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DETERMINATION DES CONTRAINTES RESIDUELLES DANS DEREVETEMENTS
PAR DIFFRACTION DES RAYONS X EN FAIBLE INCIDENCE

RESUME

Une nouvelle méthode d'analyse par diffraction dggons X (DRX) en incidence rasante, notée
sirfy*, a été développée pour répondre a la demandealgsmn du niveau et la distribution des
contraintes résiduelles (CR) dans un revétemeninéifode est basée sur la technique de DRX en
faible incidence et elle tient compte des orientai cristallines et de la géométrie de mesure
(r'angle dincidence, les angleg et de I'épaisseur de couche a analyser) afin dmaitre la
profondeur de pénétration exacte du faisceau intidear cette méthode, on peut non seulement
évaluer le niveau moyen des CR dans le revétemmi également déterminer le gradient et la
distribution en variant I'angle d’incidence poufféientes profondeurs de pénétration voulues. Les
incertitudes de mesure ont été ensuite évaluéésfietence de la rugosité de surface a été étudié
avec des éprouvettes sous sollicitation mécaniqunaue. Un modéle analytique a été établi pour la
correction de l'influence de la rugosité sur laedétination des CR. Par ailleurs, une éprouvette en
alliage base nickel rectifiée avec un fort gradmicontrainte résiduelle a été étudiée en appitqua
notre méthode sfy* pour évaluer la sensibilité de la méthode déveéep

Deux séries d’échantillons de revétements (Cuiuressibstrat Ni élaboré par le procédé PVD, et
Tantale biphasé sur substrat Ti élaboré par leéoédCVD) ont été étudiées avec la nouvelle
méthode d’étude afin d’analyser la distribution @R. La comparaison des résultats avec deux
autres méthodes a montré que cette nouvelle méttiédaluation par DRX en faible incidence est
fiable et facile a utiliser pour déterminer le raueet la distribution des CR.

Mots-clefs: diffraction des rayons X, faible incidence, conttairésiduelle, gradient, revétement, Tantale,
Cuivre.

DETERMINATION OF RESIDUAL STRESSES IN COATINGS
BY PSEUDO-GRAZING INCIDENCE X-RAY DIFFRACTION METHO

ABSTRAT

A new Pseudo-Grazing Incident X-Ray Diffraction€Bdo-GIXRD) method for experimental stress
analysis, noticed sfp*, was developed to analyze the residual stres$ gRlient in coatings. This
method takes into account the crystalline orieotetj the geometry of measurement (the incidence
angle, the tilt anglesr and the thickness of analyzed layer) in orderriowk the exact depth of
penetration. By this method, we can not only evalube average level of the RS in coatings, but
also determine the gradient and their distribubigrvarying the incident angles for various desired
penetration depths. Uncertainties of measurememe ween evaluated and the influence of the
surface roughness was studied with some samplaetedoay known mechanical traction. An
analytical model was established for the correctibthe roughness influence on RS determination.
In addition, a machined sample of Nickel basedyailth strong RS gradient was studied by
applying our sify* method to evaluate the sensitivity of this method

Two series of thin film (Cu on the substrate ofwiiih a phase obtained by PVD and Tantalum on
the substrate of Ti with two phasesandp obtained by CVD) were applied by the new method to
study the distribution of RS in these near surfagers. The comparison of the results obtained with
those by two other methods showed that this newdes&IXRD method is reliable and easy to be
used to determine the level and the distributioR8f

Key-words: Pseudo-Grazing Incidence, X-radiffraction residual stress, gradient, coatings, nTa&um,

Copper.
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Introduction

Les contraintes résiduelles (CR) sont définieslg@anrs aspects macro et microscopiques au
niveau du matériau. Cependant, I'origine de ces€tRiée au fait que le matériau fait partie
d’'un produit ou demi-produit élaboré suivant diféts processus, puis soumis a diverses
sollicitations. Il est donc important de noter cBupart, qu’indépendamment des CR
introduites par le moyen d’élaboration princip@asdCR peuvent préexister dans le matériau,
et que d’autre part, les contraintes d’élaborafienvent étre modifiées ultérieurement par
des sollicitations extérieures (fatigue, cyclesritigues...) ou par des traitements de
parachévement (usinage, soudage...). Dans le casv@ments, I'origine des CR est liée
surtout au procédé d’élaboration. L'existence defsrthations et des contraintes résiduelles
peut influencer les propriétés dutilisation (plogsichimiques, mécaniques...) des

matériaux élaborés.

Dans un matériau hétérogene (anisotrope ou bieradiegt de propriétés), il existe trés
souvent un fort gradient de CR lié aux différené¢gpes du procédé de fabrication. La
caractérisation expérimentale de ce gradient &givement difficile et complexe. On sous-
estime alors trés souvent ce gradient de CR,I@.aiveau maximal et la distribution) qui
joue un role extrémement important, en réalité,sd@acompréhension des phénomenes
physique-métallurgique-mécaniques lors de la gemes€R et leurs influences sur les

propriétés d’utilisation et notamment sur la loicenportement local des revétements.

Il existe plusieurs techniques nondestructives g@terminer le niveau et la distribution des
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CR dans des matériaux cristallins, par exemplemiéthode de la courburg!, la
spectroscopie Ramaf, la diffraction des rayons ¥ etc. Chaque méthode a ses avantages
et ses inconvénients. Ces méthodes permettenttderiiger les CR et les caractéristiques
élastiques de matériaux polycristallifis Parmi les techniques de mesure, la diffracticn de
rayons X (DRX) occupe une place toute particul&eelle permet d’évaluer de fagon non
destructive et quantitative les contraintes de asarf Cette technique permet également
d’avoir acces au profil des CR présentes en sousheograce aux enlevements locaux de la
matiere. L'état de contrainte peut étre détermamésde volume trés proche de la surface par
DRX et dans I'échantillon jusqu’a quelques centaide microns de profondeur en utilisant
le rayonnement synchrotron aux grandes énefRyjfesu bien jusqu’a plusieurs centimétres
par diffraction des neutron&®. A ce jour, la technique de DRX est largemeniagé dans
divers secteurs (aérospatiale, automobile, énergiktaire, mécanique et biomatériaux)
pour déterminer le niveau et la distribution desd2iRs des matériaux cristallins a vocation
mécanique. Cette méthode d’'analyse est fondée aswiétermination des déformations
élastiques du réseau cristallin a partir de laatiam des distances interréticulaires des plans
cristallins, auxquelles on associe les contraiatéaide de la théorie de I'élasticité linéaire.
De nombreux progrés et développements ont étésésalies derniéres années dans le
domaine de la DRX qui ont permis d’étendre sorsatiion a des cas extrémes (matériaux

muliphasés, dépbts, revétements...).

Dans le cas de forts gradients de contraintespligation de la méthodologie classique de
DRX s’avére étre trés limitée. Plusieurs étudesemté de répondre a la demande d’analyse
du gradient des contraintes résiduelles, mais sdeteméthodes d’analyse de tels gradients
présentées dans la bibliographie ne sont applisajple sur des échantillons et matériaux
spécifiques®*® Nous présentons ici une méthodologie développéseaudu Laboratoire
d’'Ingénierie des Matériaux de I'ENSAM (LIM) en fdéb incidence adaptée a la
détermination de gradients de déformations et ddramtes pour les applications des

revétementd:t*?
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Dans le premier chapitre, nous rappelons les agyaes CR, la classification des CR en 3
ordres selon I'échelle d’observation et les priesigl’analyse des déformations par DRX.
Les études concernant la DRX en faible incidende developpement de méthodes y sont

synthétisées.

Le deuxieme chapitre est consacré a la présentdtiali®@veloppement théorique et pratique
pour I'analyse de CR par la technique de DRX ehldaincidence (méthode des i)
L'aptitude de cette nouvelle méthodologie pour desures de déformation anisotropie et
des modeéles mécaniques est analysée au traverévdtuation des CR microscopiques
(passage micro-macro) dans des matériaux homogginemtropes. Les incertitudes de
mesure ont été ensuite évaluées et l'influenca dedosité de surface a été étudiée avec des
éprouvettes sous sollicitation mécanique connuemddele numérique a été propose pour
la correction de l'influence de la rugosité surdiétermination de CR. Par ailleurs, une
éprouvette en alliage base nickel rectifiée etemantit un fort gradient de CR, a été étudiée
en appliquant notre méthode des gin pour évaluer la sensibilité de la méthode

développée.

Dans le troisieme chapitre, nous présentons la emnsesuvre des méthodologies d’analyse
et d’évaluation par DRX en faible incidence. La Inogte développée est appliquée a deux
séries échantillons a gradient de propriétés atwaiuer les limites et la validité de la
méthodologie développée. Deux autres méthodes gtaade des Multi-réflexions et ta
méthode) sont appliqguées pour comparer les résuttanalyse afin de déterminer la
fiabilité et la facilité d’'utilisation de la nouvelméthode dans la détermination du niveau et
la distribution des CR. Enfin, ce mémoire expldée résultats d’analyse et de calcul en
relation avec I'évolution de la microstructure escarameétres d’élaboration pour essayer

de comprendre I'origine des gradients de CR etd®otution dans des revétements.

Le mémoire se termine par quelques remarques etusions, ainsi que des perspectives

d’études dans le domaine de I'analyse des CR paf &Rfaible incidence.




Introduction




Introduction

REFERENCES

[1] Gahlin R., Alahelisten A., Jacobson S. The effaftcompressive stresses on the
abrasion of diamond coatinygear 196 (1996) pp.226-233

[2] Nakamura Y., Sakagami S., Amamoto Y & Watanabe Measurement of internal
stresses in CVD diamond film$hin Sol. Films 308-309 (1997) pp.249-253

[3] Noyan I1.C., Cohen J.B. _ Residual Stress, Measurenign Diffraction and
Interpretation Springer-Verlag, New York, 1987

[4] Noyan I. C. Determination of the Elastic Constasftéhhomogeneous Materials with
X-ray diffraction Mat. Sci. Eng. Vol.75 (1985) pp.95-103

[5] Eigenmann B. & Macherauch E. Determination of mlogeneous residual stress

states in surface layers of machined engineerimgnues by synchrotron X-ray
Nuclear Instruments & Methods in Physics Resed}®9{ (1995) pp.92-97

[6] Lebrun J.L., Gergaud P., Ji V. & Beisset M. Ing#seof synchrotron raidiation for
internal stress analysid. Phy. Il Vol 4 (1994) pp.265-268

[7] Baczmanski A., Levy-Tubiana R., E. Fitzpatrick M Eodini A. Elastoplastic
deformation of Al/SiCp metal matrix composite sedliby self-consistent modelling
and neutron diffractionActa Mater. 52 (2004) pp.1565-1577

[8] Baczmanski A., Levy-Tubiana R., Fitzpatrick M. E. l&dini A. Phase stresses in
Al/SiCp Metal Matrix Composite Determined by Modwgliand Neutron Diffraction].
Neutron Res (2004) pp.1-3:5-8

[9] Genzel Ch._A study of X-ray residual stress gnaidanalysis in thin layers with strong
fibre texture |. Evaluation of the stress factof?Rys. Stat. Sol. (a) 165 (1998) pp.347-
359

[10] Genzel Ch. & Reimers W.__A study of X-ray residgaiess gradient analysis in thin
layers with strong fibre texture Il. Exemplé*hys. Stat. Sol. (a) 166 (1998) pp.751-760




Introduction

[11] Bein S., Le Calvez C., & Lebrun J. L. Determinatiof stress gradients by X-ray
diffraction : comparison of different methods amipkcations Z. Metallkd 89 (1998)
pp.289-296

[12] Marques M.J., Dias A.M., Gergaud P. & Lebrun JA.methodology development for
the study of near surface stress gradigvitst. Sci. & Eng. A287 (2000) pp.78-86




Chapitre |

1. Analyse des contraintes résiduelles
par diffraction des rayons X

1.1.0rigines des contraintes résiduelles

L'état mécanique d’'un matériau est entierementndédar les sollicitations extérieures
auxquelles est ou a été soumise la piece. On pstirtglier deux mécanismes de création

des contraintes résiduelles (CE):

- La sollicitation hétérogene (par exemple umxi@in) sur un matériau homogene

(par exemple monophaseé)

- La sollicitation homogene (par exemple unetioa¢ sur un matériau hétérogene

(par exemple polyphasé)

Mais généralement les deux sollicitations surviemngimultanément. Les contraintes
induites dans le matériau doivent compenser leseforet les moments extérieurs en

respectant les conditions d’équilibre.

En réalité, les matériaux ne sont jamais parfaiterhemogenes. Ils présentent toujours des
inhomogénéités telles que des joints de grainpdessités ou des inclusions. A une échelle

plus fine, a l'intérieur d’un grain, des disconiid@g existent encore : précipités, dislocations,
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lacunes. Certains de ces défauts peuvent migédimgier ou se multiplier au cours de la
mise en charge. Les discontinuités de structurgréversibilité des mécanismes
microstructuraux liés a la déformation plastiquatfgue les déformations ne sont plus
compatibles (ne vérifient plus les équations de matihilité). Pour valider les équations
classiques de la mécanique, on peut décomposegftanthtion plastique (dilatation,

changement de phase ou déformation plastique) parties selon que les déformations

vérifient ou non les équations de compatibffité:

Sollicitations extérieures

I
V \4

Déformation élastique réversibl Déformation plastique irréversibl|e

|

Déformation plastique compatible | Déformation plastique incompatiblle

A\1”4

Déformation élastique totale Déformation élastique résiduellg
Contrainte appliquée Contrainte résiduelle

Figure 1.1 Schéma de l'introduction des contraindsgduelles par déformation plastique

La derniéere partie de la déformation plastique esnpensée par des déformations
élastiques irréversibles, car elles subsistent mémd’'absence de toutes sollicitations
extérieures. On relie donc ces déformations elassigirréversibles a des contraintes
appelées « contraintes résiduelles » (Figure fuli)s’ajoutent aux contraintes dues aux
sollicitations extérieures de la piéce appeléeonrtraintes appliquées ». Ces contraintes
résiduelles (CR) expriment les tensions ou les ¢esgons internes liées a la présence des
discontinuités structurales du matériau. Il s'atgt contraintes multiaxiales statiques qui

existent pour un systeme isolé non soumis a dessa@xtérieures et en équilibre mécanique
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et thermique®®

1.2.Les 3 ordres de contraintes résiduelles

A cause du caractere polycristallin et hétérogeserdatériaux, les sources de CR peuvent
provenir des déformations aux échelles macroscegiquésoscopiques (a I'échelle du grain)

et microscopiques’®

Un matériau est, dans la plupart du temps, cosstiel plusieurs phases qui sont, elles-
mémes, composées d’'une multitude de grains. Gé&néealt, pour un matériau polyphasé,
les propriétés mécaniques des phases et des ganititne sont pas les mémes. Le
comportement sous une sollicitation extérieureagmis une moyenne des comportements
des phases constituant le matériau. Dans une ploassoumise a des sollicitations externes,
un grain est considéré comme un monocristal. Lans chargement extérieur suffisamment
élevé pour induire des déformations plastiques,sdes joints de grains et des dislocations
peuvent apparaitre dans le matériau. Ceux-ci sentésultat des interactions et des
réarrangements des dislocations au cours de landgfion. Les grains seront alors divisés

par ces discontinuités du réseau cristallin.

Quelle que soit I'échelle a laquelle on considerenhtériau, on peut mettre en évidence des
CR associées a des déeformations élastiques asslaracdntinuité du matériau. Une

classification des CR en trois ordres, liés a l&dleha laguelle on considére le matériau, a
été proposée il y a quelques années. Ces troisorront définis en s’appuyant sur les

schémas suivants’

Les CR macroscopiques - d'ordred')(!®: elles sont homogénes sur un trés grand
nombre de domaines du matériau (plusieurs graimgigelques dixiemes de millimétres a

guelques millimetres). Les forces internes lieesea contraintes sont en équilibre dans
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chaque section, et les moments liés a ces foreesnsits autour de tout axe. Des variations
dimensionnelles macroscopiques résultent toujolursedmodification de I'équilibre des

forces et des moments liés a ces contraintes.

Les CR mésoscopiques — d'ordre #"Y : elles sont homogénes sur de petits
domaines du matériau (un grain ou une phase saiteaéchelle de quelques dizaines de
micrometres). Les forces internes et les momeasts di ces contraintes sont en équilibre
dans un assez grand nombre de grains. Des vasatiimnensionnelles macroscopiques

peuvent résulter d’'une modification de cet équdibr

Les CR microscopiques — d’ordre 116't) : elles sont inhomogeénes sur les plus
petits domaines du matériau (quelques distancesaiomiques, soit de I'ordre de quelques
dizaines de nanometres). Les forces internes anteaents liés a ces contraintes sont en
équilibre dans ces trés petits domaines. Les nuadiifins d’équilibre n’entrainent aucune

variation dimensionnelle macroscopique.

= .

Jjoints de grains

Figure 1.2 Représentation des différents ordresdeaintes (ou déformations)
pour un matériau monophasé
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Chapitre 1 — Analyse des CR par DRX

Dans le cas de matériaux réels, I'état de CR mégldt la superposition des contraintes

d’ordre I, Il et Ill comme schématisé sur la Figara.

Sur ce schéma, la courbe des contraintes est ezpééspar la contrainte dans la direction

de mesure en fonction de I'abscisse x traversasiguirs grain¥’.

 Les contraintes d’ordre | s’étendent, par défmifisur plusieurs grains et correspondent a

une valeur moyenne dans le matériau.

» Les contraintes d’ordre |l s’étendent sur un gettipeuvent étre considérées comme des

variations de contraintes autour de la valeur mogeeprésentée pat.

* Les contraintes d’ordre Ill, de la méme facgon,ilest autour de la valeur moyenne des
contraintes dans un grain, de telle sorte que oatraintes d’ordre Ill correspondent a la

variation locale de la somme des contraintes détrat I1.
On peut donc écrire que la contrainteen un point est égale & :

of=0 +0"+0" avec

| jaRdA
= IdA (plusieurs grains) £ €léments de surface

j o"dA
j dA
1l

o" =g -(o' +¢") (un point)

(un grain)

Cette définition propose une séparation trés théerides différents ordres de contraintes,
chacune séparation qui n’étant atteinte par aucoéthode de mesure a I'heure actuelle.
Néanmoins, elle a pour intérét de montrer que thétérogénéité de déformation introduite

a toutes les échelles dans la structure entraicréédion de CR.

La séparation des différents ordres de contraimeseut étre effectuée a I'aide d’'un seul et

11
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unique moyen de contrble. De plus en plus, lesemties mettant en ceuvre différents
moyens de mesures complémentaires, dans des demagmplémentaires, peuvent
permettre d’'une étude compléte des CR présentes glam piece ou un échantillon a

controler.

1.3. Contrainte résiduelle et diffraction des rayons X l(oi de Bragg)

Un matériau est en général un polycristal forméne’'multitude de grains, chacun d’entre
eux étant en fait un monocristal (peut étre norigitarconstitué d’'un empilement régulier
d’atomes. Cet empilement peut étre décrit par desmables de plans cristallins définis par
une distance interréticulairgglen fonction des indices de MILLER hkl. Cette dista gy

est mesurable par diffraction des rayons X (DRXjcgra la loi de BRAGG. Dans le cas
d’'un matériau polycristallin constitué d’'un tresagd nombre de grains vis-a-vis de la
dimension du faisceau incident, il y aura toujoumg famille de plans {hkl} donnant lieu a
diffraction : on obtient donc simultanément lessé@aux susceptibles de diffracter et ces
faisceaux forment des cones de demi-angle au sor#n@in cone par famille de plans

{hki}).

famille de
plan 100

Figure 1.3 lllustration de la loi de Bragg. d(h&drrespond & la distance entre deux plans
consécutifsp étant I'angle d’incidence et de réflexion

12



Chapitre 1 — Analyse des CR par DRX

La DRX est une diffusion cohérente des photons Xaikceau incident (photons diffractés
de méme longueur d’onde que les photons primastasles électrons des atomes du réseau
périodique qui composent I'échantillon analysé. dileaatome du matériau constitue alors
une source secondaire de photons X en phase avgbdtons primaires. En effet les pics
de diffraction X représentent des figures d’intezfice (cones de diffraction) de ces sources
photoniques enregistrés par le détecteur. C'est thostructure atomique (position relative
des atomes) du matériau qui est analysée parteettrique. Une caractéristique de la DRX
est qu'il s’agit d'une méthode non destructive menant en compte que les couches
superficielles. La pénétration du faisceau est’delle de quelques microns a quelques
dizaines de microns pour des matériaux industpelycristallins dans les conditions de
laboratoire. La surface irradiée est souvent deltodu millimétre carré ™. La technique

de DRX est donc particulierement intéressante pmwestigation structurale de matériaux

polycristallins.

La caractérisation par diffraction X de I'état nastructural d’'un matériau polycristallin
repose donc directement sur la relation entre Isitipa des pics de diffraction et les
contraintes macroscopiques. Apres avoir éliminé déffets de solution solide et de
composition sur la position, le déplacement dedsitpn angulaire d’'un pic de diffraction
pour une famille de plans {hkl} est directement I& la variation de la distance

interréticulaireAd, et donc a la déformation homogéne macroscoplguaatériau.

La diffraction a pour origine un phénomene de diffia par un tres grand nombre d’atomes.
Ces atomes étant arrangés de fagon périodique eésaau, les rayons X diffusés ont des
relations de phase entre eux, relations qui pewdteatdestructives ou constructives suivant
les directions. Les directions constructives cqoeslant aux faisceaux diffractés sont

définies par la loi de Bradf’.

2d,,, sind =nA (1)
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ouA : longueur d’'onde monochromatique
n : ordre de la diffraction
hkl : la distance inter réticulaire des plans
0 : angle de diffraction

Cette eéquation fournit la condition de réflexionupéa DRX par un réseau cristallin. Les
entiers h, k et | ne sont pas forcément premietre @ux. S’ils ont un facteur commun, n, on
peut faire passer ce facteur dans le second élétedigquation. Dans ce cas, les entiers h,
k et | sont premiers entre eux et s’appellentielsces de Miller. La valeur de n signifie que

la diffraction peut &tre du*fi®ordre, mettant en jeu les plans cristallins espaedg /n.

Si le faisceau incident est tres grand par rapipdat taille des grains, plusieurs familles de

plan {hkl} favorablement orientés donnent des tactie diffraction.

1.4.Principe d’'analyse des déformations

La distance interréticulaire des plans (hkl) ssgleels est effectuée la mesure est reliée a la
position D de la raie de diffraction par I'intermédiaire @di de Bragg. Toute déformation
élastique homogene du cristal analysé va se tegair une variation de cette distangg, d

les plans (hkl) ayant tendance a se rapprocher @anslirections en compression et a
s’éloigner dans les directions en traction. C'astdle cristal lui-méme, et en particulier la
famille de plans cristallins analysés qui va noervis de jauge de déformation (dans le
domaine élastique). La déformation mesurée peut g@xprimer en fonction de d et par
suite en fonction det2(Figure 1.4), par rapport a un état de référencemdtériau que nous
appelons état sans contrainte. Dans cet étatstandie interréticulaire des plans (hkl) est d

qui est fonction des paramétres du matériau samtsadate ™
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faiznean normale aux faizcean fai i
. ; 1 alacean nomale au faiscean
incident plans l:}lffI&EtﬂILtS diffract incident plans diffractants  Jiffract
A
=
i =
dy d
Etat non déformé Etat déformeé

Figure 1.4 Variation de la distance interréticidat de I'angle de diffraction
en fonction de la déformation élastique du résestatlin

La détermination des contraintes par DRX se faimme pour la plupart des autres
méthodes par la mesure des déformations et leladsucontraintes a partir des équations
de la mécanique. Les déformations correspondent waaxations des distances
interréticulaires qui se traduiront par un déplaeetde la raie de diffraction d’'une quantité

A26 donnée par la différentiation de la loi de BRAG&b(eau 1.1).

Déformation mesurée Différentes approches
d—d Siﬂ@o
déformation conventionnelle : €= 0 > €= -1
do sin®
, o sin®
déformation rationnelle _o(dy_ 0
e=In T In —
0 sin®
. L 2 :
développement en série de la x-1) 1(x-1 e=1- Sin®
déformation rationnelle In(x) - )5\l ) * > sin®
en difféerenciant la loi de Bragg £=-cotg® .AO
0

Tableau 1.1 Les 4 approches d’évaluation des défiborms & partir des déplacements de raies

Les 4 expressions courantes de déformations élastignesurées, présentées dans le
Tableau 1.1, bien que treés difféerentes mathématigng¢ conduisent a des valeurs tres
voisines de la déformation car la DRX n’est semsil’'aux déformations élastiques
(petites). A titre d’exemple, un déplacement de€ @2 D d’'une raie de diffraction {211}
ACr.q de I'acier (B =~ 156°) correspond a des déformations de 369,343889,5 et 371,0
um/m respectivement lorsque l'on utilise la défaiora conventionnelle, rationnelle,

rationnelle approchée ou linéarité. Ces différenoestent trés faibles au regard des
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incertitudes expérimentales. La déformation mespe¥da variation de position de I'angle
de diffraction ® est donc une déformation élastique dans la dinedfie la normale aux

plans diffractants, c'est-a-dire selon la bisseetdes faisceaux incident et diffracté.

échantillon
|
v !
homogéne inhomogéne
|
]
polycristallin > monocristallin
élasticité/isotopie
élasticité/anisotropie € = Siw Ty
S = - U_ — s, = 1+v
' E 2 E
Macro élasticité quasi-isotropig Macro élasticité/anisotropie;
nd _ L _p in2w + s™T - direction d’interaction
Egy _ESZ g,sin“¢ + s Tr (o)
de grains (FCD
g lshm — CER 9 ( )
1 2 2

Figure 1.5 Schéma montrant différentes situatiang panalyse des CR
dans les matériaux de structures et de propriéaésques différentes
(les cadres en pointillés ne sont pas pris en cgmpt

Vu qu’il existe tres souvent des matériaux polyalims composés de cristaux élastiques
anisotropes, les contraintes résiduelles ou défimmsane sont pas constantes par suite de
I'orientation des cristaux. Les interactions élastis entre les grains résultent de la
distribution des contraintes et des déformatiomoatidu fait de la représentation interne de

I'anisotropie élastique. L'échantillon peut appa&imacroscopiquement isotrope d’un point
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de vue élastique méme si chaque cristal est élastignt anisotrope. Dans ce cas, la texture
est trés faible ou l'interaction entre les graiss isotrope. Autrement dit, I'échantillon est
élastique et isotropé?. Les deux cas envisagés ici, i.e. macroscopiqueisetnope (quasi-
isotrope) et macroscopique anisotrope doivent atralysés distinctement en utilisant
respectivement les constantes élastiques radi@oigraphiques (CER) et facteurs de

contraintes de diffraction adéquats pour détermagecontraintes. (Figure 1.5).

Dans le cas de matériaux quasi-isotropes, la Iisitéy est obtenue. Elle se différencie de
celle utilisée avec les constantes d'élasticitéeS 1/2$ pour des matériaux élastiques
isotropes, en utilisant les CER(8kI) et 1/23(hkl) qui dépendent de la famille des plans
{hkl}. Ces CER peuvent étre mesurées ou bien ca&silen modélisant le comportement

mécanique de I'agrégat polycristallitf:*?

1.5. Géométrie de diffraction

En diffraction conventionnelle des rayons X, I'angl défini entre la normale a la surface
de I'échantillon et la normale au plan diffractardrie quand I'échantillon subit une rotation
hors plan. Le changement de I'angleest associé a une variation de I'angle d’incide®ce

et il en résulte des variations de la profondeupéletration.
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(b) ASs

Figure 1.6 Définition des angles pour la géométaaliffraction et la variation de I'angleen (a)
modee (ici y<0) et (b) moder
L; est la normale au plan de diffraction,eSt la normale a la surface de I'’échantillon

2 = angle de diffraction, défini par la position diétecteur et de la source du faisceau X.

® = rotation autour de la normale a la surface dehlantillon. En général, I'axeslet
'axe S sont paralléles de telle maniére que les deuxiootgd’angle® et se trouvent

liées par une constante

o = angle de rotation de I'échantillon autour dexdaperpendiculaire au plan de
diffraction et a I'axe de rotatiory. Dans le cas de la diffraction symétrique (Bragg-

Brentano)m=0 et en plus pouy=0 : Q=w®
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x = angle de rotation de I'échantillon autour dex¢aléfini par I'intersection du plan de

diffraction avec la surface de I'échantillon.
Q =I'angle d’'incidence, soit I'angle entre la sudade I'échantillon et le faisceau incident.

vy = I'angle de diffraction, soit I'angle entre larkace de I'échantillon et le faisceau

diffracté.

Une profondeur de pénétration moyenne est en &aiprofondeur de pénétration
correspondant a une intensité de 3/@et2,71). Cette profondeur correspond au barycentre
de la distribution en profondeur de l'intensitécetrespond a une intensité de diffraction
d’environ 63% de l'intensité incidente initialgdans le volume diffracté.s’écrit alors sous

la formet#

r =sinQsiny/ u(sinQ +siny) (2)

En diffraction classique, on ne peut pas contrideprofondeur de pénétration qui est
associée a I'angle d’incidené€e et I'angle de diffractiory dans le matériau. Les rotations
sont utilisées seulement pour amener certains [lakiy en position de diffraction, i.e.
alignement de la normale au plan de diffraction cave direction de mesure. La
configuration expérimentale de la géométrie deralition est décrite sur la figure 1.6. Les
angleso et y, pour la définition de la direction de mesure nalenau plan (hkl) dans le
repére de I'échantillon S par la méthode de$ysiat les angle®, o ety, pour la définition
de l'orientation de I'échantillon dans le repere l@xpérimentation L, doivent étre bien

distinguées!®

Le plan de diffraction (hkl) analysé dans la di@ct(p, y) par rapport au systeme de
coordonnées de I'échantillon S, peut étre choipadir des parametre9.2d, o ety. La

variation de I'angley ajustée pat ou pary (ou une combinaison des deux angles) implique
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une distinction entre les trois modes ci-dessous :
* mode -o (Figure 1.6 a)

* mode - (Figure 1.6 b)

* mode combiné.

En modee (y = 0), la variation de provoque une variation d’inclinaison d’anglgour un
plan (hkl). Commey = 0, I'angle d’'incidence& est égal a I'angle» (ce mode s’appelle

mode€) et I'angle de diffractiory peut étre calculéey:=20 —o =0 —vy

Dans ce cas, la profondeur de pénétratidavient :

_sinf@-sinfy

= =w-0
2usingcosy W=w-9) )

En modey (o =0), 'angley et I'angley coincident, c’est pourquoi ce mode s’appelle aussi
modey. La variation de est associée a l'inclinaisandu plan de diffraction (hkl). Langle

d’incidenceQ et I'angle de diffractiory s’écrivent :

sinQ =siny =sina cosy 4)

La profondeur de pénétration s’exprime dans ceaas

I =——cosy w=x (5)
2u

En mode combinée, I'échantillon tourne simultanéarour des deux axeset o. Les
valeurs des angles ne sont plus faciles a déterndinectement, mais elles peuvent étre

calculées comme ci-dessous :

sinQ =sinacosy etsiny =sin(26 — a)cosy (6)
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1.6. Diffraction classique - Méthode des sify

1.6.1.Principe de la méthode

La méthode la plus utilisée est la technique agpelénéthode des Sip». La distance
interréticulaire (d) des plans (hkl) sur lesquedsedfectuée la mesure de DRX est reliée a la

position angulaire @de la raie de diffraction par I'intermédiaire d@ddi de Bragg.

A partir des relations entre contraintes et défdgiona mesurées:®
i i i
E E @)

oud; = 1sii=jetd; =0 siiz]. Ici on utilise la convention de sommation d’&igin : dans
un produit de tenseurs, on effectue une sommatioricgit indice répété. La déformation

mesurée,,, selon la directiop avec I'angle variables s’exprime alors:
1+vu . . . 5 1+v
Epy = ?(aﬂco§ ¢+0,sSin2¢+0,,SIN" ¢ —0,,)Sin"Y +?033
(8)
v 1+vu . .
_E(Jll +0,, +033) + E (013 cosp+ J233m¢) sin2y

S3

L direction de mesure de la
'3 déformation Egyr

ae® tea,
.
.,
.
.

-

.

ert
-..

direction de determination
] de la contramnte g,

Figure 1.7 Définition du repére de mesure et anglety
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Le premier terme entre parenthéses est la corgraormale dans la directigndiminuée de
o33 le deuxieme terme entre parenthéses est la ttactenseur des contraintes et le
troisieme terme entre parenthéses est la contrdiateisaillement selon la directian
L'expression de la déformation mesurée peut égalerdge notée sous une forme plus

condensée :

Epy = ':ijffI ij ©9)

Ou lesoj sont les composantes du tenseur des contraintesslelaepére de I'eéchantillon
(figure 1.7), K sont des coefficients appelés des constants cdlasti radio-
cristallographiques (CER). Si I'on connait les @ic&dnts F par le calcul ou la mesure, on
est alors capable de déterminer le tenseur desagues résiduelles a partir des mesures
effectuées. Dans le cas d'un matériau isotropeCER F peuvent s’écrire en fonction des

4

_1+v ets = - =
E

anglesp ety et des constantes élastiqu%es2 =

Fllzészcogqﬁsinzz/ﬁsl Flzzzllszsin2¢sinzz//
F22=%stin2¢sir12¢/+sl F31=?1152cos¢sin2¢/ 10)
F33=%Szco§¢/+sl F23=%szsin¢sin2¢/

La notatione,, = Fjc'; présente deux intéréts. D’une part, elle rendeais@plémentation
d’'une régression linéaire généralisée pour calclésr composantes du tenseur des
contraintes a partir de mesures d'une série deussldes,, dans plusieurs directions.
D’autre part, on peut montrer qu’elle reste vald#ns le cas ou I'échantillon n’est plus

isotrope ou présente une géométrie cylindrique.

En général, nous traitons souvent les CR dansdedam état de contrainte biaxial, les
composantes non nulles du tenseur des contraiotéssg, o12 €t 622. Le principe de la
détermination d’'une contrainte dans une directi@st alors le suivant : on trace I'évolution

de la déformation mesurés, en fonction de sfiy, la pente est proportionnellecy et
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'ordonnée a l'origine est proportionnelle a laceadu tenseur des contraintes. Pour le cas

ou la contrainte résiduelle est uniaxial@et 0, I'expression s’écrit:

1 .
Epy 2552 oy, Osirf ¢+ § 0oy (11)

S’il n'y a pas de gradient de contraintes résidgsell’évolution de la déformatiog, en
fonction de sify est linéaire et la pente est proportionnelle &datraintec;; que I'on
cherche a déterminer. Le coefficient de proportadid 1/2S ne dépend que des

caractéristiques d’élasticité du matériau.

Les formules ci-dessus sont déduites sous conditjoa le matériau soit isotrope
macroscopiquement et que les contraintes soientogenes dans le matériau. Mais en
diffraction asymeétrique, les constantes d’élatidif2S et S dépendent du plan cristallin
(hkl) sur lequel on effectue la mesure. Les constad’élasticité radiocristallographiques
1/2S(hkl) et S(hkl) sont utilisées, elles peuvent étre calculéas modélisant le
comportement mécanique de l'agrégat polycritallin ben étre mesurées. Par exemple,
dans le cas des matériaux de symétrie cristallii®qoe, les CER 1/2@kl) et S(hkl)

peuvent étre calculées d’apres le modéle de Repaditdes $du monocristal :

%Sz(hkl) = %sz[u 3(02 - I (hkl))A] (12)
S(hk) = S —%sz (02— (hki)]A (13)
r(hkl) = h2k2 + k2|2 + |2h?
(hz + k2 + 12)2 facteur d’orientation du plan {hkl} (14)
A = D(Ax — 1) A = 2 Su = So

3 + 2Arx S (15)

Arx est un coefficient appelé coefficient d’anisoteopadiocristallographique qui exprime

I'anisotropie élastique du volume diffractant. Gdume étant un ensemble de cristallites,
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son anisotropie est moins forte que celle de chagstllite et Ax aura donc une valeur

numérique intermédiaire entre le coefficient d'atispie du monocristal et £/*#

1.6.2.Avantages et limitations de la méthode

En théorie, on remonte facilement au parameétre ddlemlibre de contraintes par
I'intermédiaire de la loi de Bragg. Cette donnéecrgstructurale est extrémement
importante pour I'étude de la structure intragrainel des films minces car elle refléte
directement la présence et la nature de défautstyela dans la phase diffractante. Cette
méthode permet, de plus, la détermination sélectes contraintes dans plusieurs phases
d'un méme film; par exemple, dans chacun des d¢oasts d'alliages métalliques
polyphasés massifs ou déja, encore dans la phdsabique centrée) et dans la ph@se
(quadratique) qui peuvent étre présentes simultanémdans un dépot de tantale sur un

substrat de titane.

00
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Figure 1.8 Exemple de courbgg = f(sirfy) :
(a) matériau isotrope, état triaxial de contraintds matériau texturé ; (c) matériau a gros grain
(d) matériau présentant un fort gradient de comiegiou de composition

Mais les développements précédents sont valables tpas les matériaux polycristallins
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avec les hypothéses suivantes (figure 185"

- matériaux homogénes, macroscopiquementjsest, il 'y a pas de texture marquée,

c’est a dire pas d’orientations préférentielles gieséns,

- les grains sont petits par rapport au voluseediffraction, le volume diffractant

représente alors un échantillonnage satisfaisapbbjeristal,

- le gradient du champ de contrainte dansalg&geur de mesure ou de composition n’est

pas sensible a I'échelle du volume diffractant,
- localement la surface analysée doit étragla

Ces hypothéses sont vérifiées dans beaucoup deemesntrés en pratique. Toutefois, si
elles ne sont pas vérifiées, il est nécessair@dse la théorie. Par ailleurs, d’'un point de
vue expérimental, pour obtenir un signal diffrafetélement exploitable, il est préférable de
travailler sur des échantillons massifs et présgniae symétrie cristalline élevée. Si ce

n'est pas le cas, des conditions expérimentalgsté@es doivent étre utilisées.

1.7.Diffraction en faible incidence

1.7.1.Introduction

Par les différents procédés de dépdt sur un sub@&hant de quelques nanometres a
guelques micrometres), par exemple CVD et PVDat'@écanique d’'un revétement peut
étre modifié localement. Il est nécessaire de tleera caractériser I'état mécanique des
revétements, surtout I'état des CR. Les CR comBia&ec les charges extérieures peuvent
détruire ou protéger le revétement. La tractionéke la croissance des fissures et peut
provoquer la destruction du revétement quand leefextérieure est appliquée. Les CR de

traction, issues des différences de propriétésradériaux employés, se concentrent surtout
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au voisinage de linterface entre le revétememe substrat. La nécessité de conserver dans
le volume de la piéce un équilibre mécanique, Maatoirement engendrer un gradient de

CR entre la zone non modifiée de la piéce et l& Affectée.
De tels gradients peuvent étre classés en traégoaes

- Les tres forts gradients pour lesquels la @iRe notablement sur des distances
inférieures a la profondeur de pénétration desnmayo (typiqguement quelques micrometres
um). lls peuvent alors étre analysés par une dé@ivadu polyndme de la contrainte

déterminée par rapport a I'épaisseur.

- Les forts gradients pour lesquels la CR evasur des distances de l'ordre des
profondeurs de pénétration obtenues par différeagennements (typiguement quelques
dizaines de micrometres). lls peuvent étre analgeananiére non destructive en effectuant

des mesures classiques avec plusieurs tubes di§ére

- Les gradients moyens et faibles avec dev&@Rnt sur quelques dizaines micromeétres
ou quelques millimetres. Il est alors nécessairprdeéder par enlevement de matiére avec
un usinage chimique ou électrochimique (afin de p#s introduire de contraintes
supplémentaires). Toutefois, suivant le volumetifelze matiere enlevé par rapport au
volume total de I'échantillon et suivant I'état dentraintes, cet usinage, en perturbant
I'équilibre des CR, peut provoquer une redistribntides contraintes. La contrainte
déterminée aprés enlévement de matiére ne seserla contrainte originale. Cet effet
est particulierement sensible dans le cas de piégasdriques et peut conduire a des
erreurs de mesure tres importantes (inversionghedraction en compression, par exemple)

et il est nécessaire de recalculer la contraird@&wonnaissant la contrainte modifiée.

Outre la texture, on peut rencontrer des problémgsrimentaux tels que le manque
d’intensité diffractée, lié au faible volume irradiSi I'épaisseur du revétement est plus

petite que la profondeur de pénétration des rayomboisis, les raies de diffraction des
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revétements peuvent se superposer aux raies idsugsbstrat ou peuvent coincider avec
ces raies, ou bien le rapport intensité sur bretfdnd devient trés petit. Les deux
inconvénients amenent des difficultés qui compliquiéanalyser pics des revétements.

Deux solutions peuvent étre utilisées pour ce grokt?>2%!

- Soustraction du spectre de diffraction du sabsprés une mesure sur un échantillon

non revétu
- Diminution de l'angle d’incidence.

De plus, si le champ de CR varie rapidement dassdeches superficielles en fonction de
la profondeur on observe une non-linéarité deshmEmsx,, en fonction de siy due au fait
gue la profondeur de pénétration moyenne des rayarasie avec I'angley. Il est possible
de déterminer ce gradient de contraintes en le hsadé par des fonctions simples et
interpréter les courbes obtenues ou en utilisamsi@lrs rayonnements a profondeurs de

pénétration différentes ou bien en employant lartipie de faible incidencB!

En bref, pour les problemes souvent rencontrés kralyse de la distribution des CR dans
les revétements, la DRX en faible incidence, tapimichoisie dans cette étude, est souvent

appliguée pour augmenter le volume diffractant.

1.7.2.Différentes méthodes en faible incidence

La méthode conventionnelle des “gina été souvent utilisée pour déterminer les CR
moyennes (type I) dans une couche trés fifle Cette méthode ne peut donner de bons
résultats que dans le cas ou la profondeur de idioét est plus grande que I'épaisseur du
revétement, i.e. le volume total du revétementugstormément irradié pour une série
d’anglesy. Mais le volume dans lequel la mesure est exécuigst pas bien défini et

linterprétation des résultats peut s’arréter débc Par cette méthode, le gradient de CR ne
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peut étre analysé qu'avec des hypothéses surdedigpolution (i.e. variation exponentielle
ou linéaire en fonction de la profondeur de pétiéma En plus, I'estimation basée sur la
courbure du trac&€£f(sin®y)) peut étre influencée par d’autres facteurs (@qrésence de

0., ou o, ou de l'anisotropie de I'échantillon etc..l%y.

Plusieurs méthodes ont été développées pour I'smaly gradient des CR par DRX en
faible incidence depuis de nombreuses années. pHesent étre classées selon deux

familles.

A) La premiére famille : Méthodes basées swaldation de I'angley ;

1). Multi-y " pour une famille de plans {hkl} choisie, la mesuest effectuée en tournant
I’échantillon autour de I'axg et en méme temps I'anglechange comme dans le mode -
classique. De plus, un petit angle d’incideficest choisi selon la profondeur de pénétration
a laquelle on s’intéresse comme dans le nfedgassique, icQ=o quandy=0. Ainsi, la
méthode combine le modeet le modeQ. Comme I'échantillon tourne dans une géométrie
asymeétrique, I'angle change par rapport au cas de géométrie symétipue. garder une
profondeur de pénétration constante, I'angle ddanceQ doit étre ajusté pour chaque
valeur dey=0, en méme temps, I'angle instrumendaldoit varier pour maintenir une
orientation fixe (dans le cas de la rotation antisymétrique). nouvelle méthode des
sirfy* développée dans le chapitre 2 est basée sur ceéiode pour réduire les

inconvénients de la méthode desgidans la géométrie asymétrique.

2). Multi-réflexions *: pendant la mesure, I'angle d'incidente (= quandy=0) est
toujours constant et plusieurs familles de pland}{kont analysés par le balayage eh 2
(Figure 1.9). On va analyser une série de famdieplans (hkl) avec un angle d’incidence
fixe Q dans les différentes directions de mesure défipes I'angle ¢ (souvent deux

directionsp=0° et =90°) 27 Les anglesy, définis par la normale au plan analysé et la
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normale & la surface de I'’échantillon, varient alescangles de Bragg. Donc l'inclinatign

est liée a la famille de plans et a I'angle d'irecideQ choisis, par:

Y=6,-Q (16)

Dans ce cas, comme l'angle d’inciderieeest petit et constant, le parcours du faisceau de
diffraction dans I'échantillon analysé est plus itaque celui du faisceau incident. Donc la
profondeur de pénétration reste presque toujourstante pour les valeurs différent@s2

i.e. pour différents plans de diffraction {hkl} en angle d’incidenc& donnée, donc en
changeant l'angle d’incidence€), plusieurs profondeurs de pénétration peuvent étre
examinées. Mais du fait de la limitation dans leixtdes plans pour une expérience, I'angle

) ne peut pas étre choisi indépendamment.

LSJ
(a) AT X

Figure 1.9 Diffraction en faible incidence, mulaplhkl et multiples longueurs d’ondes. Illustration
de la variation de I'angle en les angles de Bragg différent&$ 6,(a) eto,(b), ou en utilisant deux
longueur d’onde différentes

Cette méthode permet la détermination des CR dammadtériau élastique, isotrope ou
anisotrope, dans toutes les directions. Cette mdétket particulierement adaptée a I'analyse
des revétements dont la contrainte est inconnwel éd profondeur de pénétration est du
méme ordre de grandeur que I'épaisseur du revéter@erand I'épaisseur du revétement
devient trop petite, I'évaluation de la contrairdst peu fiable. Son avantage est la
profondeur de pénétration constante pour difféseigentations de la direction du plan

mesure. Mais quand un trés fort gradient apparis de revétement en fonction de la
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profondeur de pénétration, cette méthode deviemtaptée a la mesufé.

Récemment, Arnold C. Vermeul&? a fait une expérience sur le Zirconium, de stmectu
hexagonale, par cette méthode pour vérifier laditalides différentes méthodes. Il a analysé
tout le diffractogramme I=f@ qu’il a divisé en deux parties avec un angleadtence fixe
Q=1°, la profondeur de pénétration est d’environudn2et elle est constante pendant la
mesure. En comparant les résultats avec ceux abteaules deux autres méthodes (la
méthode des §() et la méthode des $ip), 'auteur a montré que cette méthode était plus
précise pour la détermination des contraintes uédies hétérogénes dans un matériau

anisotrope.

3). Multi-rayonnement§®: la mesure pour une famille de plans {hkl} utilides longueurs

d’onde différentes, i.e. différents angles de Brafg, correspondant aux différents angles
v. Par cette méthode, une courbure du tras&sin®y)) peut étre obtenue comme avec la
méthode conventionnelle des’ginCette méthode implique que le rayonnement estgsha

et par la suite ajusté, cela augmente le temp®xedrience. Pour chaque longueur d’onde,
on doit ajuster I'angle d’incidence afin de garteméme profondeur de pénétration. Mais
cette méthode peut seulement permettre de détara@segradients faibles et convient au

cas ou la variation de contrainte résiduelle dan®lume irradié est faible.

B) La deuxiéme famille: basée sur une géomékeidype «-méthode » (Figure 1.10),

I'angle y fixe 13!

Cette géométrie, appel@éemode, permet de calculer directement la contranpartir des
déformationse,,, mesurées par DRX. On change uniquement l'amglprésentant la
rotation de I'échantillon autour du vecteyy, gjui est paralléle a la normale des plans (hkl),
mais l'angle¢ et I'angley ne change pas avec la géeométrie de référence menda

mesure. S = 0 ou biem ==z, le mode€ est obtenu ; 3f = /2 ou bien = 3r/2, le mode-
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v est obtenu.

plans {hkl} de
diffraction

Figure 1.10 Géométrie deaméthode

La profondeur de pénétration peut étre calculéla decon suivante par cette méthode:

- sin® 8 —sin® (Y + cos’ @sin® Ysin®n

. 17)
2/sin@cosy

1 - coefficient d’absorption linéaire (&n

Le calcul de la profondeur de pénétration estitrgmrtant pour I'analyse du gradient des
contraintes résiduelles dans un revétement. Quandiroinue I'anglen, la profondeur de
penétration varie entre, ett,. Puisque I'angley garde toujours la méme valeur pour une
mesure utilisant I'angle, dés le premier choix de la direction de mesufmigépar (, v),

elle n'est plus associée a la variation de la proéwur de pénétration par contre, elle
devient un paramétre utile comme l'anglgoour diminuer le nombre de termes inconnus
dans l'expression de la déformation mesurée pan-oeode. Il devient donc facile de
déterminer chaque composant du tenseur des cdesate la formule (18), si les
déformations,,(hkl, t,) obtenues pour des positiors () convenables sont combinées de
facon adéquate. Dans un état de contraintes rdigisiulei-axiales, I'expression de la

contrainte résiduelle en fonction de la profondeudans la directionp = 0, peut étre
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obtenue par deux différentes inclinaisgnety, en éliminant le terme,;:

Eoy, (KL, T,)) = &, (hKI,7,)

g..(r.)= (18)
w00) = e [Fea (W 0.0 = Fog(hid 0.0,)]
Dans le cas d’un matériau quasi-isotrope, ayec F
F,,(hkl,@,¢) = Esz(hkl) cos gsin’y + Sl(hkl)} (19)

£op. (K1, 7,) = €0, (PKI,T,)
014(7) = (20)

Esz(hkl)(sin 2w, -sin?y,)

De la méme fagon, on peut calculer la contradsatalans le cas og = 90°.

La méthode permet d’exclure les raies issues dstsaibqui influencent et perturbent
parfois les raies issues du revétement. Du faitutiésation de petits angles d’incidence, la
raie obtenue par cette méthode ne ressemble pateae la méthode classique; il devient
alors important de choisir un traitement de raiesDRX. Le résultat obtenu par cette
méthode est fiable si la taille des grains du neatéest bien inférieure au volume irradié.
Cette méthode peut étre utilisée non seulementldares ou les matériaux a examiner, ont
un état de contraintes bi-axiales et sont macragaement isotropes, mais aussi dans le cas

d’'un matériau texturé et de I'existence d’une andgoe superficielle.
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Chapitre Il

2. Développement et mise en ceuvre
de la méthode des sfiy* en faible incidence

L'analyse des contraintes résiduelles (CR) dansdeshes superficielles par diffraction des
rayons X (DRX) en faible incidence est une techeidéveloppée depuis la fin des années
80 et fait I'objet de certaines applications poardaractérisation des matéridtiX. La
pénétration des rayons X peut atteindre, selonédeergie, plusieurs centaines de microns
ou correspondre a I'épaisseur des revétements @ldetprofondeur des couches affectées
par les traitements de surface, meulage, usinaggantation ionique, etc. Ces dernieres
années, plusieurs autelff$” ont étudié le probléme de la détermination duigracies CR
particulierement en surface. Tous les efforts amtésur I'analyse de la distribution en
profondeur des CR non-uniforme et compliqugg) dans les matériaux polycristallifi.
Lorsque la piece analysée présente un fort gradi@mé des couches de quelques dixiemes
de micromeétres d’épaisseur, il devient alors nésessl’exprimer la déformation mesurée,
non seulement en fonction de la contrainte (moygrmais également en fonction de la

profondeur.

Dans la présente étude, nous présentons une natidifiade la géométrie expérimentale de
la méthode conventionnelle employée de DRX en dailicidence pour évaluer la

distribution des CR dans les revétements supddid@ette technique, nommée §in sera
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appliguée a I'étude des revétements. En faiblelémcie, le parcours du faisceau incident
dans le revétement augmente et le signal proveshafitm augmente. Un autre avantage
dans le cas des revétements est I'éliminationghakie substrat qui interfere parfois avec
le signal du film. Une formulation modifiée pour d@termination des CR, y compris une
expression des constantes d'élasticifeaffaptée a la géometrie employée, sera présentée.
Les limites de la nouvelle technique seront exapsn@vant de [lappliquer a la
détermination du gradient CR dans des revétementsiidre et de tantale déposées sur des

substrats de Nickel et de Titane, respectivement.

2.1.Méthode de la faible incidence conventionnelle

La méthode en faible incidence conventionnelle domke mode& et le modey classiques,

comme l'indique la géométrie de la figure 2.1.

detector 5
=——-1

Figure 2.1 Géométrie de la méthode en faible imzdeconventionnelle

Ou6 — angle de Bragg

x — I'angle de rotation de I'échantillon autour dexe X défini par l'intersection de la

surface d’échantillon et le plan de diffraction.n3de modey, y=v.

Q - angle d’incidence
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B=n/2 -6 +Q est I'angle entre 'axe X et la bissectrice dis¢aiau d’incidence et du

faisceau diffracté.

D’une part un angle d’incidenc® (modeQ) plus petit que celui de l'incidence normale
(ou Q < 0) est utilisé; d’autre part I'échantillon tournet@ur de I'axey (modey). Dans ce

cas, une géométrie asymétrique modéli§&évoir la Figure 2.1) est souvent utilisée.

Aussi, puisque I'angle d'incidend® n’est plus égal a I'angle de Bragg, les CERpE&uvent

étre obtenues par les équations ci-dessous

Fn:% Sy(hkl)(co$ gsirf ysir? S +sirf gcos B—%sin2¢sin¢/sin2ﬁ) +S(hki)
Foo :%sz(hkl)(c052¢co§,8+sin2¢sin2¢/sin2,8—%sin2¢sinw$in2,6’) +§(hk)

Faa=3 Sk cog ysir? 5+ S,(nk)

1 Lo : : @
Fo =3 S, (hkl)(co¢ singsin25 —sin2g coysirt B)

Fi3= % S.Z(hkI)(co$)sin2gl/sir|2 B —cospsingsin2p3)
Foa= 5 Sy (K)(Singsinysir? f+ cospcowysin2y)

La technique est appliquée pour exclure les sigrdenpDRX provenant du substrat qui
seraient susceptibles d’influencer et de pertuldsesignaux issus du revétement. Du fait de
l'utilisation de petits angles d’incidence, le profle la raie de diffraction obtenu est
différent de celui obtenu par la méthode classiguest donc trés important de choisir un

traitement des raies de DRX pour obtenir un résatierect.

Néanmoins, par suite de la géométrie asymeétriques tjuestions posées demeurent sans

réelles réponses et amenent les remarques suivantes

- 'angle Y n’est plus celui de la rotation autour de I'axeilfaut, donc, tenir compte du

changement de I'anglg dans les CER jFdéfinies précédemment, en introduisant I'angle

39



Chapitre 2 — Développement et mise en ceuvre déthade des sfig*

noté*, entre la normale a la surface de I'échantilloiaenormale au plan de diffraction.

L'angle y reste I'angle de rotation de I'éprouvette autoait’'dxey.

- quand I'angle d’incidenc& change en fonction de la rotation de I'éprouvatieour de

I'axe y, la profondeur de pénétration est modifiée.

- la direction de mesukg varie quand I'éprouvette tourne autour de I'axe

2.2.Evolution de la méthode des sfiy*

Dans le cas de la DRX classique (incidence normedenpode de géométrie importe peu et
toutes les combinaisons instrumentales d’angleg, ®, 6 sont possibles. En effet, dans ce
cas, l'orientation de [I'éprouvette et l'angle deffrdiction 6 peuvent étre choisis
indépendamment, contrairement au cas de la méttedaible incidence étudiée ici. Ces
aspects seront analysés dans la suite de I'étwdevaleurs des angles variables ne sont pas
mesurables directement mais peuvent étre calcalgestir de la définition des directions
du faisceau incident, du faisceau diffracté et doteur de diffraction d’éprouvette (figure
2.2 — figure 2.4), bien que la profondeur de péxtiéin puisse rester constante, en tournant

I'éprouvette autour de I'axe

- Premiérement, dans le cas présent, le reperéawbhtillon et le repére du laboratoire ne
coincident plus, par conséquent, I'angle d’'incigefian’est plus égal a I'angle de Bragg et
I'angle y, entre la normale a la surface d’échantillon endamale au plan de diffraction,
n'est plus égal a celui de la rotation de I'écHiomtiautour de I'axe X. Il faut donc redéfinir
I'angle v en faible incidence. Nous le notop$ pour le distinguer de I'angle de rotation de
I’échantillon qui restera not¢ (en cas de systeme symétrigurey,). La géométrie corrigée

est définie par la figure 2.2.
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Figure 2.2 Définition de I'anglg* dans le cas de faible incidence

On déduit :
2 2 _ 2
COS{ﬂ* :OC +0OB° -BC
2*0C*0OB
ocC= OA OB = OA* = cosy’ =cosy, oy ()
cosy cosy,
_OA  OA
g’y 9y,

oly*o =60 —Q (quandy = 0).
Cette formule peut étre exprimée par I'angte

W = |<‘//j_| arccoz%:osw cosw;] 3)

- Deuxiemement, quand I'’échantillon tourne autcait'dxe X, I'angle d’incidence& défini
entre la surface et le faisceau d’incidence dimidaemaniére a réduire la profondeur de
pénétration. Pour garder I'analyse toujours a lanmgrofondeur de pénétration, I'angle
d’incidenceQ’ initial avant la rotation de I'’échantillon doitrétajusté pour chaque position
v de maniére a atteindre I'angle d’incidence constai? = Q* quandy = 0). D’apres la

figure 2.3, on peut facilement trouver I'angle ditence initial".
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z (83
Fy

faisceau diffracté

faisceau incident

Figure 2.3 Définition de I'angl@* dans le cas de faible incidence

dansRINOAB  AB=OB[&inQ"

dansRROCB  BC=O0B[3inQ — 0" = arcsi i:)n;/)/ @

dand\RTACB  sin@0° - ¢) = i_g

ol -Q estl'angle initial d'incidence (nommé dans cevaiy, qui correspond a la rotation

de I'échantillon autour de I'axe X, ave€ExQ*<0.

- pour un angle choisi d’inciden€e constant pendant la rotation d’angle sa

valeur reste toujours €gale a celle du cag=d) avec2< 90°+y

- Troisiemement, la direction de mesupe ), définie dans le repéere d’échantillon (S) n’est
pas toujours la méme quand I'échantillon tourn@autle I'axe X, elle peut étre exprimée
par la direction du faisceau incident et du faiscddfracté, le vecteur de diffractionsL
(figure 2.4):

AB =OAMg(90°-8+Q")

AC = AB[¢0s(90° - ) = tgg =tg(90° -6 + Q) [Siny
AC = OAlg¢
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z (33
A
faisceau diffracté

Figure 2.4 Définition de I'angle dans le cas de faible incidence

En tenant compte de la direction initigbereprésentant la direction de contrainte visée par

la mesure, on obtient I'équation ci-dessous :

—-siny
= tam———————
@ =g@+arc arE anQ* _9)} (5)

Apres les trois corrections, I'expression des CERri sous:

Fip = %Sz(hkl)(cosz psin?y* sin? B+ +sin? p cos? B+ —%sin 2¢ sing * sin 26 + Sy(hk)

Fpy = %Sz(hkl)(cosz pco B+ +sin? psiny *sin? g+ —%sin 2¢ siny * sin2%) + S,(hkl)

Fas = 5 Sp(hki) cos? s * sin? £ +51 (hi) ©)
Fo = %Sz(hkl)(cosz¢ sing * sin28* —sin 2¢ cos” ¢ * sin® B*)

Fia = 3 So(hKi)(cosg sinay *sin? B ~cospsing * sin24)

Foz = %Sz(hkl)(sin @ sin2y * sin? B* +cosg cosy * sin23*)

avec pr=90-o+Q* @)

Les formules ci-dessus sont aussi valables poubicdXiales, notées;; et 6. Dans la
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plupart des cas d’études, les CER & Fysont identiques et on suppapee le matériau a
étudier est homogene et isotrope. Il suffit dorexdminer uniquement une seule direction.

L'expression dans la premiere direction devient:

Fia :%Sz(hkl)(cosz psin?* sin? B* +sin? gcod B* —%sin2¢sin¢/* sin2pY) +S(hk)  (8)

Si cette direction correspondpae 0°, I'expression ci-dessus peut étre notée :

Fi1 = Sp(hKl)(sin? g * sin? 4%) + Si(hK) ©

Avec la déformation élastique du matériau mesuaés ¢h direction (Qy):

sinép
Eoy =1- ' 10
Oy sinHo (10)
En utilisant une régression linéaire (méthode demdnes carrés) de forme:
b= NZXY — (ZX)(2Y) 11)

ny, x> - (X x)?

La contrainte résiduelle dans la directionypeut étre obtenue par la détermination de la

pente :

Eoy = F11 014 (12)

Quand I'échantillon tourne autour de I'axe X (chamgnt de I'angl&), I'angle d’incidence
Q* et la direction de mesure@ sont bien définis par les deux formules (4 etes),vue
d’avoir une profondeur de pénétration fixe et uneealion de mesure fixe pendant la
mesure. Aprés avoir déterminé les déformationspliass diffractant pour les différentes
inclinaisons, les CER doivent étre redéfinies pae wégression linéaire pour obtenir la

valeur de la contrainte résiduelle.

En effet, cette méthode est beaucoup plus simpldiser en pratique car on a amélioré la
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méthode classique en faible incidence grace arl@cion de la direction de mesurg ()

et I'angle d’incidence en tenant compte de la géométrie du systéme @piifisceau
incident, rotations du goniométre). Dans le cadrecette thése nous développerons cette
nouvelle méthode qui représente mieux la réalighgdrique de la mesure et qui est valable
pour analyser les CR planes dans n'importe quéléetion a une profondeur de pénétration
exacte et choisie, d’'une maniére précise, avaniajdestribution de ces CR en fonction de

la profondeur de pénétration, surtout dans le ededs gradients superficiels.

2.3.Absorption et profondeur de pénétration

La réduction de l'intensité du faisceau de rayondgédend de I'absorption et de I'épaisseur
du revétement. Lors des analyses des revétemeotss, devons tenir compte du cas
particulier ou la profondeur de pénétration estspiuande que I'épaisseur de la couche.
Quand un faisceau de rayons X traverse une épreupelycristalline contenant une surface
plane, la décroissance de l'intensité par un renéte d’'épaisseurzda la profondeur Z est

décrite par le facteur d’absorption :

A=ex- 1kZ] (13)

avecpu — le coefficient d'absorption linéaire est unestante du matériau indépendante de
son état physique (gaz, liquide, solide) qui dépdada longueur d'ondedu rayonnement

et de la composition chimique de I'échantillon &{g™)

k - le facteur trigopnométrique dépendantialgéométrie de diffraction, il s’exprime

usuellement pour la méthode classique en faibie@mnce :

_ 2sindcos@-Q)
(sirf 8-sirf(8-Q)) [togy

(14)

En pratique, on définit une profondeur de pénératipour un revétement d'épaissear
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par:

r= jo ZAdZ/ jo Adz (15)

La profondeur de pénétration correspondant a une mesure moyenne, indique ke que
distance sur I'axe z, lintensité du faisceaualdiminué pour atteindre la valew > 1/e
(e=2.71828). La mesure est souvent attribuée atrecele gravité de toute la distribution
d’intensité diffracté, i.e. au point situé a la formdeur de pénétration, environ 63% de
I'intensité incidente sortent du volume irradiéorisuppose la couche suffisamment épaisse.
L'expression modifiée de la profondeur de pénéirasiécrit de la facon suivanté!:

_ sinQsiny
H(SINQ +siny)

(16)

Q — angle choisi d’incidence qui correspond a lafggrdeur de pénétration envisagée
pour I'expérimentation sinQ =sinQ" [Gogy (ici Q* est I'angle initiale d’incidence pour
chaque positiony)

vy — angle entre la surface et le faisceau diffratda@s le cas de la faible incidence

siny = sin(d-Q*) cosy @7)

Donc, la profondeur de pénétration peut étre agmiimée de la facon ci-dessous :

- cosa,l/[sin2 f-sin(6-Q° )]
2usinftos@-Q")

(18)

Dans cette formule, on note que la profondeur defation est fonction uniqguement de
I'angle y et I'angle Q*, la formule ne peut étre utilisée que dans le casl’épaisseur
d’échantillon n’est pas suffisamment importante.idyidans le cas des revétements, on ne
peut pas omettre I'influence de I'épaisseur de tmwmént. En recomposant I'équation 16 ci-

dessus, on obtient I'expressione
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T = i + ; (19)
ke g 1
exp(-ake)

__ 2sinfcos@-Q°)
cosylsin® -sin?(6-Q")|

avec

et e — épaisseur du revétement. eSest suffisamment grand (i.e >100um), la deuxiéme

. . - L. 1
partie de la formule devient négligeable et la folers’écrit sous la former:= e
U

en modeL, 0 =Q k= 2_Szln9 E:pi(H—Q)
¢ =0 sin* 8 -sin“(6-Q)
en modey, Q*:H:k:;
sing[tosy

Ces deux formules, a partir desquelles on retréesvg@récis correspondant au cas des deux
géométries particulieres, prouvent que la modificetapportée est correcte. De plus, les
résultats sont discutés pour deux exemples deaendtts de Cu d’épaisseur de 0,5um et de
5,0um respectivement, en comparaison avec desimaténassifs (d'épaisseur considérée

infinie par rapport aux deux éprouvettes revétues).

3.5
T(Hm)
C —8— modey
3 e-infinie
—O— modeQ
e infinie
2.5
2
ZA ‘l_\lg
—— modeQ
1.5 5,0um
1
0.5
L _—{F—modeQ _
[r - 0,5um
0 Il

10 20 30 40 50 v(°) 60

Figure 2.5 Evolution de la profondeur de pénétratlans un revétement de Cu avec Gr{R20},
pour trois différentes épaisseurs 0,5um, 5,0umfigti€ en modeR et modey
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La figure 2.5 montre la variation de la profondeerpénétration en fonction dgeselon la
formule (19), en mode- et en mode&R, avec la radiation Kdu Cr. On remarque qu’avec
'augmentation soit de I'épaisseur de I'échanti/l@oit de I'angley, la différence de

profondeur de pénétration en deux différentes m@dewy devient de plus en plus grande.

On remarque que cette formule tient compte de lamgcident initial par rapport a la
formule correspondant au cas d’'une géométrie syquétr Ici y = y est la rotation de
I’échantillon et n’est plus I'angle entre la normalu plan de diffraction et la normale a la

surface de I'échantillon qui a été renomyrté

Les profondeurs de pénétration, pour deux angfééreitsy=0° ety=63° ne sont pas tout
a fait identiques (figure 2.6). Par contre, lesfpndeurs de pénétration doivent en théorie
rester identiques selon la formule (19), avec tatron de I'échantillon, si on corrige I'angle
d’incidence avec la formule (19) modifiée. En plgsand I'angle d’incidence augmente,
I'écart entre les résultats, pour0° ety=63°, devient plus important. Le méme phénomeéne
peut étre observé quand I'épaisseur de I'échantilevient plus grande. Par exemple, pour
I'angle d’incidence 25°, les écarts relatifs, gplafondeur de pénétration correspondant a
y=0°, sont de 5,9% et 16% pour les épaisseurs gevldi 4um, respectivement. Ces écarts
(ou erreurs) sont évidemment importants, mais mesteceptables, pour des analyses dans

des épaisseurs de I'ordre du micrométre.

Lorsque la piéce analysée présente un gradientldamgielques dixiemes de micrometres,
la courbe de déformation mesurée en fonction dég sirésente une forme non linéaire qui
n'est pas prise en compte dans la théorie classigdevient alors nécessaire d’exprimer la
déformation mesurée, non seulement en fonctiormdmhtrainte moyenne dans le volume
analysé, mais également en fonction de la profandeais jusqu’a aujourd’hui, les

formulations ne donnent qu’une information moyeneela profondeur de pénétration. En
changeant l'angle d’incidence, on peut avoir un&rmation approximative sur les

variations des contraintes résiduelles dans I'&eais mais dans des épaisseurs faibles de
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quelques dixiémes de micrométres, le résultaté&todt plus précis.

b 18%
)
12 ¢ -3t - Taverage 1 16%
oo 4 14%
1 * Iwzﬁjo )
I L 1 12%
| 1 10%
061 = . N 17
L b gon
04T — T
xﬂrﬁ; B —_—__—__X“———_x_ _—x/ g
é 1 4%
02T
1 %
i . . . 5 . , , -
= 18%
0 ) o
T % 16%
1.2t
e e Y
- Q,
i - . 14%
L . .
. " 4 12%
0,8 r x/ |,
0.6 r /Q .
."----- o o | "
0,4 _/ 9 o IW=DO A%
2 - ™

I - o
w=3 1 a0
—— AT
0.2
’ 1 2%
u : 0%
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Figure 2.6 Profondeur de pénétration (rond pleirggandy=63°, rond creux % quandy=0°, ligne
en pointillé -t moyenne, ligne continueAz = (t,-o-Ty=63)/Ty=0-) €N fonction de I'angle d’incidence
Q pour les revétements d’épaisseur 1,5um (a) etdépur 4,0um (b)

Dans ce travail, nous nous intéressons particutierg aux informations localisées dans des
profondeurs de pénétration choisies pour analgsdistribution de CR dans les revétements
(voir figure 2.7). Pour cela, nous avons inversétanulation (19) pour trouver les autres
parameétres, en fixant une profondeur de pénétrapigtise. On peut, ainsi, trouver

facilement les angles d’incidences initiaux pouaguirey. Cette inversion, se traduit par une
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nouvelle formule:

Q*=TI'(t, y, €) (20)

Le calcul, a partir de cette formulation, donne desultats légerement différents de ceux
obtenus a partir de la formulation directe (4),respondant au cas ou I'écart est plus grand
que celui dey inférieur a 63° (Figure 2.7). La profondeur de §téamtiont,, correspondant

au cas dey = 63°, est obtenue par la formule 20 avec l'ardjlacidenceQ*;. L'écart
constaté de la profondeur de pénétration entret 1, est encore plus faible quand les
couches sont plus fines. Dans tous les cas, I'éeartermes de profondeur, ne dépasse pas

10% et reste raisonnable.

30%

At | AQ 0 e AQ °
250 omAT °
o
(o)
20% -
o)
[e]
15% 1
.O
| 0 o o o o
10% e© o O
fe) u]
[m]
5% 2 . u u
0% o
0 2 4 6 8 10 120 4y

Figure 2.7 Comparaison des profondeurs de pératratr% = (7, — 77) / 75 ( 1. - cas dey=63° et
1, — cas dey=0° et I'écart de I'angle d'incidencaQ = (Q, - Q;)/Q;, (Q; = arcsin(sinQ, / cosyy) ,
Q*, —inverser =T (¢,Q* e), y = 63° pour les deux formules)

pour des revétements de Cu sur substrat de Niidgpas de 1,5um (symbole plein) et 4um
(symbole creux) avec la radiation CeeK

Ces erreurs proviennent, en partie, des approxdmatde la formule retenue pour ce
développement et également de la variation deel'ddr la surface irradiée suite a la rotation
de I'éprouvette, soit du probleme numérique. Ed, lirexiste des différences entre les deux
calculs, par les équatior¥*=arcsin(sirt2/cosy) (4) etQ*=I'(t, vy, €) (20) respectivement.

Avec l'augmentation de I'épaisseur de revétemedtalt des deux calculs devient assez
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important. Méme il n’est pas un facteur trés imaottpour notre résultat final, nous avons

enfin choisi le dernier calcul pour chercher I'angtitial d’'incidence pour chaqug a une

profondeur de pénétration fixe.

Les différentes étapes de la mise en ceuvre de thod® siAy* sont présentées dans

I'organigramme ci-dessous et le programme détagtédonnée dans I'annexe Il (figure 2.8).

préparation de I'échantillon

choix des conditions de diffraction

v

choix des angles de mesuge ) f-------------- par exemple (Oy)
V 7T = l_ + e
calcul detmax f-----------------1 kp 1
exp( —-ake)
\
nombre dey f--------------------- limite deQ<Q*<0
Q*=TI'(t, y, €)
correction deY* et @ t--------------- - —sing
¢ =p+ arcta{m}
o —— iy,
acquisition des pics et détermination des - ------ Epyy =1-——
' sinGy
calcul des CERff------------1 Fn:%sz(hkn(sinzw*sinzﬁ*) + Sy (hkl)
w* = Y arccos [cosw coswg]
4
. ) B =90-6+Q*
trace des courbesF;

>| pente des courbes |

Figure 2.8 Procédure de la méthode desysin
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2.4.Incertitudes de mesure en faible incidence

Il est nécessaire de minimiser un certain nombiacdititudes pouvant influencer les

résultats obtenus. Ces incertitudes proviennegtragorigines:

- un mauvais réglage du systeme optique (excentremigergence),

- un mauvais positionnement de I'échantillon pgp@t au centre du goniometre et au

faisceau incident (décentrement, décalage)en

- un mauvais réglage du goniométre (décalage)en

- un traitement inadéquat dans la localisationpies de diffraction.

- un probleme de géométrie de la surface de I'éilan

i- Pour réduire les erreurs d'origine optique, duf considérer lintensité relative des
faisceaux diffractés dans le cas d'un faisceaudemti monochromatique. Les facteurs

affectant cette intensité sont les suivants:

- Facteur de LPA (Lorentz, Polarisation, Absorpfion

- Facteur de structure,

- Facture de multiplicité,

- Facteur de température.

On a vu plus haut que le rayonnement de fluoregcegduisait la précision statistique de la
localisation des pics suite a la diminution du @pgignal/bruit-de-fond. Cette fluorescence
dépend essentiellement du rayonnement incident eetlad composition chimique de

I’échantillon. Dans I'analyse de la fluorescencmterviennent que les éléments chimiques

majoritaires.

52



Chapitre 2 — Développement et mise en ceuvre déthade des sfy*

Afin d’affiner le spectre en énergie et en pariieut!'éliminer la raie K, on utilise un filtre
composeé d'un élément dont la discontinuité d'absonpest située entre les raies &t Kg
du rayonnement utilisé. Les filtres peuvent étacgs en amont ou en aval de I'échantillon.

Un essai préalable peut étre nécessaire pour cleo@osition optimale du filtre.

ii- Un mauvais positionnement de I'échantillon papport au centre du goniometre
et au faisceau incident va engendrer un décentreetam décalage ep. Le réglage doit
étre suivi d’'une mesure sur une poudre pour carystématiqguement les valeurs de 2

mesurées sur I'échantillon étudié dans les mémedittons.

iii- Un mauvais réglage du goniométre (décalage yen peut entrainer un
déplacement supplémentaire sensible des pics ttadtiibn. L'utilisation d’'un étalon de
déplacemenhy < 1°est efficace afin d’éviter I'erreur, mais comteanent aux autres erreurs,

le décalage ey ne peut pas étre mis en évidence de fagon simple.

iv- Pour une évaluation précise de la valeur detramtes, il est tres important de
choisir la méthode la plus adéquate pour localsgrosition des pics de diffraction. Trois
méthodes sont couramment utilisées : la méthode bduycentre, celle du barycentre
centré et celle du milieu de corde a mi-hauteur §040%). Dans cette étude, le choix se
fera a la suite d’expérimentations préliminairesnB le cas d’un pic parfaitement défini
(sans fluctuations statistiques, non tronquée.yébultat est, bien sir, identique quelle que
soit la méthode. Par contre, grace au logicielafiPs commercialisé par SOCABIM utilisé
pour calculer la position du pic, la variation dassitions de pics issues du choix des
méthodes de traitements numériques peut étre @éghgec les trois méthodes citées ci-

dessus.

v- Enfin, I'état géométrique de la surface doreétorrect, surtout sur des pieces de
géométries complexes. Néanmoins, il est possibiteddre facilement les méthodes

couramment utilisées en considérant I'épaisseumdtériau tres grande ou trés faible par
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rapport a la pénétration des rayons X. Ce poinial dans le cas de la faible incidence, est

développé dans le paragraphe ci-dessous.

2.5.Etudes de l'influence de la rugosité sur les contiates résiduelles
déterminées expérimentalement

2.5.1.Introduction

La géométrie de la surface a une forte influencdesniveau de la CR analysée. Souvent, la
rugosité est a lorigine d'une relaxation apparendes contraintes déterminées
expérimentalement a I'extrémité superficielle deplace. C’est un des points clés pour
interpréter la distribution (le gradient) des CRisl&e cas des revétemeHfs Pour un angle
d’incidence faible, I'influence de la rugosité dewi importante et l'intensité de diffraction
trés faible!*®. Cependant, cet aspect n'a pas été beaucoup &@ud& jour d’aprés la

recherche bibliographique.

Une étude a donc été réalisée dans le cadre de tnatrail pour examiner I'évolution du
niveau de contrainte, déterminé par DRX sur defases présentant différentes rugosités
connues, sous l'effet d'un chargement unidirect@nmposé. Dans ce but, nous avons
préparé un échantillon contenant quatre zones desiés différentes, pour étudier
uniguement I'effet de la rugosité de la surfacesscliargement extérieur connu, et ensuite

nous permettre d’interpréter les résultats de létvon de CR et contrainte appliquée.

Vu que linfluence de la réfraction (voir Annexel)llest associée a la rugosité de
I'échantillon et & l'angle d'incidencé”, son influence doit &tre considérée dans la
détermination des contraintes (résiduelles et/ous schargement) par DRX en faible
incidence!!®. En effet, I'influence de la réfraction devient imoimportante en fonction de

'augmentation de la rugosité (a ce point, on pmunégliger I'effet de la rugosité) ; d’autre
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part, 'augmentation de l'angle d’incidence peutluiée linfluence de la rugosité. Par
contre, quand lI'angle d’incidence est trés prochd’'ahgle critique, méme si la rugosité de
la surface est trés grande, l'effet de réfractish teujours trés important. Comme nous
travaillons souvent avec un angle d’incidence pptur atteindre une profondeur de
pénétration faible, il est nécessaire de tenir denge cette influence. Quand la rugosité
moyenne de la surface est comprise entre 50nmQemnd0la combinaison de la méthode de
diffraction et réfraction en faible incidence est autil trés efficace pour I'analyse des
gradients de contraintes dans les revétementsgumiikindice de réfraction obtenu par la
géomeétrie de réflexion permet de corriger le démalde la position du pic de diffractiof 2

(19201 pans ce travail, comme langle critique de réfiex est inférieur a 1°, la

détermination de contraintes est appliquée aveadgkes d’incidence souvent supérieurs a
2°. Dans ce cas, l'influence de ce facteur, quesnetudions hors de ce travail, demeure

marginale. Par exemple, avec une indice de ré@maati=0,9999493 on obtient I'angle

critique de réflexion totale; = 0,577° par un calcul par la loi Snell pour lévee.

2.5.2.Etudes expérimentales

a) Matériau et préparation des éprouvettes

Pour étudier I'effet de la rugosité, I'usinage @gsouvettes avec une rugosité controlée est
nécessaire. Cependant l'usinage induit des CR. Ruwimiser cet effet de I'usinage, un
revenu a haute température serait nécessaire. d@at@ns cas, I'augmentation de la taille
des grains du matériau pendant ce revenu poutr@tobservée et la mesure par DRX
devient délicate. En tenant compte de cette caorigrale microstructure, nous avons choisi
un acier de type 35CD4 (0,35%C - 1%Cr-Mo) pouriséalquatre éprouvettes (n°1, n°2,
n°3 et n°4). Sa structure martensitigue revenu@sapmaitement thermique présente une

taille de cristallites relativement faible et toujs tres stable au cours du traitement
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thermique. La dureté HV sous 200g pour I'éprouvettd destinée pour I'essai sous
chargement in-situ était de 185 ce qui corresponmhé limite d’élasticité d’environ 300

MPa. Les constantes d’élasticité utilisées sont :

Emacroscopiqe210GPa, v=0,29 Ax=1,39

Un rugosimétre de type PERTHEN M4P (normes DIN-IB8ENOR) a été utilisé pour
mesurer la rugosité moyenne de surface sur lesegéptouvettes dans le sens transversal,
avec des parcourg [(figure 2.9) de 2,5mm pour les échantillons 1t 3 et de 0,8mm pour

I’échantillon 4.

_ 1%
Ra —K'[|y|dx

R = (R, +R, + R,y +R, +R.)

| —

|l.‘..=5'3-t:'|e

Figure 2.9 Définition de Ra et Rz (normes DIN-ISEMOR)

300
10
A4 L
a
-56
\ 287 J—- %
2 1 2 3 4
. ]

2

Figure 2.10 Schéma des éprouvettes n°1 n°2 n°@rfig) et n°4 (figure b)
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N° éprouvette Ra (um Rz (um usinage
n°l 1,39 9,5
n°2 0,75 6,5 rectification
n°3 0,45 4,2
Zonel 1,32 9,2
o Zone2 0,86 7,9 e .
n°4 Zone3 0.58 5.7 rectification+polissage
Zone4 0,36 3,8

Tableau 2.1 Eprouvettes utilisées et les moyensésaration associés

Les éprouvettes n°1 n°2 et n°3 sont usinées pdification. Le plan de I'éprouvette n°4
(éprouvette de traction monotone) est présentég lddigure 2.10 (b); la surface a analyser

est usinée par rectification et ensuite polie miégamment. Quatre zones de différentes
rugosités sont préparées. Les rugosités Ra et Raiedéd’aprés la référence DIN4768,

ISO/DIS 4287/1 sont présentées dans le tableau 2.1.

b) Traitement thermique

Un revenu sous vide primaire (pression d’air =-1dIr.), a 500°C pendant 24 heures, a été
effectué pour relaxer les CR due aux usinages. riZigme les résultats d’analyses
préliminaires effectuées en incidence normale €&@bl2.2) avec le rayonnement ée Cr

montrent qu’il reste encore des CR de compressiagugace des éprouvettes n°3 et n°4.

N° éprouvette Ra (um)| CR apres usinageCR apres reven
n°1 1,39 -125(MPa) -5(MPa)
n°2 0,75 -180(MPa) -5(MPa)
n°3 0,45 -245(MPa) -45(MPa)

Zonel 1,32 -135(MPa) -35(MPa)

4 Zone2 0,86 -195(MPa) -40(MPa)

Zone3 0,58 -270(MPa) -70(MPa)
Zone4d 0,36 -460(MPa) -260(MPa)

Tableau 2.2 Contraintes résiduelles dans le sens L

apres les usinages et aprés le revenu aveg€0,229nm
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c) Essais de traction monotone et diffraction desmayé

Lors des essais de traction monotone, la chargeamue est appliquée a l'aide d'un
montage spécial. La valeur de la charge (de 50020GDN) est mesurée a l'aide d'un

capteur de force, avec une précision de 'ordré5ie (figure 2.11).

Figure 2.11 Montage de traction

La détermination des contraintes par DRX sur lefasas des éprouvettes est réalisée avec
un appareil SET-X et aussi sur un diffractométredeeercles Seifert-PTS équipé d’'un

détecteur solide de Germanium. Les conditions deumneesont les suivantes :

- anticathode de chromigx=0,229nm,

- filtre arriere de vanadium

- diametre du faisceau : 1,5mm

- plans de diffraction : {211} @2=156,37°

- nombre d’angles de rotations : \®ntre+ 60°

- temps d’acquisition : pour obtenir un fort denmptage de 1000 coups

- les angles d’incidence:

pour les éprouvettes n°1, n°2 et n°3, six angléscitlence ont été étudiés (tableau 2.3),
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pour I'éprouvette n°4, les mesures ont été effadigelon seulement deux profondeurs de
pénétration 4,16um et 1,94um correspondant aweardjincidence 78° (incidence quasi-

normale) et 20° (faible incidence), respectivement.

T (Um) 416 | 1,94 112| 063 027 0,14

Q 78° 20° 10° 5° 2° 1°

Tableau 2.3 Les angles d’incidence et les proforslee pénétration pour les éprouvettes 1, 2 et 3

2.5.3.Résultats et discussions

. s , T (um 4,16 1,94 1,12 0,63 0,27 0,14
N° de I'échantillo é“(o)) 73 0 10 5 5 1
CR déterminée dans le sens longitudibaD® sans chargement
1 o (MPa)| -45 -315 -6+5 35| 10410, 11410
G-Cnor 0 1 -2 7 14 15
o (MPa)| -3£15 615 -1+£10 0+10| 12+£15 14+20
2 O-Cnor 0 9 2 3 15 17
3 o (MPa)| -46£5| -6x15 -8£10 | -3+15| -1+15| -11+1§
G-Cnor 0 40 38 43 45 35
CR déterminée dans le sens transvaebs&l0° sans chargement
1 o (MPa)| -245 -11+5 -4+10 35 815 1015
G-Cnor 0 1 -2 5 10 12
5 o (MPa)| -1+10 4+15 1145 2+10 815 1020
G-Cnor 0 5 2 3 9 11
3 o (MPa)| -4045 -5+£10 -7£10 | -1£10 1+15 -8+£20
G-Cnor 0 35 33 39 42 32
CR déterminée dans le sens transvebs&l0° avec la traction extérieure
T Q(°) | capdMPa) | zone 1| zone 2 zone 3| zone 4
50 -5015 105 -10£5| -130+£10
416um| 78 100 515 60+5| 30+5| -110+10D
’ 150 60+10| 100+5 8045/ -100+10
4 200 100+10| 155+5| 130+1Q -45+10
50 -5+0 05 515 -2510
100 515 105 5+10 -2515
1.94um| 20 =55 1025 | 15¢5| 20+10 -20%5
200 515 25+5| 204+5| -10+1(

Tableau 2.4 Contraintes résiduelles déterminéeslpsu échantillons
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Le tableau 2.4 indique tous les résultats d’anatlese CR dans les deux directions étudiées
(sens long et sens transversal) en fonction ddéreliftes profondeurs de pénétration du
faisceau pour les 4 échantillons: 3 échantillon®tt résiduel (n°1, 2, 3), ainsi que les

résultats d’analyse des contraintes axiales dedi&ette n°4 sous 4 niveaux de chargement

de traction en fonction des deux profondeurs défpation.

a) Discussion pour les échantillons 1, 2 et 3

50
40 /AX3\A\A_//——A
=
=30 ¢ —x—nl Ra=1, 39Hm
s 2 —0—n2 Ra=0, 75Hm
z e ——n3 Ra=0, 45Km
10 b
© X
<
0 r A2 x__//x
€) A1
-10
0 0.5 | L5 THM
50
40 /N/ﬂ
3
£30
20 | —X—nl Ra=1, 39Hn
T —o— 12 Ra=0, 75Hm
©
B —a—n3 Ra=0, 45Hm
3 X
0 r Bz X/X
(b) B,
-10
0 0.5 1 L5 Thmy

Figure 2.12 Ecart de contraintes entre les deukouiés (faible incidence et incidence normale) en
fonction de la rugosité pour les trois échantillan? et 3
(figure a : CR dans le sens longitudinal, figure@R dans le sens transversal)

L'écart Ac=c-onor (0 : CR déterminée en faible incidencg,: CR déterminée par la
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méthode standard, en incidence normale) en foncl®la profondeur de pénétratiorsur

les trois éprouvettes n°1, n°2 et n°3 a I'étatdési est présenté dans la figure 2.12. On peut
constater que globalement I'écart reste relativenfeghle surtout pour les éprouvettes n°1
et n°2 avec une rugosité superficielle plus impugajue celle de I'éprouvette n°3. Quand
la profondeur de pénétration est plus grande, ladéerminée est plus proche que celle
déterminée en incidence normalss€1MPa, 6= -3MPa, ono= -4MPa our=1,94um pour
I'échantillon n°1 par exemple). Ceci est constatétsutes les éprouvettes y compris celles
qui présentent la plus grande rugosité. Nous nopans I'éprouvette n°3, dont la rugosité
est la plus faible, qu’'une influence plus imporeatiée a son niveau élevé de contrainte

résiduelle initiale.

La variation sur les trois éprouvettes n’est pasiobane en fonction de la profondeur de
pénétration, il existe un point d’inflexion situéuae profondeur de pénétration du méme
ordre de grandeur que la rugosité (Tableau 2.5)eample, pour I'éprouvette n°1, le point
d’inflexion se trouve ar =~ 1,12um Q=10°) pour Ra = 1,39um {R= 9,5um). Le

phénomeéne prouve que la rugosité a évidemmentniluemnce sur la détermination de CR,
surtout a partir du moment ou la rugosité est dmmérdre de grandeur que la profondeur

de pénétration.

pOintS A A, Az B, B, B;
t(um) | 1,12/ 0,63| 0,27| 1,12| 0,63]| 0,27
Ra (um)| 1,39/ 0,75/ 0,45| 1,39| 0,75] 0,45
Tableau 2.5 Points d'inflexion correspondant arlzfgndeur de pénétration et a la rugosité

b) Discussions pour I'échantillon 4

Les résultats des mesures sur I'échantillon 4is&as sous 4 différentes charges extérieures,
pour deux profondeurs de pénétration (1,94um &uhi), sont présentés sur la figure 2.13.
La Figure 2.13 (a —profondeur de pénétration 4,18urprofondeur de pénétration 1,94um)
montre I'évolution des contraintes, dans le semgitadinal de traction, déterminées par

DRX (ow) en fonction des contraintes appliquées); Les courbes relatives aux zones 1, 2
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et 3, ou les CR initiales (aprés revenu) sont édax sont assez rapprochées et passent
guasiment par le point zéro alors que dans la zZhnen décalage correspondant a la
présence de CR initiales non négligeables (-260MBr)observé pour les mesures

effectuées avec une profondeur de pénétrationldiqu ).

Nous notons qu’il y a une bonne réponse a la chapgéquée dans le cas de la profondeur
de pénétration de 4,16um qui est plus grande quaglasité (figure 2.13 a), la pente de la
courbe contrainte sous chargement déterminée paXx BR fonction de la contrainte

imposée est d’environ 1 (0,92 pour la zone 4, @8&r la zone 3 et 0,96 pour la zone 2).
Pour la zone 1, dont la rugosité est la plus gratalgente est seulement de 0,76. On
suppose que la CR initiale de -260MPa apres lentgvdans la zone 4, provogue un
décalage avec les autres mesures et la penteetdieement plus petite 0,92 que celles des

zones 2 et 3, méme si la rugosité est la plusepetit

Dans le cas de la profondeur de pénétration deuin9digure 2.13 b), les zones avec une
rugosité supérieure a Rz=3,8um ont une tres maaivajgonse a la charge appliquée, la
pente est de l'ordre de 0,15 pour les zones desiidgg®Rz ~ 5,7um, et méme de 0,05

seulement pour celles d’environ 9,2um.

La zone 4 avec une importante CR initiale de -26@Né¢pond aussi trées mal a la charge
appliguée comme les zones qui ont une CR initiabdnsimportante. La pente, de I'ordre
0,92 pour la profondeur de pénétration de 4,16ust, de 0,05 a la profondeur de
pénétration de 1,94um. Le décalage observé deuldbeale la zone 4, a la profondeur de
pénétration de 1,94um, est bien plus petit que oblservé dans le cas de la profondeur de
pénétration de 4,16um, c’est-a-dire qu'’il existe uelaxation apparente de contrainte due a

la rugosité.
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Figure 2.13 Contraintes déterminées par DRX susuefaces rugueuses
en fonction de la contrainte imposée pour I'échiomti4

Nous avons tracé (figure 2.14) la variation, encfmm de la rugosité, du rappodpgx-
oint)/Capp POUr I'éprouvette n°4. Ce rapport devient de @nglus sensible quand la rugosité
est supérieure a 7,9um, pour la profondeur de iét de 4,16um (figure 2.14 a). Dans
le cas de la profondeur de pénétration de 1,94psrdpports sont trés petits (inférieurs a
0,4) (figure 2.14 b), c’est-a-dire que les contieéndéterminées sont bien plus petites que

les contraintes imposées. Il y a toujours une axadlon apparente » tres forte des
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contraintes a cause de la rugosité qui est plusdgréRz varie de 3,8um a 9,2 um) que la
profondeur de pénétration (1)@#). En fait, dans ce cas, les contraintes détemsiné

correspondent a une mesure moyenne dans un volumsétaé essentiellement de crétes.

1.2

1,§§i

£0.8
L
2
©06°7 e _s0MPa
§ —— 100MPa
=044 —X—150MPa
—— 200MPa
0.2 -
0 T T T T T T
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Rugosité Rz (um)  a=4,16un
1.2
1+ —e—50MPa
—a— 100MPa
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2 0.
£
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& 0.6
%
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£ o044
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0 X< : : : : :
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Rugosité Rz (um) bt=1,94um

Figure 2.14 Le rapport de contraintes détermin@dRX et contrainte imposée
en fonction de la rugosité edrx-Gint)/Gimp

Les résultats pour I'’échantillon 4 nous conduiseobnstater :

- Dans le cas d'une faible pénétration du faisdeaident, sur une zone avec une
rugosité Rz>>1,94um, c'est-a-dire lorsque les raydéme prennent essentiellement que les

informations sur les crétes, I'effet de la rugosité les résultats par DRX devient important.

64



Chapitre 2 — Développement et mise en ceuvre déthade des sfy*

En effet, si les rayons X ne pénétrent que sur profondeur moyenne de 1,94pum

(incidence pseudo-rasante), la diffraction poresaentiellement sur les crétes, c'est-a-dire
la ou se manifeste un effet de relaxation appareéateontrainte. Ainsi, dans le cas d'une
rugosité relativement forte, I'’évaluation des caimtes déterminées par DRX n’est plus

représentative de I'état de contrainte du matériau.

- Par contre, dans le cas d’'une rugosité inféeieula profondeur de pénétration des
rayons X (environ 4um, dans le cas de la pénétrateo4,1fim avec une incidence quasi-
normale), la relaxation apparente de contraintes des crétes et la concentration apparente
de contraintes dans les creux sont prises en copaptBRX. Dans ce cas, l'influence de la
rugosité sur la détermination de la contrainte[PRX devient faible et on trouve une bonne

corrélation entre les contraintes déterminées X Bt les charges appliquées.

2.5.4.Un modéle analytique de correction de la rugosité

Les résultats d’analyse de I'influence de la rugoseront utiles pour apporter d’éventuelles
corrections aux études de contraintes par DRX érlefancidence sur les surfaces qui
présentent une assez forte rugosité. Pour celag atilisons les résultats sur I'acier pour
évaluer un modéle de correction, que nous déveluppibdessous, a apporter a la valeur de

contraintes déterminée en fonction de la rugositied’angle d’incidence:

Gcorr =OpRx/A (21)

ouU oprx €st la contrainte déterminée par diffraction degons et le coefficient A est un
facteur lié a la rugosité (Ra ou Rz) et correspahda cas d’incidence normale d’aprés la

Figure 2.13 (a). Le coefficient A prend les valeensfonction de Rz :

A=1 pour Rz< 4pm

0,15<A<1 pour 4<Rz<8,5um
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A=0,15 pour Rz>8,5um

Ce modeéle analytique permettra la correction ddraorie, déterminée par DRX. Mais il

restera toutefois certaines incertitudes sur lesections que nous allons effectuer :

- La nature des CR pres de la surface de I'édimmtide méme que I'état de la
déformation plastique, est trés différent du casladéraction élastique que nous avons

utilisée dans cette étude ;

- La géométrie précise des surfaces de I'échantél analyser est aussi différente de

celles usinées dans ces expérimentations.

Pour une correction plus précise, il faut que natilssions encore des éprouvettes avec une
rugosité Rz plus petite, surtout dans le cas dfilde incidence. En méme temps, les
éprouvettes que nous allons étudier doivent avog CR initiale faible, par exemple

<+5MPa. Il sera souhaitable, également, d’utilides rayonnements avec des longueurs

d’onde différentes pour avoir une bonne base depeoaison.

Mais ce modéle analytique que I'on a établi a paies résultats expérimentaux obtenus en
incidence normale tient compte seulement de I'erilte de la rugosité. On devra améliorer
ce modele en tenant compte de la profondeur detnaéiné. Par exemple, le coefficient A

pourra étre exprimé en fonction du rapport profamake pénétration sur rugositéRa).

2.5.5.Synthése sur I'influence de la rugosité

Il 'y a trois sources principales qui influencend késultats d’analyse par DRX en faible

incidence :

- Premiérement, I'évolution de la contrainte elléme : les crétes peuvent causer une

relaxation apparente de contrainte par rapport @urcde la matiére et les creux, au
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contraire, peuvent conduire a une concentrationcal@rainte. En faible incidence, le
faisceau va irradier principalement les crétes.i 8est traduit dans notre expérimentation

par une sous-estimation systématique de la cotgrappliquée?”

- Deuxiemement, dans notre cas, la technique eflmen la détermination des contraintes
par DRX peut aussi étre influencée par la rugositédmment par les effets d’'ombre portée

entre les crétes et les creux, les effets d'intégraet I'inclinaison de la surfacé?

- Troisiemement, I'utilisation du systéme d’optiqlee réfraction peut se produire fortement
guand la surface est lisse et quand I'angle d’emwie est assez proche de I'angle critique de
réflexion totalea,, le faisceau qui sort du matériau étudié est maitense et conduit a
sous-estimer la contrainte résiduelle dans le veldiiffracté!’” Pour les revétements plus
fins, la détermination des CR peut étre analyséaipagetit angle d’incidence, un volume
bien défini est confiné dans un petit volume pltusche de la surface d’ou la diffraction est
plus intense. Mais pour I'angle d’incidence plu®gtre de I'angle critique de réflexion
(quelques dixiemes de degré, correspondant a wfengleur de pénétration de I'ordre de
ehkl

guelques nanometres), la réfraction provoque utadément de la position du pi2

mesurée plus grande par rapport a I'angle de Baitggdu 2™

Il est difficile de séparer les effets de ces tpasametres et il n’existe que tres peu d’études

sur ces aspects dans la bibliographie.

2.6.Validation expérimentale de la méthode développée

Pour valider la méthode développée et prouver dfina€ité, nous avons utilisé un
échantillon B extrait d’'une piéce A en alliage baBekel sans revétement. A est une piéce
longue prismatique (figure 2.15). Des CR subsistiemis I'éprouvette, notamment dans les

couches superficielles, aprés une rectification anigie qui engendre des déformations
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plastiques incompatibles. Les constantes d’élaétioiacroscopiques de l'alliage de Ni
utilisées pour analyser les CR sont le module ditp& = 199,5GPa et le coefficient de

Poissorv = 0,312. On suppose que le facteur d’anisotrolgistique radiocristallographique

Arx=1,5.
Zy . Zone de polissag
U=
B
< A L2 12mn
750mm
Y

Figure 2.15 Schéma de I'échantillon étudié B ekttaila piéce A

Tenant compte de son poids élevé, la piece A nepgm=uétre bien fixée sur I'appareillage
utilisé (Seifert PTS/MZ6). Aussi, compte tenu dd@ane, il risque que I'on puisse avoir un
excentrement du faisceau incident et un décentredeehéchantillon. C’est pourquoi, nous
avons préféré travailler sur une partie découpéla ggece. La distribution des CR dans le
morceau B, surtout du c6té de la surface, changeapees le découpage. Avant d'utiliser
notre nouvelle méthode des %ifi, la CR a été analysée dans I'échantillon B avee u
profondeur de pénétration 4,82um, correspondaangle d’'incidence normale, en utilisant
un diffractométre type SET-X et sur le plan (22@05133,67°). Le résultat est

-390+75MPa dans le sens longitudinal.

Finalement, I'échantillon B a été analysé sur Ufratitométre quatre-cercle de type Seifert
PTS/MZ6 sous 35kV et 30mA avec un rayon goniomeég&ide 295mm. Devant le détecteur
ponctuel en cristal de Ge, une fente longue dergiree 0,4rad est utilisée et un
collimateur de 1mm de diamétre est installé a liesdu faisceau incident. Une longueur
d’ondeAkq = 0,229nm du Chrome est utilisée pour analysetde (220) 2 = 133,67°. Une
variation de profondeur de pénétration de 0,25u&2&8um, avec un pas de 0,25um, est

choisie en considérant la rugosité (Ra = 0,063uz R,38um, Rmax = 0,52).
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Figure 2.16 Les déformations déterminées a la paefar de pénétration 0,25um par (afgio =
+100+20MPa et (c)sfiy* o = +1310+250MPa et & la profondeur de pénétratjbp i@ par (b) sify
o = +130+15MPa et (d) sip* o = +835+130MPa pour I'éprouvette B en alliage de Ni

La Figure 2.16 montre la différence de l'incertitupar deux différentes méthodes :*gin
(figure a et b) et sfiy* (figure c et d) & la profondeur de pénétratioB5p,m (a et c) et
0,5um (b et d) a partir des mémes données expéaienmesurées. Deux pentes trés
différentes peuvent étre observées, les abscissda méthode des $ip sont plus écartées
que celles par la méthode des g En conséquence, les pentes sont plus faiblesypai
les ordonnées sont identiques pour les deux mésh@ns le cas de la méthode classique
des sifiy, on a remarqué que le niveau des CR reste du métne de grandeur pour les
deux profondeurs (0,25 et 0,50 pm). En revanclseCR déterminées par la méthodégin
pour les deux profondeurs de pénétration sontdiérentes. Aprés la correction par la
méthode sify*, les C.E.R deviennent plus petites que cellelisétis dans la méthode des
sinfy. Il est évident qu'il y a une erreur plus impoteaguand I'échelle des abscisses est
plus serrée. La CR change brusquement en fonctota dorofondeur de pénétration et

révéele ainsi I'existence d’'un gradient de CR atféme surface.
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Figure 2.17 L'incertitude évaluée en fonction dgmtjle d'incidenc& dans le cas de la contrainte
résiduelle déterminée pagFsirmy*ssin’p* dans une direction

De plus, l'incertitude varie avec la profondeur minétration. La figure 2.17 montre une
relation entre I'angle d’incidence et les deux pagaes : avec I'augmentation de I'angle
d’incidence, la limite de I'angler change de 63° a 30° ce qui va augmenter les inmEs
des résultats obtenus. D’autre part, 'augmentatienl’angle p* en fonction de l'angle
d’incidence va réduire les incertitudes. Les cosrlde I'erreur et de jFmontrent que
globalement, par notre méthode, un angle d’incideadéquat garantit un bon résultat,
correspondant au point d’intersection de la cowlbemax et dep* ou les F sont les plus
grands et l'erreur la plus petite. A ce point, dlinaison de la pente issue dg (.e.

largement de I'échelle des abscisses) est impertahtjue I'importance de I'erreur.

La figure 2.18 montre une tendance identique 2 qgaelévue. Avec I'augmentation de la
profondeur de pénétration, la CR de traction deviEnplus en plus petite. D’une part, la
CR de traction a la profondeur de pénétration les piroche de la surface est plus grande,
ex: o = +1310+250MPa a = 0,25um,c = +835+130MPa & = 0,5um. Les CR entre

bY

0,75um et 3,25 pm, correspondant a +700 ~ -530MRa&ent de la traction a la
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compression. L'explication est qu’il existe peuteétle la relaxation apparente de la CR
qguand la profondeur de pénétration= 0,25um et 0,5um) n’'est pas assez grande par
rapport a la rugosité de la surface. D’autre gaatreur est minimale pour une profondeur
de pénétration correspondant au milieu des profasdge pénétration étudiées (i.e. 2,00um)
et a la position de I'éprouvettg=0°. Sinon quand la profondeur de pénétration déono
augmente a partir de 2,00um, I'erreur devient des gn plus importante. Dans ce cas, la

limite de la rotation d’angle rend l'intervalle des C.E.R trés serré.
o(MPa)
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Figure 2.18 Résultats sur I'échantillon A en foantde la profondeur de pénétration

2.7.Conclusion du chapitre

En prenant en compte, pour la correction, des angl€ et qui changent en utilisant la
géométrie asymétrique, nous avons développé unkodetdes sfiy* dans ce chapitre.
Elle est basée sur la méthode classique dég sinreprésente mieux la réalité géométrique
de mesure en faible incidence. Les facteurs inflaeh les résultats des analyses de

contraintes (optique, réglage, rugosité etc.) détliétés. Linfluence de la rugosité de la
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surface a été particulierement étudiée. Les rdsuftanalyse montrent que l'influence de la
rugosité est importante dans la détermination dgidtibution des CR par DRX en faible
incidence. La sous-estimation des contraintes @i abservée peut étre reliée a une valeur

de rugosité de méme grandeur ou supérieure afangteur de pénétration des rayons X.

Cette méthode est bien adaptée pour analyser fabdison des CR en fonction de la
profondeur de pénétration en utilisant différemglas d’incidence. Comme la direction de
mesure est bien définie, cette méthode peut éssi appliquée pour déterminer le niveau
de CR dans n’importe quelle direction, donc mémesdie cas de I'état de contrainte

biaxiale pours; #c.. par exemple.

En effet, cette méthode est beaucoup plus simpigliger en pratique, en comparaison a
'ancienne méthode d’évaluation. Il est facile dmliser ces mesures par une simple
adaptation de la géométrie, a partir des parametrasgés et du systéme optique bien
choisi (faisceau incident, rotation du goniomeéttads choix de I'angle d’'incidence et de la
direction mesurée sont indépendants par la méttimte sify*. En plus, comme le
deuxiéeme terme lindique dans la formule (19) darina profondeur de pénétration du
faisceau, nous tenons compte de l'influence deal¥seur du revétement a analyser. Cette
influence ne doit pas étre négligée quand I'épaisseest petite et peut causer une
différence de I'ordre de quelques dixiémes de migrwes, par exemple, un échantillon en
alliage base Nickel massi {nfini) et un revétement de Nicked{10um), correspondant a

une profondeur de pénétration de 3,74um et 3,0@spectivement.

Mais les incertitudes et les erreurs associéestt@ ceéthode sont trées sensibles a la
géomeétrie. Tout d’abord dans le cas d'une profondeupénétration trés faible (proche de
la surface de revétement), les CER;=Fo,y* f*)] deviennent plus petites par cette
méthode que par la méthode desigina pente de la courbe = f(Fj) augmente alors

fortement ce qui associe des grandes incertitudfesitre part dans le cas d’'une profondeur

de pénétration trés proche du maximum de profondeayenne correspondant a I'angle
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d’incidenceQ=0, la rotation d’angley est limitée dans un petit domaine qui se tradudte

de petites CER. Mais il est arbitraire de chowirdtation d’angle.
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Chapitre 3 - Applications

Chapitre Il

3. Applications

Les contraintes résiduelles (CR) dans les revétenmefluencent des propriétés mécaniques
des couches telles que la dureté et 'adhérencegéBéral, I'état des CR est influencé par
les parametres des processus de dépét utilisésl'plaliroration de tels revétements ainsi

que pour la microstructure obteritle

Les CR peuvent étre bénéfiques ou néfastes, selmrylpe et leur distribution, par rapport
aux propriétés d'utilisation des matériaux. Le mwede CR est également un paramétre
important pour optimiser le processus d’élaboratios-a-vis des propriétés et de la
microstructure et pour analyser la défaillance éwelte du dépdt. L'analyse théorique de
I'état mécanique (des CR par exemple) dans legemdnts n'est pas, actuellement, facile
du fait de la complexité du processus de dépdtreeStements et du milieu non continu
entre couche et substrat. Par conséquent, les esesypérimentales par DRX permettent
d’établir une approche quantitative pour mieux coengre le réle et la distribution des CR.
Ceci aiderait a I'optimisation des conditions dp@tédes revétements en tenant compte des

propriétés d’usage et de la microstructiffe.

Ce chapitre est consacré a I'application de la abenméthode développée des’sihpour

analyser des gradients des CR par DRX en faibledence, afin d'effectuer une
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détermination quantitative des déformations, etudat les CR avec les modeles élastiques.
Les analyses par cette nouvelle méthode ne tierpentompte directement de l'influence
de linterface entre les revétements et les substtaPour cela nous avons choisi deux
séries d’éprouvettes, une série avec revéteme@udieposé par PVD sur un substrat de Ni
et une autre avec revétement de Tantale déposé\fiarsur un substrat de Ti. Le premier

type de revétement est monophasé alors que ledesbroomposé de deux phages .

3.1.Les techniques de dépbt (PVD et CVD) et les CR

Les principales méthodes utilisées, par voie sepbar réaliser des revétements sont les
techniques de dépbt physique en phase vapeur (BQg dépdt chimique en phase vapeur

(CVD).

3.1.1.pvD ¥

Les dépbts physiques en phase vapeur (PVD) consisttiliser des vapeurs du matériau a
déposer pour réaliser un dép6t sur un substratooglie. Le transport des vapeurs de la
cible au substrat nécessite un vide assez poussérpasporter les atomes de la cible vers
le substrat en évitant la formation de poudre &#éene condensation en phase homogene.
Sur la base de la taille des espéces constituat@dét, les techniques des dépbts physiques

peuvent étre classées en trois types : atomistiguasulaires et massifs.

Les espéces qui constituent un dépbt atomistiquegme étre des molécules, des atomes ou
des ions. Ces espéces se trouvent initialement ule@source du matériau utilisé pour le
dépot qui peut étre un solide, un liquide ou un & importe si la source est une poudre,
un fil ou un barreau, c’est seulement sa compasitlimique et la distribution interne des

éléments qui déterminent la composition du dép6t.

On distingue différentes variantes en fonctionadethnique d'évaporation de la cible.
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- L'évaporation thermique (figure 3.1a) est lahtéque la plus simple : une
résistance réfractaire chauffée par effet Joulenped'obtenir les températures nécessaires
pour obtenir une pression de vapeur saturantesant® (voire une fusion). Un vide trés
poussé (10 Pa) est nécessaire pour éviter que les colliseriee les particules lors du
transport entre la source et le substrat et pasémuent pour éviter une germination en
phase homogene. Cependant, les vapeurs obtenussagissent que partiellement avec
l'oxygene ce qui ne permet pas une bonne adhémarice le dépdbt et le substrat. Afin de
combler ce manque de réactivité, la réaction pénat €quentielle en réalisant dans un
premier temps un revétement par évaporation qupastia suite, oxydé soit en chauffant le

dépbt sous atmosphere oxydante@HO;), soit par un plasma d'oxygéne.
T ©

Geénérateur
RF ou DC

|
L \'!'H' L, vogee

Substrat

Ar |

o (/"E\ |
Résisfance / —
chauffante \m I Generateur DC l

Figure 3.1 Principe de (a) I'évaporation thermiguéb) la pulvérisation cathodique

- Si la pression de vapeur saturante est trop efailds dépbdts par évaporation
thermique directe d'un solide ne sont pas possihlas technique de pulvérisation de la
surface de la source (cible) sans passer par liguatde est largement employée. Le
bombardement ionique créé par un plasma de déchargmue ou radiofréquence d'un gaz
neutre (Ar) permet d'obtenir des dépots sans cbial#fcible, en utilisant une cible soit état

solide soit en atmosphére oxydant par pulvérisafgputtering) cathodique (figure 3.1b).
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Afin d'améliorer la pulvérisation de la sourcepplcation d'un champ magnétique permet
de confiner les électrons énergétiques du plasmaakamtours de la cible et donc de créer
un nombre plus important d'ions et, de ce faitughaenter la vitesse de pulvérisation

(magnetron sputtering). Les especes créées sostéplergétiques que pour I'évaporation
thermique (quelques eV contre 0,1 eV) mais peuv&ne excitées par un plasma

radiofréquence (ionized sputtering). Les pressigtiisées sont plus élevées (1-10 Pa) que
pour I'évaporation thermique car un nombre de giollis assez important doit permettre au

plasma d'étre entretenu.

- Une autre technique consiste a liquéfier localentee surface de la cible a l'aide d'un
faisceau électronique (Electron Beam PVD, EBPVDtt€technique permet de vaporiser

et de déposer le matériau & des vitesses tréstampes (entre 500 et 1000 nm.M)n

3.1.2.cvD B!

Contrairement a la PVD, le procédé de dépbt chimigiu phase vapeur (CVD) n'utilise pas
une source de vapeur solide mais un précurseuugakea premiére utilisation industrielle

(dépbts de tungstene pour la réalisation de lampeandescence) date de 1893. Cette
technique consiste a mettre en contact un compasélvdu matériau (ou précurseur) avec
la surface a recouvrir, en présence ou non d'agaesOn provoque alors une ou plusieurs
réactions chimiques, donnant au moins un produides@u niveau du substrat. Les autres

produits de réaction doivent étre gazeux afin €'éliminés hors du réacteur.

En CVD thermique, la température nécessaire aiM&mn de la réaction est souvent
supérieure a la température maximale que peut admet substrat. Afin de réduire la
température de synthése, il faut utiliser des ps&us plus réactifs a basses températures,
ou changer de source d'énergie. L'utilisation dardcurseur plus réactif passe par
l'utilisation d'un ou plusieurs composés présentis liaisons de faible énergie et qui se

rompent a basse température. Les plus utiliséslepatrganométalliques qui comportent, la
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plupart du temps dans leur structure, des liaiszaractéristiques du matériau a déposer.
Toutefois les dépbts par MOCVD (Metal-Organic CVD§alisés a des températures
inférieures de 200 a 500 °C par rapport a la C\rttique, ont un colt supérieur induit par
le prix élevé des précurseurs organométalliqueta Sression de vapeur saturante est trop
faible, l'introduction d'un ou plusieurs précurseliguides directement dans le réacteur
(Pulsed Injection MOCVD), ou en atomisant les préeurs dans un aérosol (Aerosol
Assisted CVD) et/ou en polarisant le substrat (Etestatic Spray Assisted Vapor Deposition
ESAVD) permet de réaliser des dépbts a partir deypseur liquide. La réaction de dépot

peut aussi étre activée grace a:

- une onde électromagnétique, laser ultravioletvmible, qui peut servir soit a
chauffer localement le substrat, pour initier laatéon (effet photothermique) a des points
chauds sur le substrat, soit a activer les réactem phase gazeuse (effet photolytique) :

Photo-Assisted CVD ou Laser CVD,

- un faisceau d'électrons ou d'ions qui apportectiiment les espéces ionisées

(Electron-Beam/lon-Beam CVD EB-CVD / IB-CVD),

- une flamme dans laquelle est injecté un sprayniat® du précurseur (Flame-

Assited CVD ou Combustion CVD).

La technique de CVD met en jeu de hombreux mécasdigs a différents domaines tels
gue la thermodynamique, la mécanique des fluidedaoginétique de croissance. Le
processus de dépot résulte de la succession dersdgpudécrites ci-apres et sur la figure 3.2.
Les précurseurs sont tout d'abord générés a Igéaeux (1), et sont transportés par
diffusion dans la chambre de réaction au voisirdigeubstrat chauffé (2). Puis, les especes

gazeuses traversent la couche limite avant d’arsumele substrat.

Différents mécanismes de surface interviennensalor

- Absorption des espéces réactives sur la surfaceibistrat
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(physisorption ou chimisorption) (3a)

- Formation d’intermédiaires dans la phase gaz&lse

- Nucléation ou incorporation a un plan cristallija existant, conduisant a la formation

d’un film solide (5)

- Désorption des co-produits de réaction gazeux (6)

- Extraction des résidus de réaction par convedtorée ou pompage (7)

Couche limite I

53 Cristallisalsan
ol Croissanes

Sulbstral chautlé

Source de précurseur

Chambre de déposition

Evacuation des gaz

Figure 3.2 Représentation des mécanismes généuadépdt chimique en phase vapeur

Dans beaucoup de procédés de dépbt chimique ere plameur, on considere que la

réaction se fait totalement en phase hétérogeme;gtalyse de surface entre la couche de

réactants absorbés et le substrat ou le film enscde croissance. Dans ce cas, |'état (3b)

(formation d’intermédiaires dans la phase gazeastpénéralement absent. Enfin, I'étape

la plus lente contrdle la vitesse de croissancecdeshes.

processus PVD CVD
pression sous vide (fG 10 torr) | dans une atmosphére contrd|ée
température basse (0°- 470°C) haute (1600°C)
épaisseur 2-5um 5-10 um
densité haute basse
traitement thermique aucun requis
résistance ,
de couche mieux moyenne
surface de couche plane rugueuse
adhésivité moins forte forte
interface régulier non régulier
matériaux de dépot tous élément céramique

Tableau 3.1 Comparaison de deux processus de dép6t
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3.1.3.Les trois types de CR générées par PVD ou CVD

Le processus de dépodt de revétements engendreRlegh@mogenes dans les revétements
et & linterface entre revétement et substatLes trois ordres de CR définies dans le
chapitre 1 et générées pendant le procédé PVD db @&Uvent étre observées dans les

revétements!’!

Type |. Macro-contrainte générée a la croissadu revétement et de la disparité de
I'expansion thermique correspondant a la variatrmyenne dans le réseau cristallin entre
le revétement et le substrat, elle peut étre éeadupartir des mesures du déplacement de
pic de diffraction. Ce type de contrainte est sodiven-uniforme et varie en fonction de la
profondeur de pénétration. Un tres fort gradieniCéRe peut étre observé, par exemple, en
surface traitée par grenaillafé dans un revétement déposé par la pulvérisatiemmicue

B ou dans un revétement déposé par PD

Type Il. Méso-contrainte générée par I'anispie de I'élasticité et de la plasticité des

grains, elle provoque un déplacement de la positiopic et un élargissement du pic.

Type lll. Micro-contrainte liée a la préserims dislocations et des autres défauts locaux
cristallins™, elle cause des fluctuations locales dans le vésestallin et affecte I'intensité

et la forme (I'élargissement, par exemple) des gesdliffraction.

3.2.Choix du rayonnement et du plan cristallin de mesus

Pour analyser des CR, nous devons choisir le rament X en faible incidence et la
famille des plans cristallins de facon optimaleuiPchaque matériau étudié, cing criteres
sont a examiner pour choisir le rayonnement asetiliparmi les longueurs d’ondes

disponibled!?:

1 - fluorescence,
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2 - position des pics,

3 - intensité des pics,

4 - largeur des pics — bruit de fond disponibleldaque coté des raies,
5 - multiplicité des plans cristallins et profondele pénétration.

1) Le premier critere d’élimination d’'un rayonnerhest lié au probleme de fluorescence.
Sauf exception ou emploi d’un matériau peu (ou pse)sible a la fluorescence, un
rayonnement K provoquant la fluorescence du matériau étudiéema pas retenu car le

rapport signal/brut de fond est trop mauvais potre &nalysé correctement. Si la
fluorescence est provoquée par la rajeoki par le fond continu, on pourra l'atténuer de

facon efficace par un filtre placé en amont oweal par rapport a I'échantillon a analyser.

2) Le critere le plus important dans le choix daouple plan de diffraction-rayonnement est
I'angle 2 du pic de diffraction. Linformation obtenue partechnique conventionnelle de

DRX est une moyenne sur un grand nombre de grains lé volume irradié et le résultat ne
peut étre utilisé seulement qu’avec I'hypothésendfmatériau isotrope. Dans le cas des
revétements, I'épaisseur des revétements étudidsinpas trop grande pour absorber toute
la diffraction, sinon, les intensités diffractéessdpics a grand angle sont toujours trop
faibles pour étre employé&gl. En effet, le principe méme de la méthode impliquille

est d’autant plus sensible que lI'angle de Braggéésté. D’autre part, l'influence de

diverses erreurs diminue avec l'augmentation degla 2.

3) Lintensité relative des raies est essentiell@nfenction de la structure de la maille
cristalline et de la longueur d’'onde du rayonnemaitisé. Elle est liée a la répartition des

phases et la distribution des orientations.

4) Une détermination précise de la position des gediffraction nécessite une soustraction

correcte du bruit de fond, bien que les différentethodes de localisation soient plus ou
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moins sensibles a cette soustraction. Dans le €gmcd trés larges (i.e. 8° de largeur a mi-
hauteur de @), il est possible que le pic s’étende déna-dela de la limite maximale du
goniometre. Il peut alors étre préférable de chaise raie située a un anglé glus faible,

pour avoir une raie moins large et disposer det bieifond complet des deux cotés du pic.

5) Lorsque I'échantillon est composé de gros graleschoix d'une raie de grande
multiplicité et d’'un rayonnement pénétrant perm&tugmenter aisément le nombre de
cristallites analysées dans chaque pic pour augmémtstatistique de comptage. Il peut
alors étre préférable de renoncer a une plus graexsibilité pour favoriser la multiplicité

des plans cristallins et la profondeur de pénéinati

Les cing points considérés sont en fait & exansimeultanément et les arguments en faveur

d’'un paramétre ou de I'autre n'ont pas de caracbsslu mais constituent un guide général.

3.3. Dépbt mince de Cuivre sur Nickel

Le cuivre est largement utilisé depuis des annéewison de sa qualité essentielle de bon
conducteur électrique. Une résistance mécaniquasré@evée entraine une facilité de mise
en forme liée a un moindre colt de fabricationsbldité du fil de cuivre et la fiabilité des
contacts qu'il permet d'obtenir sont les raisorsem®elles de I'emploi généralisé du cuivre
dans toute l'industrie de la construction éleceiqD’autre part, le cuivre présente une
relative bonne stabilité chimique ou électrochingig®n met cette propriété a profit pour
faire des tuyaux en cuivre/avec revétement de ewwurdes récipients et conteneurs pour de

nombreuses industrigs?!

3.3.1.Matériaux

Dans cette partie, nous avons étudié trois éclamgilde Ni sur lesquels nous avons déposé

un revétement de Cu par la technique de PVD (déipgdique en vapeur), ces échantillons
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sont élaborés au sein de « State-Key Laboratoryviechanical Behivor of Materials » a
I'université normale de Xi'an en Chine. Le cuivrarp été déposé sur le substrat par la
pulvérisation cathodique magnétron sous couranttimon(DC). Les conditions de
pulvérisation suivantes ont été appliquées: 2,86%Pa de pression de base; 2,66 % P@

de pression d'Ar avec une pureté de 99,98% ; miiksance de pulvérisation était de 610 V
x 0,49 A. Les revétements ont été recuits a 30@@ant 2,5 h a lintérieur d'un tube de
quartz dans lequel un vide de 1 X*Ha a été et qui a été ensuite rempli avec de lt&rdp
99.98% sous une pression de 6 %' P@. Aprés le recuit, les revétements ont été ifoi

dans le four sous vide pour ne pas les oxyder.

échantillon| temps (min)| épaisseur (pm}) Ra (um)| Rz (um)| Rmax (um)
A 30 4 0,23 0,47 0,83
B 20 1,3 1,73 2,78 4,82
C 15 1,5 2,57 2,60 5,30

Tableau 3.2 Rugosités des revétements de Cu sstraulickel

vide ression de gaz (Ar distance tension de | intensité de
P 9 (Substrat-cible) cible cible
2,66x10°Pa 2,66x10Pa 8cm -610V 490mA

Tableau 3.3 Parametres de dép6t de I'échantillomctoe Cu sur Nickel

.:_'.
weis IEKUﬁ

L
KV 15,008

C
Figure 3.3 Micrographies des échantillons A, B gta€ MEB

118 HD1G

Les rugosités de surface mesurées par un rugosi&RTHEN M4P (normes DIN-ISO
AFNOR) sont montrées dans le tableau 3.2 et lesnpetres du procédé de revétement des

échantillons sont regroupés dans le tableau 3épalisseur du revétement a été évaluée par
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des observations au microscope électronique a &gdayMEB) sur coupes transverses

(figure 3.3).

Les constantes d’élasticité macroscopiques du @iséas pour analyser les CR sont le
module d’Young E = 120GPa et le coefficient de Bais = 0,33. Le facteur d’anisotropie
élastique radiocristallographiquezAest de 1,79. Pour le Cuivre de structure cubitpee,
constantes d’élasticité radio-cristallographiqué&R), S(hkI) et%sz(hkl) s’expriment a
I'aide du modéle de Reuss [Annexe ] en fonctioa denstantes macroscopiquesas/]/ZSz

par les équations suivant&¥:

%Sz(hkl) =%s2 [1+ 302~ (hk))A] (1)
Si(hkl ) = Sl—%SZ[O,Z—F(th ) A (2

h2kz + k22 + |2h2 A = O(Ax — 1)

(h? + k2 + 19 T 3+ 2A O

r(hkl) =

3.3.2.Analyse de la texture par DRX

Avant d’effectuer les analyses des CR dans lesteewnts, la texture cristallographique a
été caractérisée qualitativement a l'aide de la DRX utilisant le rayonnement
monochromatique du Cobalt,K Les analyses ont été réalisées sur un diffradtenggiatre
cercles de type Siemens D500 avec une tensionuiees® de 30kV et un courant de 35mA.
Les acquisitions de DRX ont été effectuées aveqdsiions de Braggt2comprises entre
50° et 89° afin d’examiner principalement les fdesilde plans {111} et {200}. Le pas est
de 5° respectivement pour la rotation de I'angl@ntre 0° et 360°) et I'anghe (entre 0° et

70°), le temps de comptage par pas est 3 secondes.

Les figures de poles {111} et {200} de chaque édliam sont montrées dans la figure 3.4.
On a noté une faible texture de fibre avec un retpg® I'intensité (entre le maximum et le

minimum) inférieur a 3. Tous les pbéles analysédesitrois échantillons étudiés (A, B et C)
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sont semblables. Nous pourrons donc faire I'hnypgghque le matériau étudié peut étre

assimilé & un matériau non-texturé lors des anslgsecontraintes.
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Figure 3.4 Figures de poles, (111) a gauche ef) @@0oite, des trois échantillons A, B et C

3.3.3.Conditions de DRX pour I'analyse des CR

Les mesures de déformations ont été réalisées rsgoniométre quatre cercles de type

Seifert PTS/MZ6 équipé d'un détecteur ponctuel eéstal de Germanium. Devant ce
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détecteur, une fente longue de 0,4 rad de diveegarété utilisée.

Le rayonnement du Chrome a été utilid&qEr = 0,229nm) car sa longueur d'onde
relativement grande permet d’éviter d’exciter laoflescence X du matériau a étudier et
d’obtenir une petite profondeur de pénétrationrdgens X incidents. Un spectre typique de
DRX de I'échantillon A est montré dans la figur®.3Les pics du substrat et les pics du
revétement de Cu sont observés du fait que I'épaistu revétement n’est pas assez grande
par rapport a la profondeur de pénétration (3unr (220) sous Crl défini en 63% en cas
d’'incidence normale) correspondant au rayonnememti@/é. Un filtre de Vanadium est
utilisé en amont pour éliminer la fluorescenceeetaisceau i Un collimateur de 3mm de
diamétre et une fente de 1,5mm sont installéssariée du faisceau incident pour limiter la

divergence du faisceau.

cES, = T T T T T T T T T

(111) Cu
Counts
(111) N
(220) Cu
@, @ I . 1
Lol RE =i 121,353 4. 142 d 1.365 lSE‘.E‘E‘@i

CinTCUNIZ@ . RAl 2

Figure 3.5 Le spectr@/26 de DRX sur A soudKaCr

Un grand angle de diffraction est souhaitable d@nréduire les erreurs instrumentales et
d’obtenir suffisamment de points pour bien deéflaicourbee-F;. Dans cette étude, le plan
de diffraction Cu (220) a été choisi ave2127,34° pour Crlg et une intensité relative
de 70%. Afin d'obtenir une résolution suffisanteipdéterminer avec précision la position

20 des pics de diffraction, on a choisi un balayag@ede 123° a 131° pour faire apparaitre

complétement un bruit de fond suffisant de chaqté de la raie et en utilisant un pas de

91



Chapitre 3 - Applications

0,04° dans la plupart des cas. Le temps d’acquisfiar pas augmente quand la profondeur
de pénétration diminue pour garantir une meillededinition du profil des pics de

diffraction.

Le plan de diffraction Cu (200) pour I'’échantilldnavec une épaisseur de 4um est examiné
avec B = 78,66° pour Crl et une intensité relative de 48%. La distributi@s contraintes,
aux mémes profondeurs de pénétration que celles Ipoplan (220), est déterminée par

notre méthode des Sipt.

3.3.4.Paramétres de goniométre par la méthode des Sigr

D’abord, la profondeur de pénétration maximalee |& I'épaisseur de I'échantillon, est
calculée a partir de la formule (19) du chapitrgz@r tableau 3.4) correspondant au cas de
I'angle d’'incidence normal, i.€2 =6 ety = v = 0. Dés que les profondeurs de pénétration
étudiées pour chaque échantillon sont choisiesr (les tableaux 3.5 — 3.7), selon
I'inclination v, la direction de mesurep(y*) et 'angle d’incidenceQ* doivent étre bien

déterminées avant la mesure.

Pour l'inclination de I'échantillony, il est préférable de choisir autant de directigog

possible en considérant les limites physiques etngériques du goniomeétre:

- Premierement, la vitesse de déplacement des msat&tant pas infinie, il existe un temps
mort minimum par pic correspondant au déplacememteddirection a I'autre ainsi qu’aux

oscillations éventuelles;

- Deuxiemement, il est nécessaire d’avoir un piecawyne hauteur nette minimale pour que
le pic présente une définition statistiquementisaifite et que le logiciel puisse le localiser

avec une précision raisonnable et acceptable;

- Troisiémement, notre méthode introduit une linstgoplémentaire < Q* < 6 (ici, Q

correspondant au cas ou= 0 pour chaque profondeur de pénétration choisie)
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Théoriguement, le nombre minimum doit étre égahambre de parameétres a déterminer
mais statistiguement égal au triple du nombre darpatres (robustesse de la régression).
Ceci conduit a au moins 6 directions de mesures poe régression linéaire. Dans notre
travail, au moins 13 angles sont choisies entre -63° et +63° et parfois danitervalle
plus réduit selon les trois limites. Lintervalle dangley, entre le minimum (=0°) et le
maximum correspondant a différentes profondeurspéeétration, est indiqué dans les

tableaux 3.5 — 3.7.

numeéro formule
r=r—t+t—m——
exp(-ake)
—-siny
5 =g@+arcta ————
=9 {tan(Q* —9)}

55 Q*=I(1,y, €

] x = kwyjarccos[cosw cosy 5]

Z ﬁ* =90°-8+Q*

9 |Fy= %szmklxsinzw* sin” £) + Sy(hk)
Singo(//

10 foy =1 Gha,

0y Sin90

Tableau 3.4 Formules déductives du chapitre 2 [godétermination de la distribution de la
contrainte résiduelle par la méthode deégin

Nous pouvons facilement trouver les parametres ogogiriquese et Q* a laide des

formules déductives (5) et (20) respectivement Hapire 2 (tableau 3.4). A chaque
inclinaison de I'échantillon effectuée pour une ores I'appareil doit étre réglé selon les
valeurs de ces deux parameétres déja calculés pauntenir la profondeur de pénétration

constante.

Les corrections de* et B* (voir les formules dans le tableau 3.4) ont poljet de calculer
la constante d’élasticité radiographiqug &vec laquelle, nous pouvons lisser le nuage de
points par une droite en combinant la déformati@sunées. La pente de la courbe dd-;;

est reliée a la contrainte résiduelle dans la dopd.
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tum) | v () v* () (%) ¢ () B
15 36 45,20 58,15 80,66 84,48
! 0 29,43 34,24 0 60,57
12 62 71,66 60,92 86,88 87,25
! 0 47,92 15,75 0 42,08
0.9 63 74,70 25,38 48,46 51,71
! 0 54,46 9,21 0 35,54
0.6 63 76,18 13,62 36,74 39,95
! 0 58,25 5,42 0 31,75
0.3 63 77,34 5,98 29,40 32,31
! 0 61,12 2,55 0 28,88

Tableau 3.5 Les paramétres pour I'échantillon Acdiépaisseur de 4um{,,=1,593um)

© (um) v (%) v* () Q* (%) ¢ () p

05 63 74,95 23,08 46,12 49,41
0 55,12 8,55 0 34,88

0.4 63 76,55 11,04 34,23 37,37
0 59,17 4,50 0 30,83

03 63 77,25 6,52 29,91 32,85
0 60,91 2,76 0 29,09

0.2 63 77,69 3,87 27,41 30,20
0 61,98 1,69 0 28,02

Tableau 3.6 Les parameétres pour I'échantillon Bcd\épaisseur de 1,3 §,=0,6061um)

T (1m) v () v* () Q* (%) ¢ () p

0.6 63 73,58 37,18 60,78 63,51
' 0 51,50 12,17 0 38,50
05 63 75,81 16,26 39,32 42,59
' 0 57,31 6,36 0 32,69
0,4 63 76,74 9,75 32,99 36,08
0 59,66 4,01 0 30,34

0,3 63 77,29 6,23 29,64 32,56
0 61,01 2,66 0 28,99

0,2 63 77,69 3,85 27,39 30,18
0 61,99 1,68 0 28,01

Tableau 3.7 Les parameétres pour I'échantillon Cd&épaisseur de 1,5pmy(,=0,691um)
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3.3.5.Conditions expérimentales pour la méthode des muttiéflexions

D’autre part, nous avons appligué la méthode defi-néflexions pour comparer les
résultats obtenus avec ceux de la méthode dég*sibans ce cas, cing familles et trois
familles de plans sont examinées avec jrel avec Crk; (figure 3.6 et tableau 3.8) en
prenant des précautions pour disposer de suffisainpwents de mesures et d’'une intensité
de diffraction suffisamment intense. La mesureréalisée sur le méme goniométre de type
Seifert PTS/MZ6. Les méme profondeurs de pénétratant étudiées, par exemple, pour
I'échantillon A, les cing profondeurs de 1,5um,n® 0,9um, 0,6um et 0,3um, choisies
selon I'épaisseur de I'échantillon par notre méthaes sify*. Avec les profondeurs de
pénétration choisies, nous pouvons facilement &alcues angles d’incidence
correspondants. Dans le tableau 3.8, une proforadke@r5um est indiguée comme exemple.
Par cette méthode, le choix de I'anglelépend seulement de I'angle d’incidence et du plan
diffractant fy = 6 — Q). Il est possible que cet angle s’étende au-deltadimite maximale
du goniometre selon le mode (indiqué dans le chapitre 1.5), différent dansmede

combiné utilisé par notre nouvelle méthode.

S276 .29 T I T T T

(111) Ct

Counts

(111) N

(311) Ni

(200) Ct

(200) N (220) Ni (311) Cu
(220) Cu

@, e

| |
<40, QR ®i 131.333 u. 628 d | 1.2564 135 . a@a
ASTCUMIZ@  RAK 2

Figure 3.6 Le spectr@/20 de DRX sur A souig,Fe
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rayons X| plan D (°) intensité relative| v (°)
{111} 55,31 100 -6,59
{200} 64,81 46 -1,84

FeKu {220} 98,56 33 15,04 _
{311} 125,43 67 28,48 é;éjgm
{222} 136,33 27 33,93 ’
{111} 66,58 100 -0,95

CrKu {200} 78,66 48 5,09
{220} 127,34 70 29,43

Tableau 3.8 Plans examinées par la méthode desnéfidikions pour I'échantillon A

3.3.6.Synthéses des études et discussions

plan (220) avec 8 = 127,34°
T (Um) 0,3 0,6 0,9 1,2 1,5
échantillon A Q 2,55° 5,42° 9,21° 15,75° 34,24
e=4um 61(MPa) sirfy* -600+60 | -325+30| -175+15 -80+1Q -70+5
o,(MPa) multi réflexiong -585+45| -295+35 -150+20 -75+10 -60+1
T (um) 0,2 0,3 0,4 0,5
schantillon B Q 1,69° 2,76° 4.5° 8,55°
e=1,3um o:(MPay) sirfy* +670485 | +475£65| +335:35| +160%10
o2(MPa) multi réflexions +635+50| +440+40| +325+30| +145+15
T (um) 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6
échantillon C Q 1,68° 2,66° 4,01° 6,36°| 12,17
e=1,5um 61(MPa) sify* +330+35 | +185+30| +180+20| +105+15| +45+10
6,(MPa) multi réflexions +215+30| +175+25| +165+15| +95+10 | +35+10
plan (200) avec®= 78,66°
cchanil T (Um) 0,3 0,6 0,9 1,2 1,35
ec eizt:lr?]” A Q 253 | 535° | 911°| 15967 23,64
61(MPa) sirfy* -500+£30 | -285+20| -120+13  -95+5| -85+10

Tableau 3.9 CR déterminées par deux méthasles irfy*, o, — multi réflexions)
dans les revétements de Cu sur substrat de Ni

Le tableau 3.9 regroupe les valeurs des CR détémsipar la méthode desZin et par la

méthode des multi-réflexions en fonction de la pnofleur de pénétration. Les CR
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déterminées par les deux méthodes sont assez pretheut a fait comparables pour

chaque profondeur de pénétration et les erreuscig#es restent également comparables

selon les résultats des deux méthodes. Notre métligdeloppée parait tout a fait

convenable a utiliser pour I'analyse des gradidet€R dans un revétement. Toutefois, on

notera que les niveaux de CR déterminées par ldadétdes multi-réflexions sont

légerement inférieurs & ceux obtenus par notre edéthLes résultats obtenus sur le plan

(220) et le plan (200) pour I'échantillon A ne s@ds identiques a chaque profondeur.

L'écart est moins important quand la profondeurlys#e se trouve proche de l'interface

entre revétement et substrat.

7506 MPa)

600
450

%S

300
150 +

0 I
-150
-300
-450 1
-600 |

kX

y = 714.29x* - 1221.4x + 529

oA

e XC

y = 500x> - 2020x + 1049.5

y = —464.29x° + 1270.7x — 934

-750 1

1 1.2

| lrium) 1.6

Figure 3.7 Les CR en fonction dg@our un revétement de Cu sur substrat Ni (A —siyeair de 4um,
B — épaisseur de 1,3um, C — épaisseur de 1,5um)

échantillons| e-épaisseur (um (Té“ralxg (s“sranu)e (Te’“naxtlh(gorﬂé) (Tmaxr- €)/€
A 4 15 1,593 37,5%
B 1,3 0,5 0,606 38,5%
C 1,5 0,6 0,691 40%

Tableau 3.10 Les maximales profondeurs de pératratiles épaisseurs
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La figure 3.7 montre que les CR dans le revétersemit soit de traction soit de compression
selon les conditions d’élaboration. L'état de coeggion correspond au temps de dépot le
plus long et au revétement le plus épais (échantil). Ceci est peut étre lié a la
microstructure issue de la différente vitesse gtjéet par ailleurs la densité de revétement
devient de plus en plus grande en fonction du tesepdépdt'®. Avec des temps de dépot
plus courts et des couches plus fines (échantil®res C), les CR sont de traction. Ces
contraintes peuvent affecter la résistance a laosimm du composant et I'adhérence du
revétement au substrdt” La présence de la traction et la diminution déeeeil dans les
revétements peut étre liée a I'incapacité de lecgire a relaxer des déformations autour des

défauts locauk®l.

Pour les trois échantillons étudiés, on a remarguén fonction de la profondeur de
pénétration, la CR devient de plus en plus faiblest-a-dire qu’il y a une diminution des
contraintes en plus grande profondeur mais lesopd®urs étudiées restent, ici, faibles
comparées a I'épaisseur du dépbt (voir tableau) 3Bdr exemple, pour échantillon A avec
une épaisseur de 4um, mais une profondeur de pépétda plus grande que I'on ait
étudiée (1,5um). Par la méthode dedysinnous pouvons analyser les informations proches

de la surface du revétement, donc plus éloignéénderface.

La figure 3.8 montre les gradients de CR évaluégmrdir de la distribution des CR
obtenues expérimentalement par la méthode dég*sinchaque profondeur de pénétration
pour les trois échantillons. Le gradient est ca@l@upartir de la dérivation du polynéme que
'on a ajouté pour tracer I'évolution des CR endion de la profondeur de pénétration
(figure 3.7). Vers I'extréme surface, le gradiest glus fort qu’en profondeur pour les trois
échantillons, c’est-a-dire que la vitesse de chanrege de la CR est plus rapide, proche de la
surface qu’en profondeur. Sur I'échantillon A, ladjent est positif quand la profondeur de
pénétration est inférieure a 1,4um. De la surfaceedétement a cette profondeur, les CR

de compression deviennent de plus en plus faiplasgontre, le gradient négatif, a partir du
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moment ou la profondeur est supérieure a 1,4umasti# une croissance de CR de
compression. Sur les deux autres échantillons B,des CR de traction décroissent en
fonction de la profondeur de pénétration, assoaide gradients négatifs. Le gradient est

plus fort pour I'échantillon B ou le changement@R est le plus abrupt dans cet échantillon.

1000
Gradient ‘ OA eB XC

750 (MPa/pm’)

500

250

-250

x
-500 4 x
x
750+ <
-1000+ x
12504
15004 .
[ ]
- 4 ®
1750 .
-2000 : : :
T (Lm)
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6

Figure 3.8 Les gradients de CR en fonction geur un revétement de Cu sur substrat Ni (A —
épaisseur de 4um, B — épaisseur de 1,3um, C -sépaide 1,5um)

Le tableau 3.11 montre la valeur desAlans les trois différents cas: le cas d’un matéria
isotrope (A&x = 1) ; le cas d’'un monocristal A= 3,2 selon I'équation 4) et le cas d'un
matériau quasi isotrope (macroscopiquement). Ro@uivre de structure cubiquegAen

fonction des constants élastiques du monocristamE® du modele utilisé, ici en modéle de

Reuss [Annexe I]:

X:2311_322

4
& S *

Les importantes variations de;sont liées a la variation dexp de 1 a 3,2, cette variation
est trés grande par rapport aux autres mateériaarxexemple, pour TiN, Aeno = 0,86 et
pour l'acier, Anono = 2,4. Les différences dejFet des CR déterminées dans les trois cas

pour le plan (200) sont plus marquées avec la Namiades angley que pour les plans
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(220), c’est-a-dire que I'hnypothése de l'isotropiegendre une erreur moins importante pour

le plan (220). A partir des déformations mesuréag fes plans (220), les CR déterminées

dans les trois cas (trois différenteg)Ane sont pas identiques.

. F..(10°MPa?)
| Q
plan It v () Arcl | A=l.79] Au=3.27
62 7,213 6,648 6,094
15 75° 32 1,118 1,103 1,087
220 Laum
<H 0 -0,008 0,078 0,162
o (MPa) 70 -80 -85
63 3,602 3,363 3,128
9.21° 32 0,363 0,416 0,467
220 ’
0,9um 0 -0,271 -0,161 -0,054
o (MPa) -160 -175 -195
48 4,120 5,264 6,388
15 96° 24 0,113 -0,187 -0,481
200 ’
1,2um 0 -1,281 -2,083 -2,870
o (MPa) 95 -70 55
63 6,349 8,296 10,209
911° 32 1,235 1,340 1,443
200 '
0,9um 0 -0,652 -1,229 -1,795
o (MPa) -120 -90 -70

Tableau 3.11 Les constantes d’élasticité radiadhigiraphique k liées a la contrainte résiduete
correspondant aux cas isotrope, quasi-isotroprigdt@ope respectivement
pour le modéle Reuss pour I'échantillon A (épaissiEudpm) du revétement Cu
avec la profondeur de pénétration de 1,2um etjend,

3.4.Dépobt mince de Tantale sur Titane

Le tantale présente de nombreuses propriétés ssarees mais son codlt important limite
considérablement son application. En effet, I'éremgquise pour extraire le tantale du
minerai est trés importante, de plus les réseratsrelles de tantale sont rares. Des études
de marché ont cependant montré qu'a long termélidation du tantale aurait un intérét
pour sa longue durée de vie et pour ses faiblets @l maintenance. Son utilisation sous

forme massive a plusieurs inconvénients notammentolit mais aussi des propriétés
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mécaniques souvent trés faibles. Par contre, laleapeut étre utilisé sous forme de dépbt
ou de revétement. Le tantale est utilisé, par exengans la fabrication des électrodes
comme des barrieres anti-corrosion. La résistarfienique du tantale est nettement
supérieure a celles des métaux réfractaires. Listaése exceptionnelle du tantale a la
corrosion est une conséquence de sa propriétéfwigler tres spécifique. En effet, 'oxyde
protecteur TgOs qui se forme spontanément lors de I'oxydation détamnposséde des
propriétés tres singulieres comparées a celleautess oxydes de métaux réfractaires. Pour
protéger le métal, la couche d’oxyde doit avoir diagsons fortes avec le métal, étre
dépourvue de défauts, et étre fine afin de limigsr CR qui peuvent endommager son
efficacité. Le métal recouvert d’'une telle couclewidnt noble et ses performances peuvent
étre comparées a ceux du platine et de I'or dansnuitonnement agressif® En bref, les
revétements de Ta sont largement répandus comntector sur des outils d'acier et de
métal dur en cas de protection de corrosion etéllamtion de la résistante mécanique en

raison de sa longue vie et de ses bas colts deemaitel*”

3.4.1.Préparation des échantillons

Nous avons utilisé trois échantillons avec difféesnépaisseurs de Tantale déposé sur des
substrats de Titane (TA53 — 0,55um ; TA54 — 2 55055 — 1,16um) par la technique de

c.v.0 4,

Les revétements de tantale des trois échantillems analysées par la spectroscopie a
décharge luminescente (SDL) avec un appareil LEIGDS 750A pour déterminer
'existence et la distribution des différents élénseprésents dans les revétements (figure

3.9 —figure 3.11).

Selon les spectres de DRX obtenus (figure 3.12pbserve que les 3 échantillons sont tous

bi-phasés. Les structures cristallines de chagasgbont décrites dans le tableau 3.12.
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Intensité (unité arbitraire)

Intensité (unité arbitraire)

Intensité (unité arbitraire)

N
|

épaisseur du revétement Ta 0,55um l

Ti
Ta
Cl*400
1 -
0*400

0 T T T T T T T 1

0 20 40 60 80 100 120

Temps (s)

Figure 3.9 Composition de I'échantillon Ta53 (Ta,d, O)

épaisseur du revétement Ta 2,55um |

CI1*400

Temps (s)

Figure 3.10 Composition de I'échantillon Ta54 (Tg,C, O)

N}
|

-
1

épaisseur du revétement Ta 1,66um |

T T T T T 1
40 60 80 100 120
Temps (s)

Figure 3.11 Composition de I'échantillon Ta55 (Tg,C, O)
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Intensity
4000- T,
3500-
3000- i,
2500- A heaat
2000- b
15004
002 41 \

1000 - S 200 @13k (211, (513)

40 50 60 70 éo iheta

Figure 3.12 Exemple de spectre de DRX sur I'échhantTA54 avec\yCr

Taa T3
Structure cristalline Cubique centrée Quadratique
Paramétre de maille a=b=c=3,3058A  a=b=5,313A cEMA
Nombre d’atomes par maillg 2 30
Densité volumique /g.cm-3 16,634 16,326
Groupe d’espace 1m3m P42/mm

Tableau 3.12 Caractéristiques cristallographiquesdtale

Les modules d’élasticité macroscopiques des édlmangtiutilisés pour analyser les CR sont
le module d'Young (E = 185,7GPa) et le coefficieet Poisson\ = 0,34). Du fait de la
méconnaissance de l'anisotropie élastique des gduases de tantale en question, on
suppose que le facteur d’anisotropie élastigyg=A pour les deux phases et que les
modules d’élasticité des deux phases sont idersiquee valeur est proche de celle du cas
d’'un matériau monocristallin, par exemplez/A 1,56 pour la phase. Donc les résultats

obtenus sont fiables avec cette hypoth&é®!

3.4.2.Analyse de la texture par DRX

Avant la détermination des CR, nous avons étudideldure du revétement sur un
diffractométre quatre cercles de type Siemens DS500s 30kV et 35mA avec le
rayonnement monochromatique de cobalt. K.es mesures ont été effectuées sur une
gamme étroite de62 typiquement entre 50° et 89°. Le pas est de %ft | rotation de

'angle ¢ (entre 0° et 360°) et de 3° pour I'anglglentre 0° et 70°), le temps de comptage
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par pas est de 3 secondes. Les figures de pblg {#0Gté déterminées pour la phasde
I'échantillon Ta53 et I'échantillon Ta55, et la digg de pble {220} pour la phase de
I'échantillon Ta54 et la figure de pble {002} polar phaseB des trois échantillons (figure
3.13 — figure 3.15). Il existe une faible textunei geut étre négligée lors des calculs de
contraintes. Pour les trois échantillons, le rappintensité de diffraction entre le

maximum et le minimum est inférieur a 2.

SIEMENS Texture Analusis Program SIEMENS Texture finalusis Prouram

Sanple identification :

tantale )
Data file !
TANTALE . RAL

Pole Figure 8p2

Reference axis @

Sample identification !

tantale
Data file !
TANTALE . RAl

Pole figure 200
Reference axis !

Display Control Dbisplay Control

Mode : Contouts
Refresh Display

Mode : Contours
Refrech Display
Plot current Display Plot currewt Display
Exit Graphics
Rotation: 9 Elevation: 8¢
Contour levels
D.20 ©.49 9.60
©.80¢ 1.00 1.20
1.5¢
i
|

Exit Grarhics
Rotation: © Elevation: 80
Contour levels

0.20 9.40 0.60

©.80 1.90 1.20

1.5¢

_—
]

Figure 3.13 Les figures de pdles (200) darms (002) dan$ pour Ta53

SIEMENS Texture Amalysis P
il e s e SIEMENS Texture fmalusis Program

Sample identification :

tant5d
Data file :
TANG4 . RAY

Pole Figure 230

Reference axis @

Sample idewtification :

tanths
Data file :
TANSS . RAW

Fole figure 002
Reference axis !

Pisplay Control Display Control

Mode : Contours Mode | Contours
Refrech Display Refresh Display
Plot currewnt Display FPlot current Display
Exit Grarhics
Rotation: @ Elevation: 86
Contour levels

D.20 ©.49 9.60

0.80 1.00 1.20

1.50

-

Exit Graphics
Rotation! 0 Elevation: 80
Contour levels

¢.20 ©.40 .69

0.80 1.00 1.20

1.50

|
_—

Figure 3.14 Les figures de pdles (220) damrs (002) dan$ pour Ta54
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SIEMENS Texture finaluysis Program SIEMENS Texture fmalusis Program

Sample identification :
tantbb
Data file :

TANSS . RAW
Pole figure 002

Sample idemtification :
tantbb
Data file :

TANSS . RAW
Pole £ iynrq_z()@

Reference axis @ Reference axis !

Display Control
Mode : Contours
Refresh Display

Display Control
Mode : Contours

Refrech Display

0.80 1.00 1.20
1.5¢

0.80 1.00 1.20
1.5¢
]

_—

Figure 3.15 Les figures de pdles (200) dares (002) dan$ pour Ta55

3.4.3.Conditions de diffraction pour I'analyse des CR

Un diffractométre a quatre-cercles de type SePar§/MZ6 est utilisé pour déterminer les
CR en faible incidence. Une fente longue de diverge0,4 rad est utilisée devant le
détecteur ponctuel en cristal de Ge pour minimeeiéfocalisation dans le cas d’'une faible

incidence. Un collimateur d’1mm de diamétre estalhs a la sortie du faisceau incident.

Phase alpha Phase betf
(211) D =115,998° (513) D =119,398°
(200) » = 87,671° (413) D =105,317°
plan | direction| =t 0,1 0,14 0,18 0,2
TA53 | (211)| ®=0° Q |[4,71°| 7,54° | 12,66° 17,86°
(513)| ®=0° Q |[4,72°| 7,57° | 12,70° 17,92°
plan | direction| =t 0,1 0,16 0,28 0,36 0,46
(211) | ®=0°/90°| Q | 4,56°| 7,69° | 15,12°| 21,31°| 32,15°
TA54 | (200) | ®=0°/90°| = 0,28 Q 15,24°
(513)| ®=0° Q 4,57° | 7,72° | 15,17°( 21,37°| 32,06°
(413)| ®=0° Q 4,54°( 7,65° | 15,04°( 21,33°| 32,99°
plan | direction| =t 0,1 0,15 0,25 0,31
(211)| @®=0° Q 4,56° | 7,18° | 14,04° 24,15°
TA55 | (513)| @ =0° Q | 457°| 7,20° | 14,09° 24,19°
(413) | ®=0°/90° i 0.16 0.25
Q 7,69° 13,96°

Tableau 3.13 Conditions de diffraction pour lesggisa etp du tantale par la méthode des’gin
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Le rayonnement du Chrome a été utilidg&K{Cr = 0,229nm) pour sa longueur d’onde
relativement grande. Puis, nous avons réalisé gextres 6/20 (un exemple pour
échantillon Ta54 est indiquée dans la figure3.X®)rpchoisir les plans de diffraction (voir
tableau 3.13) d'apres les criteres discutés au tdéleuce chapitre. Les deux plans
supplémentaires (200) dans la phaset (413) dans la phafesont choisis pour vérifier
I'anisotropie élastique du matériau. Les plans sisalonnent une raie qui se trouve a an 2
au voisinage de 100° pour diminuer l'influence deetses erreurs, notamment les défauts
d’alignement du goniométre, les problemes de défateon, les déformations du pic aux

grandes valeurs dg

Afin d'obtenir une résolution suffisante pour dategrer avec précision la positiort 2les
pics de diffraction, pour chaque plan, un balaydgaviron +4° de chaque coté dé ast
exécuté pour avoir un bruit de fond complet et lwéterminé. Un pas de 0,04° est pour la

plupart des cas et le temps d’acquisition par pa®\selon la profondeur de pénétration.

3.4.4.Paramétres du goniométre par la méthode des sig*

En utilisant les formules indiquées dans le tabl@di4, nous avons obtenu les paramétres

de la méthode des $igr dans les tableaux 3.15 — 3.17.

Les anglesp, choisis avec les trois limites indiquées danpdeagraphe 3.3.4, varient en
général de -63° a +63°. En méme temps I'écart dariation de I'angley diminue quand la
profondeur de pénétration choisie est proche aeelface du revétement et du substrat.
Pour une mesure, 11 anglesydsont choisis. Le pas d’acquisition du détectetude,04°.

Le temps d’acquisition par pas augmente quanddéopdeur de pénétration diminue. Par
exemple, le temps d’acquisition est de 15s parapas une profondeur de 0,1um et de 7s

par pas avec une profondeur de 0,20um.
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numérotée formule
r=r—t+t—m—

19 T
exp(ake)

5 @ = p+arcta ﬂ
tan@Q* —6)

0 Q*=T'(t, v, €)

] W = |ZZ—|arcc0f{£03// cosy;]

7 ﬁ* =90°-48+Q*

0 | =, S(Ksify*sir? £ + S (k)
siné

=1-
10 £ singy

Tableau 3.14 Les formules déductives dans le aleapipour la détermination de la distribution de
la contrainte résiduelle par la méthode de§ygin

phase | t(um) v () v* () Q* (%) ¢ (°) p
0.2 56 64,69 51,79 82,52 83,79
' 0 40,14 17,86 0 49,86
018 63 71,39 42,48 72,69 74,48
o (211) ’ 0 45,34 12,66 0 44,66
0.14 63 73,20 19,96 48,72 51,97
’ 0 50,46 7,54 0 39,54
0.1 63 74,25 11,52 40,24 43,52
' 0 53,29 4,71 0 36,71
0.2 57 66,04 55,11 84,54 85,42
' 0 41,78 17,92 0 48,22
0.18 63 71,96 41,91 70,19 72,21
B (513) 0 47,00 12,70 0 43,00
0.14 63 73,82 20,02 47,05 50,32
’ 0 52,13 7,57 0 37,87
0.1 63 74,90 11,56 38,60 41,86
' 0 54,98 4,72 0 35,02

Tableau 3.15 Les paramétres pour I'échantillon Ta&& I'épaisseur de 0,58,(,=0,232um)
par la méthode des it
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phase | t(um) v () v* () Q* (°) ¢ () p
0.46 35 42,51 54,82 84,47 86,82
' 0 25,85 32,15 0 64,15
0.36 51 59,69 54,25 85,18 86,25
' 0 36,69 2131 0 53,31
61 69,19 56,21 87,96 88,21
o (211) 0.28 0 42,88 15,12 0 47,12
0.16 63 73,14 20,38 49,15 52,39
' 0 50,30 7,69 0 39,70
0.1 63 74,31 11,21 39,93 43,21
' 0 53,44 4,56 0 36,56
0.46 36 44,22 53,58 79,66 83,88
' 0 27,64 32,06 0 62,36
0.36 52 61,12 59,34 89,55 89,64
' 0 38,33 21,37 0 51,67
61 69,78 51,30 80,42 81,60
B (13 0.28 0 44,53 15,17 0 45,47
0.16 63 73,76 20,44 47,47 50,74
' 0 51,98 7,72 0 38,02
0.1 63 74,96 11,25 38,29 41,55
' 0 55,13 4,57 0 34,87

Tableau 3.16 Les parameétres pour I'échantillon Tat I'épaisseur de 2,55um{=0,546um)

par la méthode des $int

phase | t(um) v () v* (%) @ () ¢ () B
- 47 55,50 57,64 89,51 89,64
’ 0 33,84 24,15 0 56,16
0.25 62 69,57 43,89 73,97 75,89
o (211) ’ 0 43,96 14,04 0 46,04
0.15 63 73,33 18,76 47,49 50,76
’ 0 50,82 7,18 0 39,18
01 63 74,31 11,21 39,93 43,21
’ 0 53,44 4,56 0 36,56
- 47 56,28 51,84 79,31 82,14
’ 0 35,51 24,19 0 54,49
0.25 63 71,48 53,80 83,39 84,10
B (513) 0 45,61 14,09 0 44,39
0.15 63 73,95 18,82 45,83 49,12
’ 0 52,49 7,20 0 37,51
01 63 74,95 11,25 38,30 41,55
’ 0 55,13 4,57 0 34,87

Tableau 3.17 Les paramétres pour I'échantillon Tag I'épaisseur de 1,16um,{=0,397um)

par la méthode des irt
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3.4.5.Conditions expérimentales par lag-méthode

Une autre méthode, lgméthode, a été aussi appliquée sur les trois éltbas avec le
méme rayonnement Cgket sur le méme goniomeétre de type Seifert PTS/ML&6.familles
des plans (211) pour phagest (513) pour phagésont examinés a la méme profondeur de
pénétration que celles par la méthode deSysirEn général, laj-méthode est facilement
utilisée sur un appareil 5-circle, donc avec leetge 4-circle Seifert PTS/MZ6 nous avons
choisi deux cas particuliers, i.g.= 0° etn = 90° correspondant au moadeet au moder
respectivement. Selon les profondeurs de pénéiratioisies par la méthode des?sin
nous pouvons calculer I'anglg correspondant aux deux anglgen inversant la formule

dessous:

. sin? 8- sir? ¢ +cos Gsir? ysirf n

g 2usinfcosy ®)

Mais dans les deux cas, I'angle d'incidence n'est mlentique et varie quand l'angie
change. Quangd = 0°, I'angle d’'incidencé& =6 - y et quandy = 90°, I'angleQ = 6. Par
exemple, le plan (200) dans la phasgour I'échantillon Ta54 est mesuré dans deux
directions a la profondeur de 0,28um. Dans le eag d 0°,y = 28,61° etQ =0 —y =
(87,671/2)-28,61 = 15,23°, dans le casmde 90°, y = 53.52° etQ = 0 = 43,84°. Les
tableaux 3.18 — 3.20 montrent les paramétres gadtigmes par cette méthode pour les

plans dans les phase®tp.

Dans ce cas de contrainte résiduelle bi-axiale dangravail, apres avoir mesuré les
déformations dans la direction de= 0° et deux position de; etys, le contrainte résiduelle
peut étre obtenue par:

Eopr (N, 771) = €gy2 (N, 7))

~ S, (hki(sin® g, ~sin” )

011 =

(6)
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a (211) 1165,00

t(um) | 0,0 0,14 0,18 020 0,22
n=0° Q=0-y (°)
Tas3 <0550 ¥ ()| 458 6,64 884 1000120
v:  |53,4251,36]49,16] 48,00] 46,80
1=90° Q=0 (9
v, |80,0075,95 71,81 69,70 67,57
t(um) | 0,10] 0,16 0,28 0,36 046
n=0° Q=0-y (°)
Q=0-vy (°)| 458 7,72| 15,1021,13 30,81
» Tab4 e=2,55um
vi  |53,4250,28 42,90 36,87 27,19
1=90° Q=0 ()
v. 80,00 73,89 60,95 51,3737,08
o(um) | 0,10] 0,15 0,25 0,33 0,3p1
n=0° Q=0-y (°)
Q=0-vy (°)| 458 7,17| 13,1p18,74/20,97
Ta55 e=1,16pum
vi  |53,4250,83 44,90 39,26| 37,03
1=90° Q=6 (°
v.  |80,0074,92] 64,3 ] 55,0951,62

Tableau 3.18 Les anglgsety a différentes profondeurs pour le plan (211) daqdhase:
pour les trois échantillons parjaméthode

um) | 0,20] 0,14 0,18 02D 0,42
n=0° Q=0-vy (°)
Q=0-y (°)| 4,59 | 6,66 8,87 10,041,24
Ta53 e=0,55ur
¥ 55,11 53,04| 50,83| 49,66| 48,46
n=90° Q=0 ()
V2 80,19 76,2 | 72,1470,08/67,99
tum) [ 0,10] 0,16 0,28 0,36 0,46 0462
n=0° Q=6-vy (°)
Q=0-y (°)| 4,59 | 7,74| 15,1621,19|30,75| 30,98
B (513) 119,407 Ta54 e=2,55um
¥ 55,11| 51,96| 44,54 38,51 28,95 28,72
n=90° Q=0 ()
V2 80,19 74,18 61,51/ 52,17| 38,41/ 38,09
(um) | 0,10] 0,15 0,25 0,38 0,361
n=0° Q=6-y (°)
Q=0 -y (°)| 459 7,19| 13,1418,8021,27
Tab5 e=1,16um
¥ 55,11 52,51| 46,56| 40,90| 38,43
n=90° Q=0 (°
v.  |80,19 75,20/ 64,79 55,79| 52,06

Tableau 3.19 Les anglgsety a différentes profondeurs pour le plan (513) daqhase
pour les trois échantillons parjaméthode
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um) | 0,10/ 0,16 0,28 0,36 0,46 0.4
n=0° Q=0-y (°)
Q=0-vy (°)| 4,56 | 7,67| 15,0821,15|31,48 31,74
Ta54 e=2,55pm
vi  |48,10[44,99) 37,63 31,51 21,18/ 20,92
1=90° Q=0 (9
w2 | 79,34/72,78)58,80| 48,24| 31,68/ 31,28
®=0° ®=90°
8 (413) 105,32 w(um) | 0,16 025 0,16 0,25
n=0° Q=0-y (°)
Q=0-vy (°)| 7,67 | 13,02 7,67 | 13,02
Tab5 e=1,16um
w1 | 44,99 39,64 44,99 39,64
n=90° Q=0 (°)
v, | 72,78/62,45 72,78/ 62,45

Tableau 3.20 Les anglasety a différentes profondeurs pour le plan (413) damphase

pour les trois échantillons pa

ranméthode

3.4.6.Résultats d’analyse en contraintes résiduelles

a) Echantillon Ta53

62

Les résultats d’analyse dans chaque phase sominpéésians les tableaux 3.21 et 3.22.

Nous pouvons constater que pour les deux phasespiidraintes ne sont pas homogenes en

fonction de la profondeur de pénétration du faiggehy a un gradient de contrainte, et le

gradient est un peu plus fort dans la ptfase

A partir d’'une profondeur de pénétration de 0,14jemiveau de contraintes est presque le

méme dans les deux phases pour chaque profondeaantrainte résiduelle diminue en

fonction de 'augmentation de I'angle d’'incidence.

Les deux méthodes d’analyse des contraintes dazeslee la faible incidence donnent des

résultats presque identiques, pour les deux phases.
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o Profondeur (um
Méthode | pla_ - 11600 0,1 0,14 0,18 ( ()),2 0,22
Q 4,71° 7,54° | 12,66°| 17,86°|  5ge
sinfy* 211 01,(MPa) -685+95| -480+75 -210+5(-135+55 -365+60
n-méthode | 211 01(MPa) -610+80| -430+85| -250+7() -175+P0-370+80
Tableau 3.21 CR en la phase échantillon Ta53¢= 0 et 13 angle®)

o Profondeur (um
Méthode | pla_ 2 ~19:40 0,1 0,14 | 0,18 - )0,2 0,22
Q 4,72° 7,57° 12,70°| 17,92° 60°
sirfp* | 513| oy (MPa) -805+70| -495+35 -245+3%-195+3(0 -450+25
n-méthode [ 513  0,,(MPa) -765+65| -535x40| -290+3% -175+#0 -455+30

Tableau 3.22 CR en la phgseéchantillon Ta53¢ = 0 et 13 angley)

Dans la figure 3.16, nous remarquons que les datgsarésiduelles, correspondant au point
de profondeur de 0,22um, sont de I'ordre de la mogede contrainte résiduelle déterminée
pour chaque profondeur étudiée par les deux méshd@lapres la tendance de gradient, on
suppose que vers interface entre le revétemene etubstrat, la contrainte résiduelle

deviendrait soit nulle, soit en traction.

o Q (a) 4, 71° 7, 54° 12, 66° 17, 86° 58°
O11 (MPa)
-100 -
-200 -
-300 -
-400 -
-500 -
-600 - .
7 0= sin2y* (B)
-700 - /',';f’ —---0---n-méthode (B)
o, —8— sin2y* (o)
-800 - o —&— n-méthode (a)
-900 ‘ ; ‘ : :
Q@B 4,72° 7,57° 12,70° 17,92° 60°
t(um) 0,1 0,14 0,18 0,2 0,22

Figure 3.16 Comparaison des CR déterminées enpgleases par deux méthodes pour Ta53
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b) Echantillon Ta54

Les résultats d’analyse pour le plan (211) damshbsen sont montrés dans le tableau 3.23
et dans la figure 3.17 (la profondeur de pénétnatie 0,462um correspond a l'angle

d’incidence normale).

Profondeur (um)
20 = 116,00°
Méthode | plar 0,1 0,16 0,28 0,36 0,46 0,462
Q 4,56° 7,69° 15,12° 21,31° 32,1%° 58°
sinap | 211 01,(MPa) -645+100| -525+85 -260+40 |-205+25-155+30 -295+20
0, (MPa) |-1360+360-475+75 -400+65 | -160+2%-110+25 -300+40
n-méthode 211 01:(MPa) -690+£180| -545+70 -245+70 | -250+2%-145+35 -295+45
022(MPa) -735+140| -485+70 -420+70 | -170£50-115+30 -300+25
Tableau 3.23 CR dans la phaspour échantillon Ta54
dans deux directiongE 0° et 90° et 15 anglajs)
4,
(o]
o1 (MPa)
-200 A
-400 A
-600 -
-800 -
-1000 A —&— sin2y*-ol11l
—®— sin2y*-022
—-0---n-méthode - c11
-1200 —-©°---n-méthode - c22
-1400 T (um) 0,1 0,16 0,28 0,36 0,46 0,462

Figure 3.17 Comparaison des CR déterminées daisakse
dans deux directions par deux méthodes pour édbanta54
Nous pouvons constater que:

- a l'angle d’incidence égal (= 58°), les contraintes sont isotropes dansde ples deux

directions étudiées; avec la diminution de la pndfeur de pénétration, ces contraintes
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augmentent;

- a faible profondeur de pénétration, les erreliésaluation sont trés grandes quelle que
soit la méthode de traitement. Ceci est surtoud li@ trés mauvaise statistique des signaux

de mesures car l'intensité de diffraction devieas faible;

- la méthode d’évaluationgeméthode » donne de trés importantes erreurs meatewse
incidence normale ; tandis que la méthode4gin présente une erreur d'évaluation tout &
fait acceptable dans le cas, avec une pénétratiativement importante (a partir de 0,28um

par exemple).

Afin d’étudier 'effet de I'anisotropie élastiqu@ous avons également déterminé les CR
dans la phase avec la famille de plans (200) dans les deux tioes @ = 0° et@=90°) a la
profondeur de pénétration 0,28um correspondanarigle d’incidence de 15,24°, les

résultats ci-dessous montrent que :
- par la méthode sfy*, on a :

011=-450+65 MPa  02,=-445%+60 MPa;
- par la méthodg-méthode, on a :

011 =-510+£60 MPa  0,,=-505%55 MPa;

Nous pouvons constater une trés bonne homogéndie les deux directions de mesures.
Par contre, il y a une légere différence des contea obtenues avec les deux méthodes de

traitements (50 a 60 MPa).

D’apres les résultats d’analyse avec la famillelkdas (200), on peut constater qu'il y a un
effet d’orientation non négligeable car le niveau @R obtenu est différent par rapport a

celui obtenu avec la famille de plans (211) poun&me profondeur de pénétration.

Les résultats d’analyse obtenus avec les plang @1@13) par notre méthode permettent

de constater que I'anisotropie élastique dans #&sghne peut pas étre négligeable, les CR
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obtenues a partir de deux familles de plans cooredgnt a chaque profondeur de
pénétration sont tres différentes. Mais ces résuhaus donnent satisfaction sur les CR

déterminées et les erreurs sont acceptables (taBl24).

Profondeur ( um)
Plan
20 0,1 0,16 0,28 0,36 0,46 0,462
513 119.40° Q 4,57 7,72 15,17°| 21,37°| 32,06 60
012(MPa) |-255+50-200+4Q -95+20 |-60+20|-95+15| -195+20
413 105,32° Q 4,54° | 7,65° 15,04° 21,33_"32,99 53°
0;1(MPa) |-570+10-405+65 -255+25 | -260+15275+55 -370+45

Tableau 3.24 CR dans la phfispour Ta54 ¢ = 0° et 15 angleg) par la méthode des $irt

c) Echantillon Ta55

_ b Profondeur (um)
méthode pIarZG_llG’oo 0,1 0,15| 025| 0,33 0,358

Q%) 4,56° | 7,18°| 12,70% 24,15° 58°

sin2p*  R1l-a| 0;(MPa) [[780+14(-565+85-245+50-155+3(Q -360+20
n-méthode | 211 o;(MPa) |-720+90[-480+6Q-230+15-145+3(Q -355+20
Tableau 3.25 CR dans la phaspour échantillon Ta55 dans la directips O

_ b Profondeur (pum)
méthode plar29_119’40 0,1 015| 0,25 0,33 0,361
Q(°) 457° | 7,20°| 14,09f24,19°| 60°

sin2p*  5134| 0,1 (MPa) [645+10%-500+65-210+35-165+45 -355+20
n-méthode | 51B| o1(MPa) |-680+60]-455+65-255+40-185+35 -335+15
Tableau 3.26 CR dans la phgispour échantillon Ta55 dans la directipr 0

Pour I'échantillon Ta55, les résultats d’analyse @R obtenus dans chacune des phases

sont regroupés dans le tableau 3.25 et le tabl€&u Bous pouvons constater que:

- I'évolution des contraintes dans la phasen fonction de la profondeur de pénétration
du faisceau incident est significative ; les réssltissus des deux méthodes de traitements

sont pratiguement identiques compte tenu des itwaes; (voir tableau 3.25)

- dans la phag® I'évolution des contraintes en fonction de lafpnoleur est également

supportable; les deux méthodes d’analyse donnestrégultats assez similaires; (voir
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tableau 3.26)

- la figure 3.18 montre que les CR détermingass les deux méthodes, pour chaque
profondeur de pénétration, sont proches dans lag ghases. Avec la croissance de la

profondeur, la différence devient plus petite.

Q (a) 4. 56° 7,18° 12, 70° 24,15° 58°
0

O11 (MPa)
-100 -

-200 ~

-300 A

-400 +

-500 +

-0 sin2y* (B)
—--0---n-méthode (B)
—®— sin2y* (a)

—— n-méthode (a)

-600 ~

-700 ~

-800

Q(B) 457 7,20° 14,09° 24,19° 60°
T(um) 0,1 0,15 0,25 0,33 0,361

Figure 3.18 Comparaison des CR déterminées dadelesphases pour Ta55 par deux méthodes

Nous avons mesuré les @ eto,, dans les deux directiong £ 0° et 90° respectivement)
dans la phasp avec le plan (413) par la méthode dedyginNous présentons les résultats

dans le tableau 3.27.

Profondeur (um) 0,16 0,25

Q%) 7,69 13,96
01:(MPa) -700£75 -365+45
0,,(MPa) -675+45 -340+45

Tableau 3.27 CR, échantillon Ta55 dans la pha@d.3)
dans deux directions par la méthode deSysin

Les résultats d’analyse montrent une homogénéitsfaigaante entre les deux directions de
mesures, confirment notre hypothése initiale etsnpermettent de ne déterminer qu’une
seule direction de contraintes avec la nouvellehodd développée. Par contre, nous

constatons qu’il y a une forte anisotropie d’ora&iun entre les familles des plans (513) et
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(413) en termes du niveau de CR dans la ppase

3.4.7.Synthése des études et discussions

-100 | T [IWIPa)

-200 -
-300 -
-400 -

-5007 - - ye
Points isolé

-600

~7007 o Ta53

-800 1 l s Ta54
-900 - x Ta55

-1000

o) 0.1 0.2 0.3 0.4 THM) g5

Figure 3.19 Evolution des CR de la phasen fonction de la profondeur,
les contraintes sont obtenues par la méthode st si

o]
-100 | T (IVIPay
-
-200 | e ry
-300
X

-400 - /
-500 - ) .

Points isolé
-600
-700 4 ° Tab3
-800 - A Tab4
-900 x Tab5b

-1000 ‘ ‘ ‘ ‘
0 0.1 0.2 0.3 0.4 M) 55

Figure 3.20 Evolution des contraintes résiduelkssda phasp en fonction de la profondeur,
les contraintes sont obtenues par la méthode st si

La figure 3.19 présente une vue globale des CR gdhdsax obtenues avec notre méthode

d’analyse sifip*. Les CR moyennes sur les 3 échantillons sont em gifférentes =
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-375MPa avec Ta53£0,55um),=-355 MPa avec Ta 54%2,55um) etz -435 MPa avec
Ta55 €=1,16um). Les trois points isolés, dans la figur&93 correspondent a I'angle
d’incidence normale, i.e. la méthode deshgirLes résultats a ces trois points sont trés
proches des CR moyennes sur les trois échantilldmss pouvons constater que le gradient
de contraintes reste relativement important daph#esex pour les 3 échantillons étudiés et

le gradient diminue en fonction de la profondeupdeétration (figure 3.21).

En analysant le plan (518 la phas@, la figure 3.20 montre qu’en fonction de I'épaisse
des échantillons, les contraintes moyennes dapaisgeur étudiée diminuent : elles sont en
moyenne de 'ordre de —440MPa avec Ta&3)(55um), —140MPa avec Ta5&=R,55um)

et -380 MPa avec Tab%e<X1,16um). Ces résultats de moyennes sont bien @sodks
résultats correspondant aux trois points isoléslapanéthode des <. La présence d’un
gradient de CR (figure 3.21) est beaucoup plusbMsgue dans la phage pour les

échantillons Ta54 et Ta55.

La figure 3.21 montre les gradients de la dérivata polynéme, liée a la tendance de CR,
dans les trois échantillons pour les deux phasess M surface, le gradient est plus fort
gu’en profondeur pour tous les échantillons dassdeux phases, c’est-a-dire au voisinage
de la surface, les CR évoluent plus rapidementr Rsudeux échantillons Ta54 et Ta55, le
gradient est plus grand dans la phasgue dans la phagk Les valeurs du gradient sont
positives, sauf deux points (section A dans larBigB.21) correspondant a celles dans la
phasen et dans la phadgerespectivement a la méme profondeur de pénétrdead,46pum
pour I'échantillon Ta54. Les contraintes de comgims dans les trois échantillons
décroissent, suite au gradient positif, en fonciiten'accroissance de la profondeur de

pénétration.

Pour les échantillons Ta54 et Tab5, on a analysplda (413) dans la phage avec
différentes profondeurs de pénétration. En compdemnrésultats obtenus pour les plans

(513) et (413) au méme niveau de profondeur detpaioh (figure 3.22), on a trouvé qu'ils
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ne sont pas rapprochés les uns des autres, c'édteague le matériau examiné est

relativement anisotrope (contrairement a notre thgse de départ).

10000
9000 -
8000 -
7000 -
6000 -
5000 -
4000 A
3000 -
2000 -
1000

o -

-1000

gradient
(MPa/pm)

0 0.1 0.2 0.3 o.4&HM) g5

Figure 3.21 Les gradients dans les deux phasedgmtmis échantillons en fonction de la
profondeur de pénétration (ligne continue — phadigne pointillé - phasg)

o (Mpa)
-100

-200
-300
-400

-500

-600 K o Tas5

-700 o

-800 : ‘ : :
0 0.1 0.2 0.3 0.4 (um) 0.5

Figure 3.22 Les CR dans les échantillons Ta54 &% &aec deux plans en fonction de la profondeur
de pénétration [ligne continue — plan (513), ligntillé — plan (413)]

Les valeurs de A dans trois cas de matériau isotropex®#A1), d’'un monocristallin (A« =

1,562) et de matériau anisotrope sont indiqués tlanableau 3.28. Pour la phasedu

S-Sy

Tantale, en systéme cubigbe = ZQ— :
119
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Le facteur Ay de la phas@ du méme matériau est supposé égal a la méme vplewselui

de la phase & cause de la complexité de la structure. Nousisavemarqué que pour le
Tantale, le facteur g = 1,562 qui est un peu plus petit que celui peunhtériau de Cu, la
différence entre les deux cas pour les trois péundiés ne sont pas trés importantes. Donc,
la différence de CER par les trois modéles de YRigt, Reuss(A) et Eshelby/Kréner(4)

est assez petite, qui légitime Il'utilisation du raledde Reuss pour la détermination des CER
dans ce travail. Les contraintes déterminées dangdis différents cas sont du méme ordre
de grandeur, donc I'hypothése d’anisotropie engerdi¥s résultats corrects. Les CER
varient évidemment avec les différents plans, eataaine des incertitudes en transposant la

contrainte microscopique a I'échelle macro.

F1.(10°MPa™)
plan Q1 v (°)
Arcl | Ar=1,25] Ar=1,562
61 4,468 4,335 4,200
15.12° 32 0,827 0,818 0,810
211 ’
0,28um 0 -0,037 -0,016 0,005
o (MPa) -260 -265 275
61 4,387 4,357 4,327
15.17° 32 0,787 0,786 0,784
513
0,28um 0 -0,028 -0,023 -0,018
o (MPa) -95 -95 -100
58 3,990 3,964 3,937
"3 15,04 30 0,762 0,760 0,759
0,28um 0 0,144 | -0,139 -0,133
o (MPa) -250 -260 -270

Tableau 3.28 La constante d’élasticité radiocisgmhphique I liée a la contrainte résidueke;
correspondant aux cas de quasi-isotropie et d'apjsie respectivement
par le modéle Reuss pour I'échantillon Ta54 (épaisde 2,55um) de revétement Tantale
a la profondeur de pénétration de 0,28um
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3.5.Conclusion du chapitre

Les techniques de DRX donnent un moyen unique patactériser I'état mécanique et
microstructural dans les revétements. En particuiés informations dans le revétement a
I'interface avec substrat et prés de l'interfacevpeat étre obtenues, a condition de choisir
un rayonnement convenable. Par la méthode dévedomfite méthode des «&ist», on

peut assez facilement déterminer le gradient des eBRfaible incidence dans des

revétements pour chaque profondeur de pénétratidaisteau bien définie.

Les contraintes résiduelles dans les revétemenudiposés par PVD sont étudiées par la
méthode des sfp*. La contrainte de compression apparait dansvétesnent de Cu déposé
avec un temps de dépot le plus long. Cette comérai@a compression explique la résistance
meécanique et la dureté de revétement, par comitddrence devient moins importante si la
compression est intense. Avec l'augmentation dapiafondeur de pénétration, les
contraintes résiduelles diminuent quels que sdestchantillons étudiés. Lexistence du
gradient est surtout liée aux conditions choisiagr péaliser le dépbt et a la microstructure

associée.

La méthode des «sii*» est ensuite appliquée sur des revétements dal€awbtenus par
CVD. En raison de la complexité de la microstruetutes couches de Tantale, des
précautions spécifiques ont été prises pour évadugradient de contraintes dans chacune
des phases qui constituent la couche. Le grademd th phase est beaucoup plus visible
que dans la phagesur les trois échantillons dans lesquels la corteaésiduelle est plus

importante a I'extréme surface qu’en profondeur.

Le coefficient d’anisotropie & a une influence sur le calcul des CER, dépendanitd
constante d’élasticité cristalline. Les CER varientfonction des différents plans cristallins
analysés. La petite valeur de,fétant assez proche de 1, engendre un résultat Baiske

par le modele de Reuss.
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La n-méthode et la méthode des multi réflexions ontudiésées afin de comparer les
résultats d’analyse. Le niveau de CR obtenu etdaigion de mesure par notre méthode

sont tout a fait compatibles avec ceux des dewesméthodes.
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Conclusion générale

Les principes de la technique de diffraction dg@oma X (DRX) appliquée pour analyser
des contraintes résiduelles (CR) sont connus dégsliannées 60. La méthode de DRX en
faible incidence a été développée afin d’évaluemgtadient des CR dans le cas des
revétements. En changeant I'angle d’'incidence, eut pvoir des informations en fonction
de la profondeur de pénétration du faisceau intiddais I'application de cette technique
reste jusqu’a maintenant limitée du fait de nomkrproblemes liés a la mise en ceuvre et
au traitement numérique des données, a la rugsspeérficielle, a la définition de la

direction de mesure et a la maitrise de la profonde pénétration.

Les développements de la technigue de la faibideénce en DRX

— nouvelle méthode des?sih

A l'aide des relations géométriques, nous avongfieidla direction de mesure, I'angle

d’'incidence et I'angley* qui n’est plus I'angle de rotation de I'éprouvetautour de la

normale a la surface de I'éprouvette; cette méthesdeplus simple et pratique a utiliser en
mesurant un seul plan cristallin. Ainsi, pour chaquofondeur d’analyse souhaitée, nous
pouvons déterminer la configuration et définir leggles de rotation adéquats. Avec cet
ajustement, la profondeur de pénétration resteotwsj constante quelle que soit
l'inclinaison de I'éprouvette. Aprés avoir dével@ppotre méthode, la direction de mesure
est bien définie et on obtient une valeur pour gkadirection, contrairement aux autres

méthodes qui ne donnent que la valeur moyenne Iglalgatoutes les directions. Donc cette
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méthode peut étre appliguée pour déterminer leanivde CR dans n’importe quelle
direction a étudier, par exemple, dans le casélatlde contrainte anisotrope pouf # c2o.

En plus, la nouvelle méthode a tenu compte deibdpar de couche a analyser, dans ce cas
ou I'épaisseur peut causer une erreur de l'ordrguddques dixiemes de micrometres de
profondeur de pénétration par rapport a une cotucfigie selon la formule classique,

surtout pour une couche tres fine.

Une éprouvette en alliage base Nickel dans laquelléort gradient de CR a été introduit
par une rectification est utilisée pour vérifiemplaocédure. Les résultats d’analyse montrent
que la méthode peut étre bien utilisée, et s’av@rgput, plus pratique pour déterminer la

distribution des CR que les autres méthodes.

Effet de la rugosité pour la détermination des @QRIPRX en faible incidence

Les mesures ont été réalisés sur une série d'égttesven acier de type 35CD4 (0,5%C -
1%Cr-Mo) avec différentes rugosités obtenues petifi@tion (R, 4,2um ~ 9,5um), a cing

différentes profondeurs de pénétration du faisdeaigdent. Les résultats montrent que le
niveau de CR déterminé par DRX en faible incideagtdargement influencé par la rugosité
de surface, surtout si la rugosité et la profonddipénétration sont du méme ordre de

grandeur.

Les analyses sous chargement imposé ont égalengerfféctuées sur une éprouvette en
acier de type 35CD4 (0,5%C - 1%Cr-Mo) avec quatnees de rugosités tres différentes
obtenues par rectification et polissage. Lors desures, I'éprouvette était soumise a une
charge extérieure de traction, réalisées a deu#rdiftes profondeurs de pénétration du
faisceau: 4,16um et 1,94um. Les analyses montuettdus un effet de relaxation apparente
(sous-estimation) de contraintes, vers la surfgquand la rugosité devient plus importante
que la profondeur de pénétration. Dans ce casesées informations sur les crétes sont

prises en compte par les rayons X.
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Un modeéle analytique de correction de I'effet deulgosité est établi au premier niveau par
rapport aux résultats bruts de CR déterminée paK @R faible incidence dans les

revétements ¢¢orr. =6prx/A

A=1 pour Rz< 4pm

0,15<A<1 pour 4<Rz<8,5um

A=0,15 pour Rz>8,5um

L'étude a été engagée en faible incidence aveadgles d’incidence supérieurs a I'angle
critigue de réflexion totale et, ainsi, I'influende la réfraction (Annexe V) sur la rugosité a
pu étre négligée dans ce travail, sinon quand lkaegt plus proche de I'angle critique de

réflexion totale, cette influence devient plus intpate.

Application de la nouvelle méthode sur les revémmdéposés par PVD et CVD

a) sur trois revétements minces de Cu, déposéslesirsubstrats de Ni par PVD avec

différentes durées de traitements.

Nous avons veérifié que leur texture est peu maragiégue I'on peut l'ignorer dans un

premier temps pour les traitements numeériques.

- On a, ainsi, mis en évidence la présenceodéraintes résiduelles de traction dans les
dépdbts réalisés avec un temps de traitement cédhniaftillon C) et, au contraire, dans le
dépdbt réalisé avec un temps de traitement plus (@ctgantillon A), il existe des contraintes
de compression. Les contraintes résiduelles diminéertement avec la profondeur de

pénétration.

- Un gradient de contrainte résiduelle a é@ntné dans les trois éprouvettes et le
gradient le plus fort se trouve vers la surface,ep@mple pour I'échantillon A, le gradient

est de 1000MPa/uma la profondeur de pénétration de 0,3um et deMB&/uni* 4 la
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profondeur de pénétration de 1,2um. Pour les éitloaistB et C dans lesquels des tractions
se trouvent, dans le revétement de temps de traiteptus court (échantillon C), le gradient

est plus faible et il est plus grand dans I'échiamtiB.

b) sur trois échantillons de revétements de TastEppar CVD sur des substrats de Ti

- Un gradient dans les deux phasest § constituant le revétement est bien trouvé en
fonction de la profondeur de pénétration. Le gnaidil2 contraintes reste relativement faible
dans la phas@& pour les échantillons Ta54 et Ta55. Le niveau @lales contraintes
résiduelles sur les 3 échantillons est un peuréiffé: = -375MPa avec Ta5%£0,55um)=
-435 MPa avec Tab5%£1,16um) et=-355 MPa avec Ta 54£2,55um). En revanche, la
présence d’'un gradient de contraintes résiduetiebaeaucoup plus visible dans la phpse
En fonction de I'épaisseur des échantillons, lestraintes moyennes dans I'épaisseur
étudiée diminuent : elles sont en moyenne de oy —435MPa avec Ta58=0,55um), -

380 MPa avec Ta5®£1,16um) et —140MPa avec Ta®42,55um).

- Les résultats sont trés proches dans les dieectionso1; etoy, pour le plan (200) dans
la phasen et le plan (413) dans la phaeles matériaux étudiés sont donc homogénes et
nous avons utilisé les mémes constantes d’élastmur tous les plans. Par contre, les
résultats sur deux plans (211) et (310) dans lseba(513) et (413) dans la phage

montrent que les matériaux ne sont pas isotropes.

Analyse de la validité de la nouvelle méthode defy%

- Deux autres méthodes)4néthode » et « multi-réflexions » ont été choigiesr des
traitements numériques afin de comparer les résulfanalyse. Les contraintes résiduelles
obtenues par notre méthode sont tres proches digs des deux autres méthodes et les
erreurs obtenues par notre méthode restent taait admparables a celles des deux autres
méthodes. La méthode des’sihest donc tout a fait convenable pour étre utdisdéin de

déterminer la distribution des contraintes résigselen fonction de la profondeur de
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pénétration dans les revétements fines.

- La méthode a été également validée par desumes dans deux directions, avec

plusieurs familles de plans diffractants.

Perspectives

A l'avenir, cette méthode pourra étre utilisée pdéterminer les CR avec un état triaxial de
contraintes et améliorée par I'optimisation desixle la profondeur de pénétration et des
parametres pour balayer un domaine angulaing plus grand. Comme la détermination de
CR est exécutée a partir d'un seul plan cristakirgoefficient d’anisotropie 4 ou les CER

Si(hkl) et 1/2%(hkl) doivent étre bien étudiés et évalués avanidsure.

Les incertitudes, concernant des problemes dertexjwe I'on rencontre trés souvent dans
les revétements déposés par PVD et de l'effet ddidargence du faisceau incident,
devraient étre évaluées en appliquant notre naiveithode. Une étude approfondie de
l'effet de la rugosité est souhaitée afin d’étudieffet de chargement mécanique dont

I'ordre de grandeur de contraintes induites s@tag important que les CR existantes.

Dans le cas des applications industrielles, I'é&qmis de revétements devient de plus en plus
fine, notamment pour des couches minces, l'utibsatle la DRX en incidence rasante,
relativement proche de lI'angle critique de réflexisera nécessaire et donc il faudra tenir

compte, dans ce cas précis, de I'influence deftaaton.

Il aurait été intéressant d’appliquer la méthodelssimémes dépbts (cuivre et tantale) mais

avec un substrat différent tel qu’'un substrat teiwn poli optique et trés plan afin d’éviter
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ou d’'atténuer les effets de surface pour étudiediséribution et le gradient des CR di

simplement aux procédés d’élaboration des dép6ots.

Nous proposons d’étendre notre nouvelle méthodeatyae de la distribution de CR sur les
autres matériaux, notamment sur des revétemerdamimres ou sur des piéces massives a

gradient de propriétés.
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Les constantes d’élasticité radiocristallographiqus

Les constantes élastiques radiocristallographigG&s®R) nécessaires a la détermination des
contraintes résiduelles (CR) par diffraction degns X (DRX) peuvent étre soit calculées

soit mesurées.

La détermination expérimentale présente I'avantii§e indépendante de tout modele et

permet de s’affranchir de I'erreur faite en prenemtnme valeur des constantes élastiques
monocristallines celles de la littérature (le maiéretudié n’est pas toujours exactement le
méme que celui trouvé dans les références et létats métallurgiques ne sont pas

nécessairement identiques). Toutefois, les martipankpratiques sont longues et délicates ;
de plus il n'est possible de déterminer que lestaries k, F,; et plus difficilement k.

On ne pourra donc pas toujours déterminer le tercseuplet des contraintes.

Les modeles les plus utilisés sont ceux de VoigysR et Kroner , nous nous limiterons au

cas d’'un matériau macroscopiqguement quasi-isotebge symétrie cristalline cubique.

1. Le modéle de Voigt suppose que les déformatsmmé homogénes dans le matériau et
égales aux déformations macroscopiques. Ceci dengisiégliger I'anisotropie élastique

des domaines cohérents et conduit & I'expressibre &'

Lok =Xu=SdSu g (g = 25(8u *+25,) #5555,
2 Bs, +3s,, 6s, + 55,

S11, Si2, Sia constantes de souplesse du monocristal ayecs;; — s, —%544
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2. Le modéle de Reuss suppose que les contraiotgshemogénes dans le matériau et
égales aux contraintes macroscopiques. Ceci cersiségliger le couplage réciproque des

domaines cohérents et conduit a I'expresswh:= g

1

E%(hld) =5, =, ~ 3 (hkl)s, s,(hkl) = s, + ' (hkl)s,

I (hkl) = (h*k* + k212 +1%h?) /(h? + k?® +1%)? facteur d’orientation du plan hkl

3. Le modele de Hill qui est le résultat de la moye mathématique des deux modeles ci-
dessus, mais la racine du modéle n’est pas unigmeens’il soit plus identique que celui par

expérimentation.

4. Le modele de Kroner est un modele élastique-eatt@rent (qui respecte la compatibilité
des déformations) qui tient compte a la fois denifatropie élastique des domaines
cohérents et de leurs couplages. C’est donc ce Imape est généralement utilisé pour
évaluer les composantes du tenseur de polarisatiorconduit a une expression
intermédiaire entre celles des modeles de VoigteeReuss. La déformation d'un cristal

dans le matériau polycristallin peut étre écrite :

(@, B.y) =[S +ty (a,8.1))(0y)

dans le cas d’'un matériau macroscopiquement élestsptrope, les CER s’écrivent :
s (hkl) =s, + T, +T,I(hkl) et %sz(hkl) =s,~-S,+T, T, 3T, (hkl)

avecT, =T,, - T,, - 2T,, et [(hKl) = (h??2 + k212 +12h2) /(h? + K2 +12)?

T11 et Ty peut étre calculé dg, - T,, = G[8G2(C+;- E;l(gl(ff 523?1 60K

(G- w)(3K +6G)

Et2T,, =
' G[8G? + G(9K +12u) +6UK]

Ici 3K =1/(s, +2s,) , 4=1/s, 20 =1/(s, —Sp)

Et module G deG*+aG* + fG+y= 0
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Avecici a = (9K +4v)/8 L=-3K+120)/8 y=-3Kuul4a

On peut montrer par des considérations énergétiquesles modeles de Voigt et de Reuss
donnent les bornes inférieures et supérieures désurg des CER. On peut également
constater que si I'on prend E=0 dans le modele mét, on retrouve le modele de Voigt.
De méme, prendre E=S (tenseur de souplesse durigtdjln), on retrouve le modéle de

Reuss. Les trois modeles peuvent donc s’exprimes B/méme formalisme.

Il est possible de donner une formulation des @meffts S(hkl) et 1/2$(hkl) ne dépendant
pas du modeéle choisi, en fonction du facteur d@nigpie radiocristallographique, du

facteur d'orientation et des constantes élastiguasroscopiques :

%Sz(hkl) :%s2 [1+ 3(0,2- [ (hKI))A]
Si(hkl ) = S - %sz [0,2 - [ (hkl )] A

hok2 + k22 + |2h? A = S(Aex — 1)

r(hkl) = (hz + k2 + [2)? 3 + 2Arx

Arx €st le facteur d’anisotropie radiocristallograpl@gie I'agrégat polycristallin défini par

analogie avec la définition du facteur d’anisoteogiun monocristal :

1
> 52(h00)

A = E(hhh)/E(hKI) Apy =~
5 S2(hhh)

L'expression du facteur d’anisotropie en fonctiags cconstants élastiques du monocristal

dépend du modéle utilisé :

Modéle de Voigt:  Arxy=1

Modéle de Reuss : Ary = zm
S44
—2G? +6GA, +3A A

Modeéle de Kroner : Ary = >
4G“ +3AG
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Pour chaque cas, par exemple, cas d'un matériavos@piquement isotrope et de
symeétrie cristalline cubique, cas d’un matériau rscopiquement isotrope et de structure
hexagonale, cas d'un matériau macroscopiquemesbtaope etc., il faut prendre des

précautions pour calculer les CER.
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Programme d’'analyse des CR par la méthode des Sipt*

Sub PsiMaxProfondeurMax()

"Déclaration des constantes et variables

Dim N As Integer, | As Integer, Pi As Double,
Range("C6").Select

ActiveCell.FormulaR1C1 = "=COUNT(R[4]C[-2]:R[18]2])"
N = Cells(6, 3).Value

Range("19:L24,E6").Select, Selection.Clear
Range("G1:G4,D010:G24").Select, Selection.Clear

Pi = 3.14159525358979

Range("D6:E6").Select

With Selection, .HorizontalAlignment = xICenteEnd With
Selection.NumberFormat = "0.000"

Range("B6").Select

With Selection, .HorizontalAlignment = xICenteEnd With
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Selection.NumberFormat = "0.00"

t = Cells(4, 1).Value, u = Cells(2, 4).Value, Cells(2, 3).Value

If Cells(6, 2) = Cells(6, 1) / 2 Then

Cells(5,4) =t average", Cells(4, 6) = "no limite", Cells(9,¥"penetration"”

k =1/ (Sin(Cells(6, 1) / 2 * Pi/ 180)), pead * p * u * k * t * 0.0001

If Abs(peng) <= 706 Then

penetration=(1/(2*k*p *u)) * 1000+ (t/ (1 - Exp(2 *p *u * k * t * 0.0001)))

Else

penetration = (1/(2*k* p * u)) * 1000

End If

Cells(6, 5) = penetration

Forl=1To N

k =1/ (Cos(Cells(l + 9, 1).Value * PigQ) * (Sin(Cells(6, 1) / 2 * Pi / 180)))

peng=2*p*u*k*t*0.0001

If Abs(peng) <= 706 Then

penetration=(1/(2*k*p *u)) * 1000+ (t/ (1 - Exp(2 *p *u * k *t * 0.0001)))

Else

penetration = (1/(2*k* p * u)) * 1000

End If

Cells(l + 9, 7) = penetration

Sum = Sum + Cells(l + 9, 7)

Next |
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Cells(6, 4) = Sum /N
Else
Cells(5, 4) =t <=",Cells(6,2) =1
k=1/(Sin(Cells(6, 1) / 2 * Pi/ 180peng = 2 * p * u * k * t * 0.0001
If Abs(peng) <= 706 Then
penetration = (1/(2*k*p *u)) * 1000 (t/ (1 - Exp(2 * p * u * k * t * 0.0001)))
‘calcul omiga0
Range("G7").GoalSeek goal:=Cells(6, 4prafingcell:=Range("'B6")
Else
penetration = (1/(2*k* p * u)) * 1000
Range("E7").GoalSeek goal:=Cells(6, 4prdingcell:=Range('B6")
End If
Cells(6, 5) = penetration
If Cells(6, 4) > Cells(6, 5) Then
Cells(6, 4) = "trop grande"
Range("B6").Select, Selection.Clear
GoTo Linel
Else
Cells(4, 6) = 63, Cells(6, 6) = Cells(4, 6gl5(6, 7) = Cells(6, 2)
If Abs(peng) <= 760 Then
Range("G8").GoalSeek goal:=Cells(6, 4) mjiagcell:=Range("G6")

Else
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Range("E8").GoalSeek goal:=Cells(6, 4),ngwagcell:=Range("G6")

End If

While Cells(6, 7) > Cells(6, 1) / 2 Or Cells{@®,< Cells(6, 2)

Cells(4, 6) = Cells(4, 6) — 1, Cells(6, 6) =lIe@, 6), Cells(6, 7) = Cells(6, 2)

If Abs(peng) <= 760 Then

Range("G8").GoalSeek goal:=Cells(6, 4) miagcell:=Range("G6")

Else

Range("E8").GoalSeek goal:=Cells(6, 4) ghiagcell:=Range("G6")

End If

Wend

End If

End If

Linel:

End Sub

Sub OmigaFi()

"Déclaration des constantes et variables

Dim N As Integer, | As Integer, Pi As Double, Dpang As Double

Dim Amatrice(), Dim Pisetoile(), Dim omigaetoileim sinbeta()

'nettoyage de l'ecran

Range("D10:G24").Select

142



Annexe |l

Selection.Clear, Range("F4,E6").Select, Sedadinterior.Colorindex = 34
Range("C6").Select, ActiveCell.FormulaR1C1 = GIONT(R[4]C[-2]:R[18]C[-2])"
N = Range("C6").Value, Pi = 3.141595258979
ReDim Amatrice(1 To N, 1 To 2), ReDim Pisetdlljo N)
ReDim omigaetoile(1 To N), ReDim sinbeta(1 To N)
Range("D6,E6").Select, Selection.NumberForm#.600"
t = Cells(4, 1).Value, u = Cells(2, 4).Valug, = Cells(2, 3).Value
‘en cas de omega=theta
If Cells(6, 2) = Cells(6, 1) / 2 Then
Cells(9, 7) = "penetration”, Cells(5, 4) = "average"
Sum=0, Forl=1ToN
Cells(I + 9, 4) = Cells(l + 9, 1).Value, Cdglls 9, 5) = Cells(6, 2)
Cells(I + 9, 6) =0, Cells(4, 6) ="no limite
k =1/ (Cos(Cells(l + 9, 1).Value * Pi / 180)Sin(Cells(6, 1) / 2 * Pi/ 180)))
peng=2*p*u*k*t*0.0001
If Abs(peng) <= 706 Then
penetration = (1/(2*k*p*u)) * 1000+ (t/ (1 -Exp(2*p *u*k*t*0.0001)))
Else
penetration =(1/(2*k* p * u)) * 1000
End If
Cells(l + 9, 7) = penetration, SurBam + Cells(l + 9, 7)

Next |
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Cells(6, 4) = Sum /N
Else
'en cas de faible incidence
Cells(6,2) =1, Cells(9, 7) B*', Cells(5,4)=1 <="

k = ((Sin(Cells(6, 1) / 2 * Pi / 180)) * (Co§iélls(6, 1) / 2 - Cells(6, 2)) * Pi / 180))) /
((Sin(Cells(6, 1) / 2 * Pi / 180)) A 2 - (Sin((C&(B, 1) / 2 - Cells(6, 2)) * Pi/ 180)) ~ 2)

peng=2*p*u*k*t*0.0001
If Abs(peng) <= 706 Then
Range("G7").GoalSeek goal:=Cells(6, 4arajingcell:=Range("B6")
Else
Range("E7").GoalSeek goal:=Cells(6, 4prafingcell:=Range("'B6")
End If
omiga0 = Cells(6, 2).Value, pisetoile0 = (&€, 1).Value / 2 - omiga0) * Pi/ 180
Forl=1ToN
Arccos =0, Arccos = Cos(pisetoile0) * Cosi§(l + 9, 1).Value * Pi/ 180)
If Cells(l + 9, 1).Value = 0 Then
Pisetoile(l) = (Atn(-Arccos / Sqr(-Arccos * Asas + 1)) + 2 * Atn(1)) * 180 / Pi
Else

Pisetoile(l) = (Sgn(Cells(l + 9, 1)) * (Atn(-8cos / Sqr(-Arccos * Arccos + 1)) + 2 * Atn(1))) *
180/ Pi

End If

Cells(l + 9, 4) = Pisetoile(l)
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Next |
For1=1ToN
Cells(6, 6) = Cells(l + 9, 1), Cells(6, 7Cells(6, 2)
If Abs(peng) <= 760 Then
Range("G8").GoalSeek goal:=Cells(6, 4) chiagcell:=Range("G6")
Else
Range("E8").GoalSeek goal:=Cells(6, 4),ngwagcell:=Range("G6")
End If
If Cells(6, 7) <= Cells(6, 1) / 2 And Cells(p), >= Cells(6, 2) Then
Cells(l + 9, 5) = Cells(6, 7)
Else
Cells(l + 9, 5) = "reduity"
End If
Next |
fi = Cells(3, 6)
For1=1ToN
If Cells(l + 9, 5) = "reduity" Then
Cells(l + 9, 6) = "fause"
Else
If Cells(l + 9, 1).Value = 0 Then

fietoile = Atn(Tan((90 - Cells(6, 1) / 2 + Cgfl + 9, 5)) * Pi / 180) * Sin(Cells(l + 9, 1) * Pi180))
* 180/ Pi
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Else, sign = (Cells(l + 9, 1).Value / Abs(ig + 9, 1).Value))

If sign =-1 Then

fietoile = fi + Atn(Tan((90 - Cells(6, 1) / 2&@ells(l + 9, 5)) * Pi/ 180) * Sin(Cells(l + 9, ¥)Pi /
180)) * 180/ Pi

Else, fietoile = -180 + fi + Atn(Tan((90 -ells(6, 1) / 2 + Cells(l + 9, 5)) * Pi / 180) *
Sin(Cells(l + 9, 1) * Pi/ 180)) * 180 / Pi

End If

End If

Cells(l + 9, 6) = fietoile

End If

Next |

Forl=1ToN

If Cells(l + 9, 5) = "reduity” Then

Cells(l + 9, 7) = "fause"

Else

Cells(l + 9, 7) = 90 - Cells(6, 1) / 2 + Cells(9, 5)

End If

Next |

End If

‘format

Range("A10:G24").Select

Selection.Borders(xIDiagonalDown).LineStyle INane
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Selection.Borders(xIDiagonalUp).LineStyle = pife
With Selection.Borders(xIEdgeLeft), .LineStylexlContinuous,
.Weight = xIThin, .Colorindex = xIAutomati End With
With Selection.Borders(xIEdgeTop), .LineStyl&l€ontinuous
.Weight = xIThin, .Colorindex = xIAutomefi End With
With Selection.Borders(xIEdgeBottom), .Line®tyl xIContinuous
.Weight = xIThin, .Colorindex = xIAutomefi End With
With Selection.Borders(xIEdgeRight), .LineStyl&lContinuous
.Weight = xIThin, .Colorindex = xIAutomati End With
With Selection.Borders(xlinsideVertical)
.LineStyle = xIContinuous, .Weight = xIThi.Colorindex = xlIAutomatic, End With
With Selection.Borders(xlinsideHorizontal)
.LineStyle = xIContinuous, .Weight = xIThi.Colorindex = xlIAutomatic, End With
With Selection, .HorizontalAlignment = »@ter, .\VerticalAlignment = xICenter

WrapText = False, .Orientation = 0, .AddInden False, .IndentLevel = 0, .ShrinkToFit =

False, .ReadingOrder = xIContext, .MergeCells sé&al
End With
Range("D10:G24").Select
Selection.NumberFormat = "0.00"
Range("C9:C24").Select
Selection.NumberFormat = "0.000"

Range("A11:G11,A13:G13,A15:G15,A17:G17,A19:GN®1:G21,A23:G23").Select
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Range("A23").Activate
With Selection.Interior, .Colorindex = 15, .teah = xISolid, .PatternColorindex = x|Automatic,
End With

End Sub

Sub CR()
' Déclaration des constantes et variables
Dim N As Integer, Dim | As Integer, Dim SigmalirsAnteger
Dim Sigma As Integer, Dim Sigmaell As Integer, Diipha(1 To 23)
Dim Amatrice(), Dim Pisetoile(), Dim sinbeta()
Alpha(1) = 3.133: Alpha(2) = 1.883: Alpha(3) =37 Alpha(4) = 1.533:
Alpha(5) = 1.476: Alpha(6) = 1.44: Alpha(7) = 154 Alpha(8) = 1.397:
Alpha(9) = 1.383: Alpha(10) = 1.372: Alpha(11) 383: Alpha(12) = 1.356:
Alpha(13) = 1.35: Alpha(14) = 1.345: Alpha(15) 341: Alpha(16) = 1.337:
Alpha(17) = 1.333: Alpha(18) = 1.33: Alpha(19) 328: Alpha(20) = 1.325:
Alpha(21) = 1.323: Alpha(22) = 1.321: Alpha(231319
Cells(9, 9) = "Fij", Cells(9, 10) = "pis<0", Cel8 11) = "pis>0", Cells(9, 12) = "ellipse"
Range("19:L9").Select: With Selection
.HorizontalAlignment = xICenter: .VerticalAligrent = xICenter
WrapText = False: .Orientation = 0: .AddInderfalse: .IndentLevel =0

.ShrinkToFit = False: .ReadingOrder = xIContextergeCells = False
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End With

N = Cells(6, 3), SinthetaO = Sin(Cells(6, 1).\@fu3.1415 / 360)

K1 =Cells(2,5) / (1 + Cells(2, 6)) * 10~ 3, aa0 = Cells(6, 2).Value

pisetoile0 = (Cells(6, 1).Value / 2 - omiga0) 1315/ 180

somx = 0: somy = 0: somxy = 0: somx2 = 0: somy® Errx =0: Erry =0

ReDim Amatrice(1 To N, 1 To 2), ReDim Pisetoil@d N), ReDim sinbeta(1 To N)
Forl=1To N
Arccos = 0, Arccos = Cos(pisetoile0) * Cos(Cells@, 1).Value * 3.1415 / 180)
If Cells(l + 9, 1).Value = 0 Then

Pisetoile(l) = (Atn(-Arccos / Sqr(-Arccos * Arcga 1)) + 2 * Atn(1)) * 180/ 3.1415

Else

Pisetoile(l) = (Sgn(Cells(l + 9, 1)) * (Atn(-Aros / Sqr(-Arccos * Arccos + 1)) + 2 * Atn(1))) *
180/ 3.1415

End If

sinbeta(l) = Sin((90 - Cells(6, 1) / 2 + Cells(P+5)) * 3.1415 / 180)
Amatrice(l, 1) = (Sin(Pisetoile(l) * 3.1415/ 1§0) 2 * (sinbeta(l) * 2)
Amatrice(l, 2) = 1 - Sin(Cells(l + 9, 2).Value *13115 / 360) / SinthetaO
x = Amatrice(l, 1), y = Amatrice(l, 2), somx = Sgm X, somy = somy +y
Somxy = Somxy + X *y, Somx2 = somx2 + X * X, sdnysomy2 +y *y
Next |

Pp = N * somxy - somx * somy

Mm = N * somx2 - (somx) " 2
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Tt=N * somy2 - (somy) ~ 2
Slope = Pp/ Mm, Origine = (Mm * (somy) - Pp ©(ex)) / (N * Mm),, Tt2 = somx / N
Forl=1ToN

x = Amatrice(l, 1), y = Amatrice(l, 2)
Errx = Errx + (x - Tt2) ~ 2, Erry = Erry + (y - Sh@ * x - Origine) * 2
Next |
Sigmalin = Slope * K1
Sigma = Abs(Alpha(N - 2) * K1 * (Erry / ((N - 2) Errx)) ~ 0.5)
Range("G1").Select: ActiveCell.FormulaR1C1 = "!GR&)"
Range("G3").Select: ActiveCell.FormulaR1C1 = "iritade"
Forl=1ToN

Cells(l + 9, 9).Value = Amatrice(l, 1)

If Cells(l + 9, 1) <0 Then

Cells(l + 9, 10).Value = Amatrice(l, 2)

Else

Cells(l + 9, 11).Value = Amatrice(l, 2)

End If

Cells(l + 9, 12).Value = Slope * Amatrice(l, 4)Origine

Next |

Cells(2, 7).Value = Sigmalin, Cells(4, 7).Valu&gma
Range("G1:G4").Select

With Selection.Interior
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.Colorindex = 24, .Pattern = xISolid, Bivith

With Selection

.HorizontalAlignment = xICenter, .VerticalAligrent = xICenter, End With

Trace du graphe

Range("110:L24").Select

ActiveWindow.SmallScroll Down:=-9

ActiveSheet.ChartObjects.Add(410, 328, 298, Balect

Application.CutCopyMode = False

ActiveChart.ChartWizard Source:=Range("110:024"

Gallery:=xIXYScatter, Format:=1, PlotBy:Sdlumns _

, CategoryLabels:=1, SeriesLabels:=0, Hgshd _

=2, Title:="", CategoryTitle:="Fij", ValuEtle _

:="epsilon", ExtraTitle:=""

End Sub
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Influence de la réfraction sur la diffraction des myons X en faible incidence

Lois de Snell - Descartes

Lois de la réflexion : Le rayon réfléechi est synggie au rayon incident par rapport a la

normale. L'angle de réflexion est égal a I'anglecitience o=.

bY

Lois de la réfraction : L'angle de réfraction r d& a l'angle d'incidences par

n-ans n'-sin r.

1
I
I
I
i
1
|
1

I

n
ﬁ' Milieun 1

n'
Milieu 2

A

Dans le cas de propagation vers un milieu moingngsnt, i.e. n' < n. D'aprés la seconde

loi de Descartes r < 908 Le rayon réfracté s'éloigne de la normale. Loesguarie de 0°

a 90°, l'angle de réfraction n'existe plus dansléeixieme milieu au dela d'un angle
d'incidencen.. Toute incidence supérieure correspond a sin rle fayon réfracté n'existe
pas. Lors de cette limite, r = 90°, n-eos n'. C'est la réflexion totale. Ici n'est égale

souvent a 1 comme le milieu est dans I'air. Doaadjle critique de réflexion total devient :
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oc = arccos n'

avec n' choisi dans les données de Lawrence Bgrik&donal Laboratory (USA) ou bien
de National Institute of Standards and Technoldd$8A) pour le rayonnement utilisé, on

peut facilement avoir I'angle critique de I'ordre @l°.

Quand l'angle d’incidence est supérieur a I'angigquie de réflexion totalec, la réfraction
devient un facteur trés important. Elle provoquedénalageA20 de la position du pic avec
lequel I'angle mesuré est plus grand angle quayléade Bragg @ mesuré en théorie. Dans
ce cas, la réfraction doit étre corrigée. Le dépilaentA20 de la position du pic peut
atteindre plusieurs dixiemes de degrés par rappdiangle critique de réflexion totale
quand l'angle d’incidence est trés proche de l'anglitique de réflexion totale.. En
général, le déplacememi20 s’amenuise a mesure que l'angle d’incidemce’accroit,

jusqu’a atteindre une trés petite valeur de I'onzel0® degrés d’aprés 1/i.
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La profondeur de pénétration dans Si et Au sou&&an fonction de I'angle d’incidence
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