")] = 0.6 wt %[4, 12].

g . wt% Mginallo wt% Feinallo wt% Mninallo
Excess Si = (wt% in alloy) - [( oy ] [( : Y ] K .

1.73 y)] (H 1)

I1-2. Préparation des échantillons :

I1.2.1 Forme des échantillons :

Chaque technique expérimentale nécessite des échantillons

de forme
particuliére et dans un état particulier.

» Pour I’étude calorimétrique il nous faut des cylindres d’environs 2mm de

diamétre et de 3 & 4mm de hauteur et ayant une masse de 50mg. Pour la

®
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o Chapitre I1 Techniques expérimentales
référence nous avons utilisé de Ialuminium
I’échantillon,

pur de masse équivalente 3

Figure II-

1: la forme de I’échantillon utilisé pour la DSC

>  Pour la diffraction X, nous avons utilis¢ des €chantillons sous forme

parallélépipédiques. En tenant compte que le plus important est d’avoir une
surface plane donc bien polie.

Plan de diffraction

Figure I1.2: la forme de I’échantillon utilisé pour la DRX

-2.2 Trongonnage :

Lors de ’étape de trongonnage, il est impératif de ne pas modifier la structure

du matériau a examiner, c’est dans ce sens que nous avons utilisé de ’eau comme

liquide de refroidissement. On utilisé une micro-trongonneuse de marque metkon, la

MICRACUT 151, equipée d’un disque en diamant.

Figure I1.3 : Micro-trongonneuse de type
MICRACUT 151

4



o_Chapitre I1 Technigues expérimentales

II-2.3 Ppolissage :

lorsqu'ils sont soumis a des compressions mécaniques, selon la plus petite masse

qu'elles peuvent mesurer.

Figure IL5 : balance €lectronique

®
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II-3 Traitements thermiques :

11-3.1 Traitement de mise en solution :

obtenir une solution solide sursaturée en atomes de soluté. Pour le cas de notre alliage,
différents auteurs ont adoptés la température de 540°C, la température de fusion de
I’aluminium pur est de 660°C. Le temps de maintien est d’une (01) heure. D’aprés la
littérature, c’est un temps suffisamment acceptable pour avoir une solution solide

homogene.

I1-3.2 Trempe ;

Cette opération consiste a refroidir Palliage suffisamment rapidement pour figer
la structure obtenue 4 haute température.

*  Les traitements thermiques ont été réalisés dans un four tubulaire de marque
Nabertherm,

Figure I1.6 : Four tubulaire qui & servi

au traitement thermique

40
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Techniques expérimentales

1h
540° [ _____ Tremp

Figure IL7 : Cycle de traitement thermique

I1-4 Techniques expérimentales utilisées :
II-4.1 Analyse calorimétrique différentielle i balayage (DSC) :

L’analyse calorimétrique différentielle a balayage (ou différentiel scanning
calorimetry DSC).

Lors du chauffage d’un matériay des transformations de phases peuvent apparaitre.
Les transformations de phases sont accompagnées respectivement d’un dégagement ou d’une
absorption de chaleur lorsqu’on a formation ou dissolution de la phase. Dans ce cas on obtient
une courbe DSC contenant des pics, exothermique (pour la formation de Ia phase) et

endothermique (pour la dissolution de la phase).

Cette technique de DSC peut donc permettre I’étude de la cinétique de précipitation.
Elle a été largement utilisée pour les alliages d’aluminium.

L’analyse calorimétrique différentielle mesure la différence de flux de chaleur entre
I’échantillon et une référence en fonction de la température ou du temps au cours d’un cycle

thermique programmé. Une différence de température est mesurée entre I’échantillon et la

référence a I’aide de thermocouples.

La calorimétrie est basée sur la loi suivante de la thermodynamique :
AU = mC,AT
Siun corps de masse m et ayant une chaleur spécifique C pVOit sa température varier de AT, il

aura un gain ou une perte de chaleuren fonction du signe de AT.

3
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L’appareil de DSC consiste donc & enregistrer la variation du flux de chaleur (AU) en
fonction de la température T. AT étant la différence de la température entre I’échantillon et la
référence a un temps T. mC,, est une constante pour un échantillon de masse m contenue

d’avance et C,, est une constante qui dépend de la nature du matériau.

Echantillon de polymére

Récipient de référence

\ /
\g

M —
B
/ \/

Four Thermocouple

Récipient témoin

Figure I1.8 : Schéma de principe d’un appareil de calorimétrie différentielle 4 balayage

2 3

12
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Dans ce travail la DSC utilisée est de type LABSYS evo de marque setaram cet
appareil posséde une interface reliée a un ordinateur.

L g

Figure I1.9 :L’appareil d’analyse calorimétrique

différentielle a balayage DSC de type LABSYS evo.

11-4.2 Diffraction des rayons X :

La diffraction de rayon X nous aide a confirmer ’obtention de transformation
de phase ou de précipitation grice a la connaissance des distances interarticulaires
dpyile  diffractometre donnent une série  de pics a des intensités variables
correspondant a I’angle de diffraction.

11-4.2.1Loi de Bragg :

L’interaction rayons X-échantillon donne un rayonnement diffusé
Iinterférence de ce rayonnement diffracté est enregistré dans un
diffractogramme qui donne [I’intensit¢ /(#) en fonction d’un angle de

diffraction 26. 6 est I’angle de Bragg.

L’angle d’incidence 6 correspond & un angle de Bragg pour la longueur
d’onde fixée. Le pic de diffraction dont on mesure I’intensité correspond a la
diffraction d’un plan cristallographique. Toutes les raies des plans diffractés

vérifient la relation de Bragg.

L S
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Chapitre 11 Techniques expérimentales

Les conditions nécessaires a cette interférence constructive sont

données par la loi de Bragg :

2 dhkl sin 6 =n\A

n : Ordre de la diffraction,
A Longueur d’onde du faisceau de rayons X,
dpia: Distance réticulaire,

0: Angle d’incidence des rayons X.

Figure I1.10 : Famille de plan
cristallins en condition de Bragg

20

11-4.2.2Intensité de raies de diffraction :

Les positions et intensit¢ des raies de diffraction de la plupart des
matériaux connu sont été étudiés et sont répertoires dans des bases de données.
La comparaison d’un diffractogramme expérimentale avec ces données permet

de retrouver la nature de chaque phase constitutive de I’échantillon.

Des logiciels sont aujourd’hui utilises et permettent d’analyser

quantitativement les spectres de diffraction et d’en faciliter une exploitation

L 4
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Chapitre I1 Techniques expérimentales

précise grace a leur comparaison automatique a des bases de données

cristallographiques.

Dans notre étude, nous avons utilisé un diffractomeétre type PANalytical
EMPYREAN opérant & géométrie Bragg-Brentano.
La source du rayon X produite par une anticathode en cobalt avec deux
longueurs d’onde (A, = 1.7890100 A° et Akaz= 1.7929000) les
diffractogrammes de DRX des échantillons ont été enregistrés pour 26 comprise
entre 10° a 100°.

Figure IL.12 : Le diffractomeétre utilisé de type : PANalytical EMPYREAN

L 4

L 4
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_ Chapitre Il

Résultats et Discussion

Introduction

Dans ce chapitre, nous allons déterminer la séquence de précipitation de notre alliage.

Nous allons étudier I’évolution cristallographique de notre alliage en fonction de la formation

de la phase B". Ces résultats seront discutés.

IIL1 Microstructure de notre alliage :

La microstructure de notre alliage est constituée de grains allongés conséquence de

Iextrusion et de précipités aux Joints de grains et intra grains (fig. IL.1). La figure II1.2

montre qu’on peut avoir 4 une température T = 280°C, la coexistence des phases f"'et B'.

Figure IIL1 :
alliage.

a) Micrographie de I’état homogénéise
obtenue par microscopie optique. Daoudi et
al.

b) Micrographie de I’état obtenu a T=280°C,
obtenue par MET. Daoudi et al.

Microstructure de notre

Figure IIL2: Micrographie MET de notre
alliage trempé a T = 280°C, obtenue en fond
noir (FN).Etat Coexistence des phases P et
B .Daoudi et al.

16
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L 4

IMI-2. I’analyse par DSC de ’état homogénéisé:

&
—_—

L’analyse par cette technique, permet I’obtention d’une courbe constituée de pics

exothermique et (ou) endothermique correspondants respectivement 4 la dissolution et (ou) la

formation des phases susceptibles d’apparaitre dans le matériau.

Apres la découpe et le polissage de I’échantillon, ce dernier subit un traitement

thermique de mise en solution a 540°C pendant une heure suivi d’une trempe a I’eau.

L’¢échantillon est soigneusement pesé€ grice a une balance €lectronique de haute précision.

Connaitre la masse est une condition déterminante pour la DSC,

La masse de I’échantillon m = 53,05mg.

Dans notre cas, nous avons effectué un chauffage jusqu’a 540°C suivi d’un

refroidissement vers I’ambiante. La vitesse de chauffage et de refroidissement est de

10°C/mn.

Nous avons choisi une référence d’aluminium pur de masse my, pur= 53,15mg, trés

proche de la masse de notre échantillon.

La figure 111.3 montre la courbe DSC obtenue.

—— 10°C/mn
5
A
: g
- B
2
£
o
E /
=
&
ZGB
0
v’\f /
\«J/“//\} :
0 ' 100 ' 200 ' 300 ' 400

Température C°

Figure I11.3 : Courbe DSC obtenue pour I"alliage Al-Si-Mg extrudé chauffé a une
vitesse de 10°C/mn

¢

L 4
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W

L’interprétation des différents pics est faite, 4 la lumiére de Ia littérature, comme suit -
% Le premier pic obtenu & 90 C° indique les premiers stades de précipitation par la
formation des zones GP.
% Le 2éme pic situé a 240C° traduit la précipitation de la phase durcissante 5"

% La précipitation de la phase B’ est indiquée par le pic numéro 3.

On remarque qu’il y a un chevauchement entre les pics 2 et 3 qui peut étre expliqué

par le fait qu’a une température donnée les deux phases f'etB" se forment en méme temps.

D’habitude dans cet examen pour le méme alliage, la courbe montre Ia présence de
cing pics exothermiques correspondant a 1la précipitation de phases et trois pics

endothermiques traduisant la dissolution de ces phases, mais sur cette courbe le pic de Si en

Exces et le pic de phase stablef  n’apparaissent pas : surement a cause de la dérive de
la courbe (a partir de 350°C) due au mauvais étalonnage de Iappareil.
Intéressons-nous a la phase B " L’analyse de la courbe précédente (figure I11.3) permet de
déterminer le pic relatif a la formation de la phase "
Le domaine d’existence de cette phase est déterminé :

T, : Température du début de transformation
T3 : Température de la fin de transformation

Ty, : Température de pic

Tableau IIL1 : Les températures de la formation de la phase métastable B’ par DSC

Vitesse de chauffage (°C/mn) T,°C T, °C T, °C ]

10 216.07 240.14 280.16

On remarque que le signal de la phase S "est le plus intense, car en générale c’est la
phase quantitativement la plus importante.

Les résultats obtenus par DSC confirment la partie de la séquence de précipitation
qui nous intéresse. Nous avons complété la séquence en tenant compte de la littérature pour le

méme alliage Al-Mg-Si.

4

¢
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Y

Fiux de chaleur

—

a(sss) —» Amas de solutés—, ZGB—» B" (MgsSig )—» B'(MgoSis )—»

IIL3. Détermination de la fraction transformée de la phase g';

La fraction transformée est obtenu & partir des courbes DSC par I'intégration de la
zone de surface sous les pics exothermiques de la phase formée 8. La ligne de base est
primordiale pour ce calcul. La figure 111.2 montre le pic de formation de la phase B etla ligne

de base correspondante.

35
flux de chaleur
——— ligne de base

e R

2,5 / \
_ N\
N\

2,0 "\\
1,5 \
1,0 / L

phase B

Figure 1114 : Pic de la

0,5 ‘ / e
0,0 i 4 = .

P
0,5
. _Zf/
-1,0 , : , , . . . .
210 220 230 240 250 260 270 280 290
Tempeérature(C°)
Tel que la fraction €Y transformée & n’importe qu’elle température T soit donnée
comme suit :
T
a = —_—
Stot

Stor : La surface totale des pics dans Pintervalle[T;, T,].

St : La surface partielle des pics exothermiques entre la température T, , T

La fraction transformée de Ia phase 8" est présentée sur la figure II1.5.

&
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o

o A

1,0
0,8

8

-

E

8 0,6

[}

E o

8 0,4

=

8

g

= gs
0,0 i

210 220 230 | 240 | 250 260 270 | 280 290
Température °C

Figure IIL5 : Fraction transformée a de la phase B obtenue pour une vitesse de
chauffage de 10°C/mn

I1L4. Analyse par DRX de I’état homogénéisé :

Le diffractogramme des rayons X obtenu & partir d’un échantillon de notre alliage
homogeénéisé a 540°C pendant 1 heure suivi d'une trempe a I'eau est représenté sur la figure

IIL6.
Notre alliage présente une matrice d’aluminium, donc il serait évident que le

diffractogramme de rayons X montre les pics de L’aluminium,

L’identification et ’indexation du diffractogramme se fait sur la base de la loi de

Bragg :
2 dhkl sSin § = ni

L’aluminium posséde une structure CF C.D’aprés la loi de Bragg on peut déterminer la

distance interréticulairedy,;.
Les dyyg et le paramétre de maille a sont reliés par la relation suivante :

dhkl .. - d~= dhkl th + k2 + 12

"~ VhI+ke+l

¢
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180000

120000

e

Intensité(u a)

60000

0

&
S |3

1

ain,,
(200),,
(220)
] ‘ ﬁ @311),, 222),
0'20'30'40'50'60 ™ 8 @ 8 100
28°

540°C

Figure 1116 : Un diffractogramme de rayons X de I’alliage Al-Mg-

Si homogénéisé a

Les h;,k; et I;sont de méme parité.

En appliquant cette relation 3 tous les dpj obtenues ,on peut déterminer les N (N=

Vh? + k? + ) et le parameétre de maille correspondant .

On remarque aussi sur les

l'existence de deux longueurs d'ondes Ky etKy,.

diffractogrammes que les pics sont dédoublés a cause de

Tableau I11.2 : les valeurs experimentales (26, dpy, bk, a)

. Parémetre La valeur moyenne du 7
26 6 sin@ dhkl hkl N . .
de maille(A) parametre de maille a(A)
45.08567 | 22.54283 | 0.38337 | 2.33324 111 | 1.73205 4.04129
 52.52167 | 2626083 | 0.44245 | 2.02167 | 200 2 | 40433
77.36467 | 38.68233 | 0.62500 1.43120 | 220 | 2.82842 4.04805 a=4.04637 A
94.21267 | 47.10633 | 0.73261 1.22097 | 311 | 3.31662 4.04949
L99.84167 49.92083 | 0.76515 | 1.16905 | 222 3.46410 | 4.04970

P
A4
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ITL.4.1.Variation du parameétre de maille :

Pour notre alliage mis en solution le parametre de maille est donc de4,04634 :
On remarque une légére diminution par rapport a celui de I’aluminium pur, 4,049504
Donc le fait de maitre en solution solide le matériau, son paramétre de maille diminue.
Cest ’effet de I'introduction majoritaire de Si et du Mg dans la maille d’ Al

I11.4.2.Comparaison entre les tailles des atomes d’Al Si et Mg :

Le tableau III3 compare les tailles atomiques des principaux éléments
chimiques de notre alliage.

Tableau I11.3 : les valeurs de rayon atomique d’Al, Mg et Si

1

' Atome Mg Al f Si
I Rayon atomique
A

1,60 1,43 ! 132

On peut voir que Ia taille de I’atome d’aluminium est supérieure de 8 % par rapport a
celle du silicium, par contre elle est inférieure de 10 % par rapport a celle du magnésium. En
conclusion, la différence des rayons atomiques entre Al et Si et Al et Mg est inférieure de
15%.

Tenant compte de la premiére régle de Hume-Rothery (ou régle du rayon atomique) on
peut dire que nous sommes en présence d’une solution solide de substitution de Mg et Si dans

une matrice d’Al.

Le fait que le paramétre de maille de notre ¢chantillon a I’état homogénéisé a diminué
par rapport a celui de I’aluminium pur montre que probablement dans la maille de I’état
homogénéisé le silicium s’est substitué a I"aluminium en un nombre plus important que le
magnésium. La maille de la matrice d’aluminium de 1’état homogénéisé contient

probablement plus de silicium que de magnésium.,

A
—
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I11.4.3 Evolution cristallographique de notre alliage en fonction de 1a formation

de la phase g"':

Grace a la DSC, on a pu avoir le domaine d’existence de la phase B entre T; = 216 et
T, =280°C,

La phase B” de formule steechiométrique MgsSig est formée par des atomes de Mg et
Si qui sont puisés de la matrice d’aluminium homogénéisée. L’appauvrissement de 1a matrice
au cours du chauffage fera en sorte 4 ce que la maille change de dimension donc le parameétre
de maille va changer. L’évolution du changement du parametre pourrait nous rensei gner

indirectement sur le processus de formation de la phase B

Afin de voir cette évolution on a choisi des températures T appartenant au domaine de
formation de la phase B". Pour mieux comprendre ce qui se passe-t-on va aussi choisir des
températures en dehors de ce domaine. Pour chaque température ; la DRX nous fournira le
parametre de maille de la matrice d’aluminium de I’échantillon considéré.

Pour se metire dans les mémes conditions que la DSC, chaque échantillon subit une
trempe 4 I’eau aprés mise en solution 4 540°C pendant 1 heure. Par la suite, 1’échantillon est
chauffé au four avec une vitesse de 10°C/mn (identique & celle utilisée en DSC).Une fois la
température T atteinte, on le trempe a I’eau pour figer la structure atteinte (fig. I11.7).

L’échantillon dans ce cas est prét a 'examen au DRX, apres un léger polissage.

Les températures choisies sont : 150, 180, 216,230, 240, 260, 280, 300 et 316°C.

Figure IIL7 : Cycle thermique
effectué par chaque €chantillon,
avant de passer au DRX

10°C/mn

23
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180000 [

120000

! §88+150°C f]

intensité(u,a)

60000

(200),,

J (220)Al (311)A!(222)Al
oS S S

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
28

Figure IIL8 : Un diffractogramme d’alliage Al-Mg-Si 4 150°C

On fait la méme chose pour les autres températures, et on détermine chaque fois le
parameétre de maille.
Les diffractogrammes obtenuys sont présentés sur la figure (II1.9, I11.10)

Les paramétres de maille obtenus pour chaque état sont résumés au tableau I11.4.

&
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2

n—y

Sur les différents difﬁactogrammes, On remarque qu’en plus des pics de I’aluminium, nous

avons une série d’autres pics. Ces pics ont été identifiés et attribués par Daoudi et al, 3 Ia

phase évidente sur les micrographies optique et MET (fig. I11.1) présente aux joints et &
I'intérieur des grains.

La diffraction des rayons X (fig. 1116 et 8) montre que ces précipités sont stables
thermiquement, donc cette phase ne change pas au cours de notre chauffage. Il est donc fort

probable qu’elle ne contribue pas a I'évolution du parametre de maille.

Tableau II1.4: Paramétres de maille des différents états

-_
[T Température (°O) Paramétre de maille A)
Etat mis en solution 4.04628
150 ] 4.04802
180 4.04877
I T — 4.04857
230 4.04896
, 240 4.04988
| 260 4.05038
280 4.04819
- 300 4.04883
316 4.04850
— @

X 3
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e

34 /==-DSC(1 0°C/mn)
| |==— Paramétre de maille 4,050
2 4
7%
2
= 1
E -
% 4,048
5 7
3 o4
5
= ]
14" -
4 e 4,046
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T T : T T T T T X T T T S
0 50 100 150 200 250 300 350

Température (°C)

Figure I11.11 : Evolution du parametre de maille en fonction de Ia température en
tenant compte de la courbe DSC.

On remarque qu’en geénérale le paramétre de maille augmente avec la température T.
Au point T =216°C, on a une diminution pour reprendre ’ascendance jusqu’a T = 280°C oq
le paramétre de maille amorce une diminution disant perturbée.

Nous partons d’une solution solide d’Al-Si-Mg (état homogénéisé), 1a maille de Al
dans ce cas contient probablement beaucoup de Si.

Le paramétre de mailles des états qui nous intéresse (entre 216 et 260°C) augmente,
probablement la matrice est en train de s’appauvrir en Si qui sert 3 la formation de la phase

(MgsSi) gourmande en Si.

On peut aussi remarquer sur la figure I11.11, qu’a partira de T = 260°C le parameétre de
maille commence & diminuer. Il est intéressant de noter qu’a partir de cette température, la
DSC montre que les pics des deux phases métastables B’ et, B’ interférents. La phase
p’contient aussi de I’Al en plus du Si et du Mg, on aura donc des effets contradictoires

(apport a la fois d’atomes de différents diametres), qui expliquent probablement explique la

diminution du paramétre de maille de Ia matrice.

¢
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La figue I11.12 montre I'évolution de 1a fraction de la phase B formée en fonction
du paramétre de maille de la matrice.

Sur cette figure, on peut voir que globalement le paramétre de maille de la matrice
augment lorsque la fraction de Ia phase métastable B""augmente.

I"appauvrissement de cette maille en Si (qui a le rayon atomique le plus faible) est en accord
avec des études qui ont été menées par calcul du premier principe [19, 20, calcul ab initio
avec le code VASP, I"approximation de la densité locale (local density approximation ; LDA)
et 'approximation du gradient généralisé (generalized gradient approximation : GGA) [21-
24].

Ces différentes études ont attribués a la diffusion du Si un r6le primordial dans la
formation de la phase métastable.

Des études expérimentales comme celle de Dutta et al. [5] ont relevé le role que peut

Jouer le Si dans la formation de la phase 8", mais sans donner une justification évidente.

Ce travail est un préambule 4 I’analyse des résultats obtenus par DRX par la méthode
de Reitveld. Cette méthode nous permettra de localiser (par les coordonnées) des différents
atomes d’une maille de la matrice d’Al Le Suivi des atomes par les coordonnées nous

fournira une information capitale concernant la formation de la phase métastable B

29
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Figure I11.12 : La fraction transformée gn fonction de paramétre de maille

a(T) et a(T)

g

30






- Conclusion

= o .4 e —

Dans ce travail nous avons confirmé la cinétique de précipitation, surtout par Ia
partie qui nous intéresse ; 1a phase métastable B

Nous avons déterminé le domaine thermique d’existence de la phase B et sa
fraction transformée en fonction de la température.

La diffraction de rayons X nous a permis de voir I’évolution du parameétre de maille

de la matrice d’aluminium de notre alliage.

En combinant ces deux derniers résultats et en tenant compte de la régle des tailles
de Hume-Rothery, on peut dire que probablement 1a diffusion du Si est le processus le

plus important dans la formation de la phase métastable B".
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Phase :

Une phase est définie comme une part structurellement homogene du systéme qui
est séparce des autres parties par une ligne de démarcation physique définie. Chaque phase

4 8a propre siructure et ses propriétés associées.

Aluminium extrudés :

L’extrusion (filage) est un procédé de fabrication thermomécanique par lequel un
matériau compressé est contraint de traverser une filiere (outillage qui va permettre
d"obtenir la forme du profil¢) ayant la section de la piéce a obtenir, on forme en continu un

produit long (tubulaire ou plein).

Durcissement structural :

La précipitation est le moyen d’obtenir le durcissement le plus important dans les
alliages d’aluminium, loin devant le durcissement par solution solide ou par écrouissage.
Cependant, le durcissement d’un alliage par précipitation est controlé par I’interaction

entre les dislocations et les précipités qui peuvent se former durant le vieillissement.

Phénoméne de la précipitation :

Tout systeme hors équilibre minimise son énergie par un réarrangement atomique
qui s’effectue par diffusion des atomes et des défauts de structure pour atteindre un état
d’équilibre stable ou métastable.

La précipitation d’une  solution solide sursaturée est une transformation
Caractérisée par une germination et une croissance d’une ou de plusieurs phases .elle
consiste en général en une décomposition de la solution solide sursaturée (la matrice mére)

en une nouvelle phase (le précipité) et une nouvelle solution solide (la matrice appauvrie).

Distance interarticulaire :

Un cristal contient une infinité de plan dans lesquels les atomes (ou les neeuds du
réseau) sont arrangés périodiquement : ce sont les plans interréticulaire, définis par leurs
indices de Miller (hkl).Pour hkl donnés, il existe une infinité de plan paralléles entre eux et

regroupés en une famille de plan réticulaires.



La distance interréticulaired,,,; est le plus court distance entre deux plans de la
famille {hkl}.I’ensemble des distances interréticulaire d’un cristal est directement

mesurable par DRX gréce a la loi de Bragg.

Transformation de phases :

La transformation d'une phase 4 une autre exige généralement, lors de I'amorgage
de la transformation, l'apparition de germes de la nouvelle phase, c'est-a-dire de petits
éléments de volume qui ont la méme structure que la phase en formation et qui sont

séparés de la phase non-transformé par une interface & énergie €levée.

Exothermique et Endothermique :

C’est des processus physiques ou chimiques produisant de la chaleur. La chaleur est
une forme d'énergie désordonnée. Dans une réaction chimique exothermique, 1'énergis
dégagée par la formation des liaisons chimiques dans les produits de réaction est

supérieure & I'énergie requise pour briser les liaisons dans les réactifs.

Pic exothermique :
Il est lié aux processus de précipitation des phases d’équilibre, enregistre au dessus

de la ligne de base.

Pic endothermique :
I est li¢ aux processus de dissolution d’une phase, enregistre au-dessous de la ligne

de base.

La steechiométrie :

Est un calcul qui permet d'analyser les quantités de réactifs et de produits qui sont
en jeu au cours d'une réaction chimique. C'est aussi la proportion des éléments dans
une chimique. Les relations stoechiométriques entre les quantités de réactifs consommés et
de produits formés découlent directement des lois de conservation. Elles sont déterminées

a partir de I'équation-bilan de la réaction.



